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1. Bevezetés

A primer asvanyi nyersanyagok mennyiségének folyamatos csokkenése, és azok aranak
emelkedése vilagszerte arra 6sztonzi a szakembereket, hogy olyan megoldasokat talaljanak,
amelyek a kornyezetkimélobb banyaszati tevékenységek mellett a nyersanyagok
hasznositasat takarékosabban valdsitjak meg, és a keletkezett melléktermékek - mint
masodlagos nyersanyagok - Ujrahasznositdsa minél szélesebb korben megtorténjen. A
banyaszat, a kohaszat és az épitbipar iS hatalmas mennyiségben termel hulladékokat, ill.
melléktermékeket, amelyek asvanyi Osszetételiiket tekintve az aluminoszilikatok kozé
sorolhatok. Ilyenek példaul a banyaszati medddék, kohaszati salakok, erémii pernyék és
salakok, amely anyagok nagymértékii Gjrahasznositasa azonban egyaltalan nem megoldott,
gyakran még tarolasuk is nehézséget jelent (Komnitsas és Zaharaki 2007, Kumar et al. 2007,
Mucsi 2016). Egyes forrasok szerint a széntiizelési melléktermékek évente keletkezo
mennyisége vilagviszonylatban eléri az 1100 millidé tonnat (Feuerborn et al. 2019). A
fentebb emlitett ipari melléktermékek nagyobb részét jelenleg deponaljak, ami azonban tobb
szempontbol is hatranyos megoldas. Egyrészt a tarozok csokkentik az értékes
mezdgazdasagi €s ipari teriileteket, tovabba a nem megfelelé deponalas sordn kornyezeti
kockazatot (viz, talaj- és leveg6szennyezést) is jelentenek (Komnitsas és Zaharaki 2007).
Ezzel szemben a szoban forgd melléktermékek nyersanyagként vald hasznositasa az altaluk
kivaltott primer nyersanyagkészlettel torténd fenntarthatd gazdalkodast is lehetové teszi.

Az utdbbi években vilagszerte jelentds kutatds indult meg ujfajta, kornyezetbarat
épitéanyagok kifejlesztésére, amellyel a Fold 1égkorében talalhatd, tiveghazhatasért felelés
gazok (tobbek kozott a portlandcement elballitaisa soran képz6dd szén-dioxid)
kibocsatasanak csokkentése érhetd el. A cement eldallitasakor - beleértve a kemence-
homérséklet biztositasahoz sziikséges tiizeldanyag elégetését, a mészko kalcinalasat, illetve
a gyartasi folyamatok (pl. 6rlés) soran felhasznalt villamos energia eléallitasat - CO-
keletkezik. Minden tonna cement eléallitasa kb. 0,815 tonna CO: kibocsatasaval jar (Gartner
2004).

Az aluminoszilikat tartalmu melléktermékek egyik hasznositdsi modja lehet a
geopolimerként torténé alkalmazasuk. A geopolimerek gyartasa soran alkalmazott
alacsonyabb hdmérséklet és a kalcinacid hidnya miatt a hagyomanyos portlandcement

eléallitasakor keletkezett CO2 csupan 10...20 %-a keletkezik (Davidovits 2002).
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A geopolimer kifejezést a magyar felmendkkel rendelkezé francia tudods, Joseph
Davidovits hasznalta elészor 1972-ben, amely olyan asvanyi jellegli anyagok osztalyat
jelenti, ami a zeolithoz hasonl6 kémiai Osszetétellel, de vegyes mikroszerkezettel (amorftol
a félig kristalyos szerkezetig) rendelkezik (Davidovits 1991). Geopolimernek nevezte a
haromdimenzios aluminoszilikatokat, melyek alacsony hémérsékleten és nyomason
képzddnek természetes aluminoszilikatokbol (Davidovits 1988a). A geopolimerek
energiahatékony, kornyezetbarat eléallitasuknak, és specialis tulajdonsagaiknak (pl. kivalo
mechanikai tulajdonsag, ho- és tlizallosag, alacsony kotési homérséklet és 1d6, formaba
Onthetdség stb.) koszonhetOen alternativ alapanyagot jelentenek nem csak az épitdipar
szamos terliletén, hanem a csucstechnoldgiai alkalmazasokig egyarant. Az eltérd
alkalmazasi modok azonban kiilonbozé anyagtulajdonsagokat kovetelnek meg: pl. a
radioaktiv hulladékok beadgyazasakor nagy tomorség, kis szivargasi tényezd sziikséges, ezzel
szemben a hdszigeteld anyagok esetében a nagy porozitasu, konnyl szerkezet az elvart. Ezen
tulajdonsagok eljarastechnikai miiveletekkel — Orlés, tomorités, keverés, hokezelés -
szabalyozhatok.

Fentiekkel 6sszefliggésben kutatomunkam célkitiizése olyan pernyealapt geopolimerek
¢és technologiak fejlesztése, amelyek fizikai tulajdonsagai (tomorség, porozitas, szilardsag)

eljarastechnikai miiveletekkel tudatosan befolyasolhatok.
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2. Szakirodalmi attekintés

A kovetkezd alfejezetekben részletesen bemutatom a geopolimerek eldallitasara,
szerkezetére, alkalmazhatésagara vonatkozd ismereteket, a porozus szerkezetl
geopolimerek (geopolimer habok) eléallitasanak modjait, fébb jellemzoéit, és felhasznalasi
teriileteit, tovabba geopolimerek tomoritésére, és a geopolimer alapanyagok mechanikai
aktivalasara vonatkozé ismereteket, valamint nagy szilardanyag tartalmu keverékek

(pasztak) reologiai viselkedését.

2.1. Geopolimerek fejlodésének torténete

A szilikattartalmu anyagok lagos vagy savas (foszforsavas) aktivalasa egy olyan
kémiai folyamat, amely lehetdvé teszi liveges szerkezetli (részben vagy teljesen amorf
és/vagy metastabil) termék eldallitasat.

Granulalt kohosalak és mardnatron égetett mésszel vald egyiittes felhasznalasarol,
mint ujfajta kotéanyag eldallitasi lehetdségrél, Whiting szamolt be els6ként 1895-ben
(Whiting 1895). Késobb, 1930-ban Kiihl tanulmanyozta 6rolt salak és hamuzsir oldat
keverékének reakciojat (Kiihl 1930), mig 1940-ben Purdon klinkermentes cementek
részletes laboratoriumi vizsgalati eredményeirdl szamolt be (Purdon 1940), amelyben magas
Ca-tartalmu salakbdl allitott el lugos alkali s6 felhasznalasaval alkali aktivalt cementeket
(AAC-eket). 1957-ben Glukhovsky és mtsai elsdként fedezték fel a kalciumszegény vagy
kalciummentes aluminoszilikatok (agyagok) és ligos alkalifém oldatok alkalmazasaval uj
kotéanyagok eldallitasanak lehetdségét. Ezeket talajcementeknek ¢€s talajszilikdtoknak
nevezték, utalva a természetes asvanyi anyagokhoz valéd hasonlésagukra (Glukhovsky et al.
1957).

A geopolimer és geopolimerizacio kifejezést Joseph Davidovits alkotta meg az 1970-
es években ¢és egy olyan anyagosztalyra alkalmazta, amelyet aluminoszilikat por és lugos
aktivalo oldat reakcidjaval allitott elé (Davidovits 1982a, 1991, 2008). E témaban megjelent
szabadalmai (Davidovits 1982b, 1984) csak kevés tudomanyos részletet kozoltek, igy a korai
id6szakbol a legmeghatdrozobb dokumentumok az 1988-ban Franciaorszagban tartott
geopolimer konferencian (Geopolymer’88 Conference) megjelené konferenciakiadvany
(Davidovits és Orlinski 1988) és Davidovits altal 1991-ben készitett tanulmany (Davidovits
1991) jelentették. Ezt kovetd évben Palomo és Glasser (1992) kozzétették az elsé részletes

publikdciét metakaolin alapt geopolimerek fejlesztésérél, amelyet nem sokkal késdbb,



DOI: 10.14750/ME.2020.009

Specialis tulajdonsagu geopolimerek fejlesztése, kiilonos tekintettel a habszerkezet(l termékekre

1996-ban Rahier és mtsai harom részes tanulmanya kovetett (Rahier et al. 1996a, 1996b,
1997) megteremtve ezzel a metakaolin alapu geopolimerek szélesebb kori és mélyebb
tanulmanyozasanak alapjait.

A 90-es években tobb tanulmany jelent meg pernye alapu geopolimerek eldallitasarol
is. Els6ként Wastiels és mtsai szamoltak be erdmiii pernye NaOH oldattal valo aktivalasarol
(Wastiels et al. 1994), amelyet a késdbbiekben szamos kutatd irasa kovetett, amelyek
elsésorban alacsony Ca-tartalmt (F-tipusu) pernye felhasznalasarol szoltak (van Jaarsveld
et al. 1997, 1998, Palomo et al. 1999, Xu és van Deventer 2000, 2002, Lee és van Deventer
2002a, Hardjito és Rangan 2005, Duxson et al. 2006).

Davidovits 2008-ban ,,Geopolimer kémia és alkalmazasok” (angolul Geopolymer
chemistry and applications) cimii konyvében ismertette azokat az eredményeket, amelyek
eddig csak a szabadalmakban voltak fellelhetok. 2009-ben Provis és van Deventer igen
terjedelmes konyvben foglaltdk Ossze a geopolimerek szerkezetére, eldallitasara,
tulajdonsagaira és ipari alkalmazhatosagara vonatkozo addigi ismereteket (konyv cime:
Geopolymers - Structure, processing, properties and industrial applications) (Provis és van
Deventer 2009).

A geopolimerek torténelmének fobb mérfoldkoveit az 1. tdbldazat foglalja 6ssze.
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1. tablazat A geopolimerek megismerésének fobb torténelmi mérfoldkovei (Rao és Liu 2015)

Szerz6 Ev Leiras JelentGség
Alkali aktivalt salakoknak CSH
Glukhovsky és aluminoszilikat-hidrat Aluminoszilikat-hidrat
. . 1957 . . N . .
és Krivenko termékekkel valo egylittes megismerése
hasznalata az épitGiparban
Egy ujfajta miszaki nyelv . e
Davidovits 1972 bevezetése az 1ij, tudomanyos A geopolimer k,lfej e7es
. 1 Leda o greil megalkotasa
informaciok kozlése céljabol
Davidovits és Az els6 eurdpai geopolimer Geopf)hmergket qsszefoglalo
S 1988 - \ munkak megjelenése az 1980-
Orlinski konferencia megszervezése :
as években
Az els6 tanulmany megjelenése
. Pernye alapu asvanyi polimer erémiii pernye alkali
Wastiels 1993 eléallitisa aktivalasaval eléallitott
geopolimerrél
Rahier és Alacsony hémérsékleten Metakaolin alapu geopolimerek
mtsai 1996, 1997 szintetizalt aluminoszilikatok széles korti és mélyre hatd
megjelenése vizsgalatainak megalapozasa
) Természetes aluminoszilikat
. Osszetett Al-Si asvanyi asvanyok és ipari anyagok
Xu és van -
2000, 2002 rendszerek (pernye, kaolinit)
Deventer o L TR
geopolimerizacidjanak vizsgalata geopolimerizacidjanak
vizsgalata
. Tanulmany megjelenése . . ‘o
Duxson ¢ 2006 "Geopolymer technology: the Geop 9hme{elf f,eﬂes.Zte,senek
mtsai "oy széles koru attekintése
current state of the art" cimmel
"Geopolymer chemistry and Geopolimerek szerkezetét és
Davidovits 2008 applications™ cimii konyv alkalmazhat6sagi tertileteit
megjelenése osszefoglalé mii megjelenése
"Geopolymers: Structure, Geopolimerek tulajdonsagait,
Provis és van 2009 processing, properties and szerkezetét és alkalmazasi

Deventer

industrial applications” cimi
konyv kiadasa

lehetdségeit 6sszefoglald mil
megjelenése

Erdekességként megemlithetd, hogy tobb olyan tanulmany is megjelent (Barsoum et
al. 2006, Davidovits és Davidovits 2001, MacKenzie et al. 2011), amelyekben a
geopolimerizacios technologia aspektusait probaltak dsszekapcsolni az egyiptomi piramisok
¢épitésével. Ezek a tanulmanyok ugyan nem bizonyitottdk egyértelmiien a piramisok
épitéelemeinek geopolimerizacios vonalat, ugyanakkor arra a kovetkeztetésre jutottak, hogy
azokat mesterségesen eldallitott (6ntott) mikotombokbol készitették. A boliviai Puma

Punku milemléken végzett legfrissebb kutatasok eredményei (Davidovits et al. 2019) arra
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engednek kovetkeztetni, hogy a miiemlék megalitikus lapjai mesterségesen eldallitott
geopolimer-homokkd betonbol késziiltek.

A fenti eredmények alapjan tehat feltételezhetd, hogy az elsé geopolimerek
eldallitasa joval idészamitasunk elétti idokre nyulik vissza.

Hazai viszonylatban geopolimerek eléallitasara iranyuld kutatasokat a Miskolci
Egyetem Nyersanyaganyelokészitési és Kornyezeti Eljarastechnikai Intézetében folytatnak,
ahol kiilonb6zo alapanyagok (elsésorban ipari hulladékok, mint pl. erdmii perny€k)
mechanikai aktivalasanak a geopolimer mechanikai tulajdonsdgaira ¢és szerkezetére
gyakorolt hatasat vizsgaljak. Aluminoszilikat tartalma alapanyagok lugos aktivalasa terén
fontos megemliteni a Pannon Egyetemet is, ahol Dr. Korim Tamas iranyitasaval elsdsorban
termikusan ¢és mechanokémiailag aktivalt alapanyagokbol (pl. kohokdébdl, granulalt
kohosalakbol, kaolinbol, agyagbodl) alkali aktivalt cementek (AAC-ek) eldallitdsaval és

vizsgélataval foglalkoznak.

2.2. Geopolimerek altalanos jellemzése

2.2.1. Geopolimerek eldallitasa

A geopolimereket aluminoszilikat tartalmt anyagok foként lugos, esetleg savas
kozegben vald oldasaval allitjak eld. Alapanyagként - megfeleld aktivalast kovetden -
természetes aluminoszilikatok (kaolin, perlit) vagy kalcinalt agyagasvanyok (metakaolin)
hasznalhatok, amelyek Osszetételiikb6l adodoan kivald modellanyagok is egyben. Ezek
mellett azonban egyre szélesebb korben terjedt el az ipari melléktermékekbdl (pl. erémiii
pernye, kohaszati salak, vorosiszap, rizshéj hamu stb.) vagy ezek egyiittes hasznalataval
(kombinalasaval) torténd eldallitasuk (Vaou and Panias 2010, Mucsi et al. 2014a, Komnitsas
és Zaharaki 2007, Bai és Colombo 2018). Aktivalo szerként elsGsorban lagos alkali
oldatokat (natrium/kalium-hidroxid, kalium/natrium-szilikat) alkalmaznak, ugyanakkor
egyes tanulmanyok (Tchakouzé et al. 2017, Bai et al 2017a) az alapanyagok savas kozegben
(foszforsavban) vald oldasaval eldallitott geopolimerekrdl is beszamolnak. A fentebb
emlitett alapanyagok k6z0os jellemzdje, hogy nagy mennyiségben tartalmaznak amorf SiO»-
ot és/vagy Al203-ot, ami a geopolimerizacios folyamatok elengedhetetlen komponensei.

A felsorolt alapanyagok sokféleségébdl adodoan, disszertaciomban elsésorban csak a
geopolimerek készitéséhez leggyakrabban hasznalt alapanyagot, azaz a metakaolint és

kisérleteim soran is hasznalt erémiii pernyét kivinom részletesebben bemutatni.
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A kaolin a porcelangyartds egyik legfontosabb alapanyaga. Legfobb 4asvanyi
alkotéeleme aluminium-hidroszilikat tartalmi agyagasvany, a kaolinit. A kaolin
hékezelésével (kalcinacidjaval) allitjak el6 a metakaolint, amelyet latens hidraulikus
(puccolanos) tulajdonsagai révén a cement- és betonipar is hasznal. A metakaolin az
aluminoszilikatok specialis asvanyi modosulata. Szilikatkémiai jele AS; (sztochiometriai
képlete:Al2Si207 vagy Al203-2Si02). Az amorf szerkezetli metakaolin szemcsemérete a
mikroszilika (0,1-1 um) és a cement (5-30 um) szemcsemérete kozé tehetd, atlagos értéke
3-6 um. Atlagos fajlagos feliilete 15 m?/g (Mlindrik és Kopecské 2011). Kémiai 6sszetételét
tekintve foként SiOz-ot (51-55 m/m%) és Al.Os-ot (40-42 m/m%) tartalmaz, de kisebb
mennyiségben Fe20z3 (0,5-4,6 m/m%) és CaO (0,1-0,34 m/m%) is megtalalhato benne
(Kausay 2009). A szennyez6désmentes metakaolin fehér szinii, de a kaolinit vas-oxid
tartalma miatt szine r6zsaszin atmenetes is lehet.

A termikus aktivalas soran az alabb folyamatok jatszodnak le: 100-200 °C kozott az
agyagasvany elvesziti az adszorbedlt viz legnagyobb részét (a kaolin kb. 14% vizet
tartalmaz). 500-800 °C kozott a kaolinit dehidratacidja megy végbe. 600-850 °C kozott a
viz tavozasa utan a szerkezet Osszeomlik (kollapszus kovetkezik be), a kaolin amorf
allapotba alakul, és kialakul az Un. metakaolin fazis, ami a kaolinhoz hasonldan
kétdimenzids, lemezes szerkezetli, ugyanakkor aktiv, puccolanos tulajdonsagokkal
rendelkez6 mesterséges asvany (Mlinarik és Kopecsko 2011, Borosnyoi és Szijarto 2016). A
termikus aktivalas soran fontos a homérséklethatarok betartasa, mivel 1200 °C folott a
metakaolin egy nem reakcioképes anyagga, mullitta alakul (Borosnydi és Szijarto 2016).

A metakaolin kedvez6 fizikai és mechanikai tulajdonsagai miatt - viszonylag draga
eldallitasi koltsége ellenére is — igen kedvelt geopolimer alapanyagnak szdmit. A beldle
késziilt geopolimer termékek kiemelkedd szilardsaggal (akar 100 MPa), tiiz- és h6allo
tulajdonsaggal rendelkeznek.

A metakaolin mellett a szamos ipari melléktermék koziil manapsag mar egyre nagyobb
mennyiségben alkalmaznak er6émiii pernyét a geopolimerek készitéséhez konnyl
hozzaférhetéségének, j6 bedolgozhatosaganak és az ebbdl késziilt végtermékek kedvezd
tulajdonsdgainak kdszonhetden.

A pernye a széntiizelésii erémiivek egyik melléktermékeként keletkezd, puccolanos
tulajdonsagokkal és puccolanos aktivitassal rendelkezé porszerii anyag, amely vizzel
Osszekeverve Onmagaban nem, de kalcium-hidroxid [Ca(OH)2] jelenlétében megkot,
gyakorlatilag vizben oldhatatlan vegyiiletet, kalcium-szilikat-hidrat gélt (C-S-H) képezve
(1. egyenlet) (Opoczky 2001, Mucsi és Cséke 2014).

7
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xCa(OH)2 +Si02 +mH20 = xCaO * SiO; * nH20 1)

A pernye reakcidképes anyaga (elsdsorban az iiveges fazisti SiO2) és az oldott Ca(OH):
kozott lejatszodod reakcidt puccoldnos reakcionak nevezzikk. A pernyék puccolanos
tulajdonsdgait a fizikai és kémiai jellemzdéik hatarozzdk meg, amelyek koziil a
legfontosabbak a kémiai- és fazisosszetétel, a diszperzitas fok (szemcseméret-eloszlas és
fajlagos feliilet), valamint a pernyeszemcsék morfoldgiaja (alakja). A pernye foként SiOp-
ot, és Al,0O3-0t, kisebb mennyiségben Fe2Oz-ot, CaO-ot, MgO-ot, MnO-ot és el nem égett
szenet tartalmaz. A pernyék puccolanos aktivitasat az ugynevezett reakcioképes SiO2 és
Al;0O3 mennyisége hatarozza meg. Ez a mennyiség azonban nem azonos a pernye Osszes
SiO2 és Al>03 tartalmaval. Minél nagyobb a reakcioképes komponensek mennyisége, annal
nagyobb a pernye puccolanos aktivitasa (Opoczky 2001).

A kémiai tulajdonsagain tul a pernye fontos anyagjellemzéje a Szemcsefinomsaga,
amelyet szitamaradékkal és/vagy Blaine-féle fajlagos feliilettel (n. Blaine-szammal)
jellemeznek. Szemcseméretiik legtdbbszor 100 um alatti, mig Blaine-szamuk 250-500 m?/kg
kozotti (Mucsi és Csdke 2014, Opoczky 2001).

Asvanyi fazisait tekintve elsdsorban mullit, kvarc, magnetit, hematit és anhidrit talalhato
meg benniik, de a kristalyos fazishoz képest az liveges komponensek vannak talstlyban
(Opoczky 2001, Mucsi és Cséke 2014).

A pernye kémiai és asvanyi 0sszetétele elsésorban az elégetett szén mindségétdl, illetve
a szén lel6helyén a szénen kiviil elé6forduld kdzetektol fiigg, de kiemelt jelentoséggel bir a
szénelOkészités és a tiizeloberendezések technikai paraméterei, az égetés modja, valamint a
szilard részecskéknek a flistgdz dramabol torténd levalasztdsa. A pernyék szarmazasukat
tekintve lehetnek lignit-, barnaszén- vagy kdszénpernyék, levalasztasi modjuk szerint filter
vagy ciklon pernye, ugyanakkor csoportosithatjuk ket aktivitasuk és kémiai Gsszetételiik
szerint is (Mucsi és Cséke 2014).

Osztalyozasuk leggyakrabban kémiai 0Osszetételiik szerint torténik. Ez alapjan
megkiilonboztetiink F-tipust (savanyu), illetve C-tipusu (bazikus) pernyéket. A savas
jellegti pernyékre jellemz6, hogy SiO> tartalmuk 45...60 m/m%, CaO-tartalmuk <15 m/m%,
ezen belill az aktiv mésztartalom nem tobb, mint 10 m/m%, mig a bazikus pernyék
30...40 mM/m% CaO tartalommal (aktiv mésztartalom >10 m/m%) ¢és minddssze
20...25 m/m% SiO» tartalommal rendelkeznek (Mucsi és Csdke 2014). Korlatozo tényezot

a perny¢k geopolimerekben torténd felhasznalhatosagat illetéen, azok alacsony mértéki

8
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aktivitasa jelenti. A szildrd anyagok feliileti- és térfogati aktivitdsdnak javitasara szdmos
esetben jo megoldast nyujt a mechanikai aktivalas, amelyrdl részletesen a 2.5. fejezetben
szdmolok be.

A geopolimerek tulajdonsagait a kiindulasi alapanyag(ok) Osszetétele és reaktivitasa
mellett az aktivalo oldat 6sszetétele (Singh et al. 2018, Davidovits 1994, Kumar és Kumar
2011, Molnar et al. 2017, Tchakouté et al. 2017), a kezelési hémérséklet és id6 (Molnar et
al 2017, Palomo et al. 1999, Chindaprasirt et al. 2007, Wallah és Rangan 2006), tovabba
az alkalmazott tomoritési modszer is nagymértékben befolyasolja (Wallah és Rangan 2006,
Zivica et al. 2011). A geopolimereket elsésorban alacsony hémérsékleten, 20-100 °C kozott
allitjak eld, mig a megfelelden tomor szerkezet elérése érdekében vibracids tomorités
alkalmazasa terjedt el.

Osszességében elmondhatd, hogy a geopolimerek gyértasa soran fontos az alapanyagok
¢s aktivalo oldatok oOsszetételének pontos ismerete, tovabba az alkalmazott kezelési
hémérséklet és id6 kivalasztasa, mivel csak igy biztosithatdo a legjobb tulajdonsagokkal

rendelkezd geopolimer eldallitasa.

2.2.2. Geopolimerek szerkezete

A geopolimerek és alkali aktivalt ktéanyagok (AAC-ek) megkiilonboztetése a kutatok
korében igen vitatott kérdés, sok esetben egymas szinonimajaként hasznaljak, megnehezitve
ezaltal, hogy egységes geopolimer szemlélet, egységes csoportositasi elv és nomenklatira
j6jjon 1étre. A kutatok egy csoportja szerint a geopolimerek az alkali aktivalt kotéanyagok
egy tagabb részhalmazat képezik (Shi et al 2006), mig masok (elsdsorban J. Davidovits)
szerint hiba azokat az AAC-k kozé sorolni (Provis és van Deventer 2009, Li et al 2010). A
legnagyobb kiilonbség kozottiikk az, hogy mig az alkali aktivalt anyagok (pl. Ca-ban gazdag
kohaszati salakok) reakcioterméke a kalcium-szilikat-hidrat (C-S-H) és kalcium-aluminium-
szilikat-hidrat (C-A-S-H) gél, addig a geopolimerek prekurzorai (eldvegyiiletei) kalciumban
szegények viszont sziliciumban és aluminiumban gazdagok, amelyek termékei alkali
aluminoszilikat gélt (geopolimer gélt), - egyes kutatok szerint nanoszemcséket (Kriven et al.
2004) - tartalmaznak. Tovabbi kiilonbség, hogy a C-S-H gél hossza lancot alkot, ezzel
szemben a geopolimer gél haromdimenzids aluminoszilikat halézatot hoz 1étre (Rao és Liu
2015, Li et al 2010), valamint a C-S-H géltdl eltéréen a viz nem képezi a geopolimer kémiai
szerkezetének szerves részét (Provis és van Deventer 2009). Ezenkiviil a geopolimer gél
szintézisét altalaban a zeolit szintéziséhez hasonlitjak, mivel mindketté SiOs4 és AlO4

tetraéderek meghatarozott elrendezédésti dsszekapesolddasaval jon 1étre. Azonban ezek a
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tetraéderek a geopolimerekben amorf szerkezetet alakitanak ki, mig a zeolitokban kristalyos
mikrostrukturat képeznek (Criado et al. 2007).

A geopolimerek szerkezetiiket tekintve poli-szialatok, amelynek alapjat sziliciumbol,
oxigénbdl és aluminiumbol all6 éridasmolekula lancok képezik, ahol a szialat kifejezés a
sziliclum-aluminat roviditése. A szialdt nomenklatirdt Davidovits vezette be az
aluminoszilikat szerkezet leirasara (Davidovits 1982a). A Si-O-Al koétéstipust szialat-
kotésnek, mig a Si-O-Si kotéstipust sziloxo-kotésnek nevezte el.

A szialat halo Si04 és AlO4 tetraéderek felvaltva torténd 6sszekapcesolodasabol jon 1étre.
A szerkezetben kationok (Na*, K*, Li*, Ba%*, Ca®") jelenlétére van sziikség, mivel a Si**
mellett az A" is 4-es koordinacids szdmmal szerepel. Ennek kovetkeztében negativ
toltéstobblet alakul ki, amely kiegyenlitésére kationok (elsésorban alkali fémionok) épiilnek
be a szerkezetbe. A poliszialatok lanc és gytr(i alak( polimerek. A poliszialatok szerkezetét
az alabbi képlettel jellemezhetjiik (Davidovits 1988b, 1991):

M (-(Si02); - AlO2)n - WH20,
ahol

- M: kation a tdltéskiegyenlitéshez, leggyakrabban Na*, K*, Ca?*;
- n: polikondenzacio foka;

- z:a Si/Al molaris arany, értéke 1, 2 vagy 3.

A poliszialatok harom tipusat a Si/Al molaris arany alapjan kiilonboztetjiik meg. Ha a
molaris arany Si/Al =1, akkor poli-szialatrol (-Si-O-Al-O-), ha Si/Al =2, akkor poli-szialat-
sziloxorol (-Si-O-Al-0-Si-0O-), és ha Si/Al=3, akkor poli-szialat-disziloxorél (-Si-O-Al-O-
Si-0-Si-0-) beszéliink (1. dbra) (Davidovits 1991).

10



DOI: 10.14750/ME.2020.009

Specialis tulajdonsagu geopolimerek fejlesztése, kiilonos tekintettel a habszerkezet(l termékekre

SrAl~l SVAI=2 SrAI=3 SVAL>3

Poli(szialat) Poli(szialat-sziloxo) Poli(szialat-disziloxo) Szialat lanc

®si ®. 00 .1

1. dbra A poliszialatok tipusai (Zhuang et al. 2016)

Ugyanakkor a geopolimerek a fentebb emlitett szialat csoportokon tal az alabbi
molekulaegységekbdl épiilhetnek fel (Temuujin et al. 2015):

-P-O-P-O- foszfat, poli(foszfat)

-P-0-Si-0-P-0O- -foszfo-sziloxo, poli(foszfo-sziloxo)
-P-O-Si-O-Al-0-P-0- foszfo-szialat, poli(foszfo-szialat)
-(R)-Si-0-Si-O-(R) szerves-sziloxo, poli-szilikon
-Al-O-P-O- alumino-foszfo, poli(alumino-foszfo)
-Fe-0O-Si-0-Al-0-Si-O- ferro-szialat, poli(ferro-szialat)

A geopolimerizacio exoterm folyamat, amely sordn az oligomerek (dimerek és trimerek)
Osszekapcsolodasaval épitik fel a haromdimenzids makromolekula szerkezetet (Davidovits

1988D).

A geopolimerizacié folyamata négy 6 1épésre oszthato fel (Giannopoulou és Panias 2007):

Elsd 1épésben a szilard aluminoszilikatokbol az erdsen lugos vizes oldat hatasara Si €s
Al oldddik ki. Vagyis viz jelenlétében a feliileten 1évo fémionok az aluminium-szilikatokbol
a vizmolekulakhoz kapcsolodhatnak és szilanol, illetve Al-OH csoportok képzddhetnek. Az
oldatban 1év6 aluminium- és sziliciumionok felszabadulnak, majd komplexeket képeznek.
A kiindulasi anyagbol szarmaz6 Si és Al oldodasat a kovetkezé kémiai egyenlettel (2)

irhatjuk le:
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(SiO2, Al203) + 2MOH + 5H;0 — Si(OH)s + 2AI(OH)4” +2M* )

ahol M= Na vagy K.

Masodik 1épésben a vizes fazisban Kialakulnak a Si és/vagy Si-Al oligomerek. A Si és
az Al koncentracidja fokozatosan né a vizes fazisban, mig a képz6dott hidroxi-komplexek
kozott kémiai reakciok jatszodnak le. A reakciok olyan geopolimer prekurzorok képzédését

eredményezik, amelyek Si-O-Si és Si-O-Al tipusu polimer ktésekbdl allnak.

Si(OH)4 + Si(OH)s & (OH)3Si-O-Si(OH)s + H20 (3)
Si(OH)4 + AI(OH)s- & (OH)3Si-O-Al9(0H); + H20 4)
2Si(OH)4 + AI(OH)4- & (OH)3Si-O-AI9(0OH),-0-Si(OH)3 + 2H,0 (5)

Lugos vizes fazisban 0ldodo szilikatok jelenléte kedvez az oligomerek képzddésének és

crer

crer

polikondenzacioval jar, igy alakul ki a haromdimenzids szerkezet, ami egy k6zos oxigént

megosztva SiO4 és/vagy AlOg tetraéderek valtakozasabol épiil fel:

L
n[(OH)3S8i-0-Si(OH)3] — (-8i-0-Si-0-)y + 3nI,0
| |
0O O

| |
n[(OH);Si-0-A17(0H)3] — (-Si-0-A19-0-), + 3nH,0
| |

9] O (6)

A polikondenzécidés reakcid soran vizmolekuldk tdvoznak a rendszerbdl. A
haromdimenziés szerkezet kialakuldsdnak az az oka, hogy az oligomerek reagdlhatnak
minden OH- iont tartalmazé egységgel, lancokat/gytiriiket képezve. Mindaddig, amig az AI**

ionok 4-es koordinacids szammal vesznek részt a geopolimer szerkezet kialakulasaban, a
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kialakult negativ toltéstobblet kiegyenlitésére kationok (Na*, K*, Li*, Ca?*, Ba**, NH4",
H30") beépiilése valosul meg.

Utolso 1épésben a szilard szemcsék a geopolimer vazszerkezetben megkotddnek és
végiil az egész rendszer megszilardul egy végsd, szilard polimer szerkezetet 1étrehozva

(7. egyenlet) (Giannopoulou és Panias 2007):

| | |
>T-OH + HO- (-5i-0-Al-0-)a — >T-O-(-5i-0-Al-O})a + H20
o | |
O o0 0O O 7

ahol T a feliileti Si és Al atomokat jeldli.

A geopolimerizacio 1épései tehat magukba foglaljak a szilard aluminoszilikatok
oldodéasat az MOH oldatban (M: alkali fém), a feloldott Si, ill. Al komplexek diffuziojat
vagy transzportjat a szemcsefeliilettdl a szemcsék kozti térbe, végiil a polimerizaciot és a
mellette adagolt szilikat oldat és Al és Si komplexek altal 1étrehozott gél fazis szilardulasat
(Xu és van Deventer 2002).

Mint korabban mar emlitettem, a geopolimerek a zeolitokhoz hasonld kémiai
Osszetétellel, de szobahémérsékleten vegyes mikroszerkezettel (amorftol a félig kristalyos
szerkezetig) rendelkeznek. A geopolimerizacio soran az aluminoszilikat por lugos oldattal
keveredve pasztat képez, ami a geopolimerizacios reakciok soran gyorsan atalakul szilard
geopolimerré. Eppen ezért nincs elegendé idé ahhoz, hogy a gélbél vagy pasztabol jol
kristalyosodott szerkezetli anyag j6jjon 1étre. A rovidebb kotési és szilardulasi id6 utan a
geopolimerek szorosan illeszkedd polikristalyos szerkezetet alakitanak ki, ezaltal jobb
mechanikai tulajdonsagokat biztositva a zeolitnal, amelyek kisebb siirliségliek és elsdsorban
kalitkaszer(i kristalyos szerkezettel jellemezhetdk. Tovabbi kiillonbség, hogy a geopolimerek
eléallitasahoz alacsonyabb homérséklet sziikséges, mint a zeolitok képzédéséhez. A zeolitok
képzddését befolyasold tényezdk kozé tartozik a hdmérséklet, a pH €s a kationok beépiilése,
amelyek a geopolimerek kialakulasaban is fontos szerepet jatszanak (Xu 2002, Komnitsas és
Zaharaki 2007, Rao és Liu 2015).

Xu és van Deventer szerint az aluminoszilikat asvanyok geopolimerizacidja kdzben
lejatszodo polikondenzacios folyamatok az alabbi reakciokkal irhatok le (Xu és van Deventer

2000):
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Al-Si anyag (szilard) + MOH (oldat) + Na»SiOs (szilard vagy oldat) (8)

l

Al-Si anyag (szilard) + [M; (AlO2)x (SiO2)y - NMOH - mH20] gél 9
Al-Si anyag (szilard) [Ma((AlO2)a (SiO2)s) NMOH mH,0] (10)

A (8)-as ¢és (9)-es reakcioban felhasznalt Al-Si anyag(ok) mennyisége fiigg a
szemcsemérettél, az Al-Si anyag(ok) oldodasanak mértékétdl és a lagoldat
koncentraciojatol. Az [Mx (AlO2)y (SiO2); nMOH mH20] gél mennyisége elsésorban az

aluminoszilikat anyag oldodasanak mértékétdl fiigg.

Osszességében megallapithatd, hogy véleményiik szerint a geopolimerizicid soran
legfobb 1épés a kiindulasi anyagok oldddasa, amelynek kettds szerepe van. Egyrészt a
képzddo poliszialat vegyiiletek felszabadulnak a kiindulasi anyagokbol hasonlé médon, mint
a zeolitok képzodésénél (Grutzeck és Siemer 1997), masrészt az oldodas aktivalja a feliiletet
¢s beinditja a kotési reakciokat, jelentdsen hozzdjarulva a szerkezet végsd szilardsagahoz.
Az oldodasi Iépés mértéke, tovabba mas komponensek részleges vagy nem oldodasa és ebbol
fakadoan Kifejtett hatasa a geopolimerizacios folyamatokban még nem teljesen ismert.

Az utdbbi években tobb tanulmany is megjelent, amelyben a geopolimerek szerkezetét
elméleti modszerekkel, szimulaciokkal probaltak modellezni (White et al. 2010, 2012,
Bagheri et al. 2016, Sadat et al. 2016). Kolezynski ¢s mtsai (2018) tanulmanyukban
kiilonbozé Si/Al arany geopolimerek szerkezetét modellezték, amelyeket ténylegesen
eldallitott geopolimerekével hasonlitottak dssze. A kiilonbozd alakl (rendezettségi foku és
szerkezeti nyitottsagl) és méretli, valamint eltérd Si/Al aranyu klaszterek vizsgélati
eredményei alapjan megallapitottak, hogy a nyitottabb (azaz kisebb szamu szabalyos
gylrtib6l vagy nagyobb szerkezeti elembdl felépiild) klaszter nagyobb eltérést mutatott a
kisérleti spektrumoktol, ami arra utal, hogy a valddi geopolimerek porusokat tartalmaznak,
de ugyanakkor tomor és helyileg nagyon rendezett strukturaval is rendelkeznek. A 2. abran

kiilonbozd Si/Al ardnyu klaszterek szerkezeti modelljei lathatok.
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Si:Al=4
‘ :9 6"39 ’

°%‘° ’.?fﬁfgé‘

2. dbra Kiilonbozé Si/Al aranyu (4, 5, 6 és 10) klaszterek szerkezeti modelljei (Kolezynski
et al. 2018)

2.2.3. Geopolimerek felhasznalasa

A geopolimerek mesterségesen eldallitott kozeteknek tekinthetdk, amelyek a
hagyomanyos portlandcementétdl eltérd szerkezetiiknél és kotési mechanizmusuknal fogva
olyan kiilonleges tulajdonsagokkal rendelkeznek, mint (Duxson et al 2007):

- rendkiviil j6 mechanikai szilardsag,

- jo kopasallosag (kiilonosen, ha PTFE (politetrafluor-etilén) téltdéanyaggal keverik
Ossze (Wang et al. 2005),

- gyors és szabalyozhato kotési és szilardulasi id6 (Lee és van Deventer 2002a),

- tlz- és hoallosag (akar 1000 °C-ig) mérgez6 gazok emisszidja nélkiil (Lyon et al.
1997, Davidovits 1991, Rickard és van Riessen 2014, Bakharev 2006),

- kiilonboz6 savakkal és sos oldatokkal szembeni nagyfoku ellenallosag (Davidovits
1991),

- alacsony zsugorodas és hdovezetd képesség (Duxson et al. 2006b, Rickard és van
Riessen 2014),

- jo tapadoképesség régi és uj betonfeliiletekhez, acélhoz, iiveghez, keramiahoz (Bell

et al. 2005).
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Tovabbi jellemzdjiik, hogy kotésiik soran szinte alig valtoztatjak térfogatukat, formaba
onthetok, alakithatok, szobahémérséklet koriili hdmérsékleteken kotnek és kotési idejiik tag
hatarokon beliil valtoztathaté (Mucsi et al. 2012).

Az eldallitasukhoz joval kisebb energia sziikséges, mint amit a hagyomanyos
kotdanyaggyartasi technologia igényel. A geopolimerek elsddleges alkalmazasi teriiletei
elsésorban a portlandcement alapu épitéanyagok alternativajaként johetnek szoba, iigymint
(Komnitsas és Zaharaki 2007, Mucsi et al. 2012):

- jardlapok gyartasa,

- dekorativ kéelemek, épiiletek restauracioja,

- hészigetelésre alkalmas habositott geopolimer panelek gyartasa,

- tizallo targyak eldallitasa,

- geopolimer cement és beton készitése,

- falazo és szigeteld téglak gyartasa,

- Onthetd at- és jardarétegek kialakitasa,

- tetéfedésre alkalmas tivegszalas kompozit anyagok, tliz- és h6allo bevonatok (pl.
tlizallo fapanelek) készitése,

- csempek, homlokzati diszek, finomkeramiai termékek eldallitasa,

- napkollektorokban felhasznalhato szerkezeti anyagok gyartasa.

Alkalmasak lehetnek tovabba:
- ,.high-tech” gyantarendszerek készitésére,
- radioaktiv hulladékok immobilizalasara (Provis és van Deventer 2009),
- Vveszé€lyes hulladékok (pl. nehézfémek) immobilizalasara (Provis és van Deventer
2009),

- thzallo high-tech alkalmazasokra (repiiléstechnika, autdipar) (Davidovits 2002).

A fenti példakbol lathatd, hogy a geopolimerek az épitdipartol a csucstechnologiai
alkalmazasokig nagyon sok teriileten helyettesithetik a mar ismert szerkezeti anyagokat. Az
igy elballitott épitbanyag alacsony energiasziikségleténél fogva a  primer
nyersanyagforrasaink megdrzésén tilmenden, az ipari hulladékok artalmatlanitassal
egybekotott hasznositasat is lehetévé teszi, amelynek végeredménye egy gazdasagilag

értékes épitdipari végtermék.
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2.3. Geopolimer habok eldallitasa, tulajdonsagai, alkalmazasa

A természetes  aluminoszilikatokbol, ipari  melléktermékekbdl,  kalcinalt
agyagasvanyokbol vagy ezek kombinacidjabol, alkali aktivalo szerrel vald oldasi reakcioval
eléallitott geopolimerekbdl, kiillonbozé habositasi eljarasokkal pordzus geopolimerek,

ugynevezett geopolimer habok allithatok eld.

2.3.1. Habositasi eljarasok, médszerek
Az alabbiakban a geopolimer habok eldallitdsara alkalmazhat6 habositasi eljarasokat
ismertetem, amelyek rendszerezésének alapjat Bai és Colombo (2018) csoportositasi

rendszere adta.

Kozvetlen habositasi modszer

A pordzus geopolimerek eldallitasanal leggyakrabban alkalmazott moédszerek kozé
tartozik (angolul ,,direct foaming method”). Az eljaras 1ényege, hogy a geopolimer zagyba
levegdt vagy egyéb gazt juttatnak fizikai vagy kémiai uton, ezaltal un. ,,nedves” habot hozva
l1étre, amely adott hémérsékleten megszilardulva pordzus szerkezetii szilard testet
eredményez. A habok termodinamikailag altalaban nem stabilak a folyadék-gaz vagy gaz-
szilard-folyadék fazis hatarfeliileteinek szabadenergiaja miatt, amely a ,,nedves” habban
olyan folyamatokat eredményez, amelyek a gazbuborékok novekedéséhez vezetnek és végiil
a folyadékfilm elvékonyodasa majd szakadasa kovetkeztében a hab dsszeomlik. Gazdiffuzio
,nedves” habban folyamatosan tin. Ostwald érés és a buborékok koaleszcenciaja megy
végbe a folyadék/zagy-levegd rendszer Gibbs-fele Szabadenergidjanak
(szabadentalpidjanak) minimalizalasa érdekében. Az Ostwald érés a kiilonb6zé méreti
buborékok kozatt fellépd eltérd Laplace-nyomas altal kivaltott folyamat (Henon et al. 2013).
Ennek eredményeként a végsé pordzus geopolimer testben igen nagyméretii (tobb szaz
mikronos) ¢€s széles mérettartomanyu porusok lehetnek jelen. E jelenség elkeriilése
érdekében stabilizalo szereket (feliiletaktiv anyagokat, szemcséket vagy szalakat) adagolnak
a szuszpenziodhoz vagy folyadékhoz. A homogén szuszpenzidban (vagy folyadékban) a gaz
keletkezése kémiai habositoszerek hozzaadasaval (kémiai habositas) vagy fizikai Gton (pl.
keveréssel) levegd vagy mas gaz bevitelével valosithatdo meg (Bai és Colombo 2018).

A kémiai habositdszerek kozos tulajdonsdga, hogy kémiai reakcido vagy termikus

bomlasuk sordn gdznemii anyagot (pl. Hz, O2 gazt) ¢és egyéb reakcidterméket hoznak Iétre.
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A habszerkezet kialakitasahoz leggyakrabban hasznalt habositészerek a fémporok,
(mint pl. aluminium (Hlavacek et al. 2015, Rickard és.van Riessen 2014, Sanjayan et al.
2015, Abdollahnejad et al. 2015, Abdullah et al. 2012a) és szilicium por (Merdi et al.2013)),
szilicium-Karbid (SiC) (Prud’homme et al. 2015, Gualtieri et al. 2016, Skvara et al. 2014),
FeSi 6tvozet (Skvara et al 2014), szilikapor (Skvara et al 2014, Prud homme et al 2010,
2011, Henon et al. 2013), hidrogén-peroxid (H202) (Vaou és Panias 2010, Abdollahnejad et
al. 2015, Ducman és Korat 2016, Abdullah et al. 2012a), natrium-hipoklorit (NaOCI) (Bdoke
et al. 2015, Nyale et al. 2013) vagy natrium-perborat (NaBOsz) (Abdollahnejad et al. 2015).

A fémporok (Al, Si por) és a lugos aktivald szer (KOH vagy NaOH oldat) kozotti
reakcio gyorsan lejatsz6do, nagy héfejlddéssel jard (exoterm) folyamat. A reakcid sordn
hidrogén gaz keletkezik (11. és 12. reakcidegyenletek), amely a geopolimer paszta
habosodasat okozza (Hlavdcek et al. 2015, Skvara et al. 2014, Bai és Colombo 2018).

2Al + 2MOH +6H2.0-> 2 M[AI(OH)4] + 3H2 (11)
Si + 2MOH + H20 — M3SiOs + 2H2 (12)
ahol M=Na vagy K.
A reakcid eredményeként gyorsan - az Al por mennyiségétdl fiiggen akar 1-2 perc alatt -
megszilardulo habszerkezetli terméket kapunk.

A H202 termodinamikailag instabil, konnyen bomlo vegyiilet. Bomlasa soran viz és
oxigén gaz keletkezik (13. reakcidegyenlet), €s ez utdbbi jatszik szerepet a paszta
habositasaban (Vaou és Panias 2010).

2H202> 2H0 + O2 (13)

Egyéb habositoszerek hasznalata esetén a kovetkez6 reakciok jatszodnak le (Bai és Colombo

2018):

2NaOCl — 2NaCl + O2 (14)
4NaBO3 + H,O — 2NaOH + Na2B4O7 + 202 (15)
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A kis viszkozitasu geopolimer szuszpenziobol eldallitott ,,nedves” hab stabilizalasara
kiilonb6z6 habstabilizatorokat (feliiletaktiv anyagokat) kevernek a szuszpenzioba, amelyek
hidrofil végiikkel, a vizes fazissal érintkezve, a gazbuborékok feliiletén adszorbealddnak,
ezaltal csokkentve a gaz/szuszpenzid rendszer hatarfeliiletén fellépd feliileti fesziiltséget
vagy feliileti energiat. Feliiletaktiv anyagok a hidrofil csoport jellege szerint anionos,
kationos, nem-ionos és amfoter anyagokként csoportosithatok (Cilla et al 2014a, Bai és
Colombo 2018), amelyek jellegiik alapjan befolyasoljak a habok morfologiajat,
porusszerkezetét (porusméretet és azok eloszlasat, valamint a szomszédos porusok kozotti
kapcsolat mértékét, azaz a nyitott és zart porusok aranyat).

Geopolimer prekurzorokat tartalmazo szuszpenzid esetén, amelyben tobbféle ion van
oldva (K*, A", Fe®", Si04>"), a nem-ionos feliiletaktiv anyagok erdteljesebb hatastak, mivel
azok elektromos toltések nélkiili hidrofil csoportokat tartalmaznak. Ugyanakkor a ,,nedves”
hab gyorsan gélesithetd, egyszeriien a geopolimerizacios reakcid kihasznalasaval, szerves
monomerek vagy mas stabilizal6 / gélesité adalékok hozzaadasa nélkiil (Cilla et al. 2014a).

A feliiletaktiv anyagok mellett mas adalékok pl. szemcsés anyagok (portlandcement,
mészko (Skvara et al. 2014), Ca-sztearat (Shao et al. 2018, Cui et al. 2018) vagy szalas
anyagok (pl. rizskeményit6, celluldz, szénszal (Prud homme et al. 2015) vagy polipropilén
befolyasolva ezaltal a termék végso porozitasat és porusszerkezetét.

A pordzus szerkezet a keramiaiparban hasznalt habositasi eljardsokhoz hasonldan is
létrehozhatd, amely kialakulasat a geopolimer pasztaba mechanikus habositassal pl.
keveréssel (Bai et al 2017a, Bai és Colombo 2017) vagy kozvetleniil gazbefuvassal (Ge et
al. 2015) bejuttatott nagy mennyiségii levegé segitségével érik el (fizikai habositas). Ebben
az esetben is a mar fentebb emlitett feliiletaktiv anyagokat hasznaljak, amelyet a geopolimer
zagyba kevernek a hab stabilizalasa végett. A 3. dbra a kozvetlen habositasi eljaras

folyamatat szemlélteti.
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3. abra Kozvetlen habositasi eljards folyamatabrdja (Bai és Colombo 2018)

Cilla és mtsai (2014a) két kiilonb6z6 nem-ionos feliiletaktiv anyagot hasznaltak a habok
stabilizalasara. A habot a geopolimer zagy kiilonb6zd sebességii keverésével (800, 1500 és
2000 rpm) allitottak eld. Eredményeik alapjan arra a kdvetkeztetésre jutottak, hogy azonos
eléallitasi koriilmények mellett a két feliiletaktiv anyag hasznalata kiilonb6z6 porozitasu,
porusméret eloszlasu és eltérd mértékii nyitott porussal rendelkezd habot eredményezett.

A feliiletaktiv anyag mellett fontos a megfeleld reologiai (folyasi) tulajdonsagokkal
rendelkez6 geopolimer zagy (Medri et al 2013, Yang et al 2013, Hung et al. 2014) ¢és a hab
l1étrehozasara alkalmas berendezések pl. specialis kever6lapatok (Cilla et al 2014a)

megvalasztésa is.

Eléhabositdsi modszer

Ez a médszer (angolul ,,pre-foaming method”) tulajdonképpen a fizikai habositashoz
sorolhato. A fentebb mar emlitett habositasi modszertdl annyiban tér el, hogy a habot nem
kozvetlenill a geopolimer zagyban hozzak létre, hanem kiilon allitjak eld, és csak ezt
kovetéen keverik Ossze a zaggyal. Ez a modszer kevésbé terjedt el a geopolimer hab
eléallitasara vonatkozoan, melyet a fellelheté relative kevés szamu szakirodalom is
alatamaszt (Abdullah et al. 2012b, Yang et al 2013, Hung et al 2014, Zhang 2014., Zhang et
al. 2014, Zhang et al. 2015, Hajimohammadi et al. 2017). Ennek hatterében az all, hogy a
hab elkészitéséhez specialis berendezések, pl. habosito tartaly (Yang et al 2013, Hung et at.
2014) vagy légnyomasos habgenerator (Abdullah et al. 2012b, Zhang 2014, Zhang et al.
2014, Zhang et al. 2015, Hajimohammadi et al. 2017) sziikségesek.
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A hab eléallitasahoz kiilonb6z6 szintetikus, szerves feliiletaktiv anyagot pl. Na-dodecil-
szulfatot (Hajimohammadi et al 2017, Zhang 2014, Zhang et al. 2014), szuperfolyodsitot
(Abdullah et al. 2012b) vagy fehérje-alapu (tojasfehérje) (Bai and Colombo 2017) anyagot
hasznalnak.

Abdullah ¢és mtsai (2012b) ezzel a modszerrel készitettek geopolimer habot.
Vizsgalataikhoz habositoszerként szuperfolyositot hasznaltak, amelyet vizben higitottak
(viz:habositoszer térfogatarany 20:1). Ezutan a habot egy erre alkalmas berendezésben
allitottak eld. A kész habot a geopolimer pasztaval 2:1 térfogataranyban keverték Ossze,
majd formaba 6ntés utan egy részét szobahdmérsékleten, a masikat pedig 24 oran keresztiil
60 °C-os hokezelést kovetden szobahdmérsékleten taroltdk a szilardsagvizsgalat
elvégzéséig. Az eredményeik alapjan arra a megallapitasra jutottak, hogy a hdkezelt
geopolimer habok nagyobb szilardsagi mutatokkal rendelkeztek, mint a szobahdmérsékleten

taroltak.

Replikdcios (masoldsi) technika

Keramiaiparban ezt a modszert mar az 1960-as években is hasznaltak, amely lehetévé
tette az alkalmazott polimer sablonok cellas szerkezetének megtartasaval (masolasaval) 1j
termékek 1étrehozasat. Ugyanakkor az egyik leggyakoribb modszer is a keramiahabok ipari
gyartasara vonatkozoan, mivel olcsd és lehetové teszi a széles porusméret-tartomannyal
rendelkezé szerkezeti elemek eléallitasat (Bowen & Thomas 2015, Schmidt et al. 2001). A
replikacios modszer (4. dbra) egy cellularis szerkezetli anyag szuszpenzioval (pl. keramia-
szuszpenzioval), vagy prekurzor oldattal torténé impregnalasan (bevonatolasan) alapul,
amelynek eredményeként olyan makroporusos terméket kapunk, ami ugyanolyan
morfoldgiat mutat, mint az eredeti (bevonatolt) porézus anyag. Annak érdekében, hogy a
szuszpenzio a sablonon maradjon, tixotrop adalékanyagokat (pl. agyagot, karboxi-metil-
cellulézt vagy polietilén-oxidot) alkalmaznak hagyomanyos diszpergaloszerekkel
kombinalva. A szuszpenzidval bevont sablont ezt kovetden szaritjak és pirolizaljak (300-
800 °C kozott) majd az igy kapott bevonatot anyagtdl fiiggden 1100-1700 °C kozott
szinterelik (Studart et al. 2006).

Szamos szintetikus (pl. polimer vagy szén hab) és természetes anyagu (korall vagy fa),
sejtszerkezettel rendelkezé anyag hasznalhat6 sablonként a makropérusos keramiak
eldallitasara a replikacios technika segitségével. Polimer anyagként leggyakrabban

poliuretant hasznalnak (Studart et al. 2006).
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A keramiaiparban valo elterjedése ellenére csak kevés publikacio (Kovarik et al 2017)
szamol be a mddszer geopolimer haboknal valé alkalmazasarol. Kovarik és mtsai (2017)
poliuretin habot (3-6 porus/cm) hasznaltak sablonként, amelyet metakaolin alapu
geopolimer zaggyal impregnaltak. Az igy kapott geopolimer/poliuretan kompozitokat
szaritottdk, majd 4 oran keresztiil 1100-1300 °C kozott szinterelték. A hdkezelés
eredményeként olyan porézus szerkezetii terméket kaptak, amely 0,15-0,85 MPa
szilardsaggal és 79-88 V/V% kozotti nyitott porozitassal rendelkezett.

Szaritas és
evonatola szinterezés

— —

Polimer hab A polimer sablon Polimer hab sablon
sablon bevonatolasa geopolimeres
geopolimerrel replikacidja

4. abra Replikacios technika sematikus dbrdja (Bowen & Thomas 2015)

Toltéanyaq haszndlati modszer (Habképzés ideiglenes toltéanyag hasznalatdaval)

Bizonyos értelemben a toltGanyag hasznalati modszer (angolul ,sacrificial filler
method”) is a replikaciés modszerek kozé sorolhatd, azzal a kiilonbséggel, hogy mig a
fentebb leirt eljarassal 1étrehozott termék habszerkezete a kiinduldsi sablon szerkezetével
megegyezd, addig a tdltdanyagos modszerrel eldallitott termék porozus szerkezetét a
toltbanyagok eltavolitasaval érik el. A toltdanyag eltavolitasa a kétfazist (geopolimer matrix
¢és diszpergalt toltbanyag fazisu) kompozitbol torténhet annak feloldasaval (Okada et al.
2011, Franchin és Colombo 2015), olvasztasaval (Papa et al. 2015, 2016a) vagy termikus
bomlasaval (Okada et al. 2011, Franchin és Colombo 2015).

Okada ¢és mtsai (2011) tanulmanyukban 12-29 pum atméréji és 500 um hosszasagu
politejsav szalakat kevertek a geopolimer pasztaba 13-28 V/V%-ban. A politejsav szalakat
lugos, hidrotermalis, illetve termikus kezeléssel tavolitottak el a politejsav/geopolimer
kompozitbol. A lagos kezelést szobahdmérsékleten végezték a kompozitok NaOH oldatba

(pH=12-14) meritésével. Hidrotermalis kezelésnél a mintakat és az oldatot autoklavban
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taroltak 180 °C-on 1 napig annak érdekében, hogy a kompozit a vizgdzzel reagaljon. A
toltbanyag termikus bontasat a politejsav olvadasi (180 °C) és termikus bomlasi (350 °C)
hémérséklete alapjan kemencében végezték egy napon keresztiil 180 vagy 330 °C-on.
Franchin és Colombo (2015) politejsavbol haromdimenzids nyomtatassal készitett
sablont hasznaltak geopolimer hab eldallitasara. Els6 1épésként a pernyealapu geopolimer
zagyot ¢s a politejsav sablont allitottak eld. Ezutan a geopolimert dntéformaba toltotték és
vakuum (0,1 Pa) ald helyezték 15 percig, majd lezarva 48-72 oOran Kkeresztiil
szobahOmérsékleten taroltdk. Ezt kdvetden a politejsav/geopolimer kompozitot 15 M-0s
KOH oldatba tették 24 orara (72 °C-on), hogy a politejsav sablon feloldédjon. A maradék
sablonanyagot forro vizzel kioldottak. Ezutan a geopolimereket 330 °C-on hoékezelték 24
oran keresztiil. A végsé termékek 66-71 V/V% kozotti makroporozitassal rendelkeztek.
Papa és mtsai (2015, 2016a) kornyezetbarat eljarassal készitettek mezoporust
geopolimereket. Az eljaras Iényege, hogy a geopolimer pasztahoz kiilonb6z6 mennyiségben
vizet adagoltak és az igy kapott geopolimer-viz szuszpenziot megfagyasztottak, majd
alacsony nyomason a jég elszublimélasaval mezoporusu és lamellas (lemezes) makroporusu

termékeket kaptak, amelyek 6sszporozitasa 53-83 V/V% kozott valtozott.

3D nyomtatdasi technika - additiv gyartasi technologia

A kozelmultig az additiv gyartasi technoldgiat, amit 3D nyomtatéasi technikénak is
neveznek, elsdsorban olyan nagy hozzaadott értéki ipari szektorokban alkalmaztak, mint a
feldolgozo6 ipar, az orvosbioldgia, valamint ,,high-tech” iparagak. A 3D nyomtatasi technika
nagy el6rehaladast mutat az épitbipar teriiletén is, mint pl. 3D nyomtatasu hidak (Gosselin
et al. 2016) és hazak (Holt et al 2019) épitése.

Tobb tanulmany (Franchin et al. 2017, Zhang et al. 2018, Zhong et al. 2017, Xia és
Sanjayan 2016, Bai et al. 2017, Fu et al. 2018) is beszamol arrdl, hogy az utdbbi idékben
egyre inkabb elterjedt 3D nyomtatasi technikat sikeresen alkalmaztak porozus geopolimerek
gyartasanal is. E technikanak legnagyobb eldnye, hogy olyan strukturak érhetdk el, amelyek
egyéb, hagyomanyos modszerekkel nem, igy a termék olyan, nem véletlenszertien kialakitott
porusszerkezettel rendelkezhet, amelyben a poérusok mérete, alakja €s mennyisége is
pontosan szabalyozhatova valik. A technologia legnagyobb hatranya, hogy az alkalmazott
geopolimer paszta viszkozitasa (folyasi tulajdonsaga) idovel megvaltozhat, ami nem csak

annak bedolgozhatosagat, hanem a termék mindségét is nagymértékben befolyasolhatja.
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Tovabbi eljardasok

Medpelli és mtsai (2014) tanulméanyukban hierarchikus porozitasu geopolimerek
fejlesztését mutattak be, triglicerid olajat haszndlva a reaktiv emulzid képzéséhez. Az
innovativ eljarasban a lugos geopolimer pasztat névényi olaj hulladékkal, repceolajjal vagy
paraffinolajjal keverték Gssze homogén, viszkdzus emulziot képezve, amelyet 60 °C-on
hokezeltek. A hékezelés soran az olaj és lugos oldat kozott fellépd szappanképzo reakcid
jatszodott le vizoldhatd szappan-, és glicerinmolekuldkat képezve. Ezeket az oldhato
reakcidtermékeket ezutan forrd vizzel extrahaltdk, ami - az alkalmazott olaj tipusatol
fliggden - kiilonboz6 fajlagos feliiletii geopolimereket eredményezett.

Glad és Kriven tanulmanyukban (2015) olyan nagy porozitasu (> 70 V/VV%) metakaolin
alapt geopolimerek eléallitasarol szamoltak be, amelyek nagymértékben egymasba nyilo és
viszonylag sziik porusméret eloszlasuknak (0,2-10 pm ko6zotti pérusméretnek) koszonhetéen
elsGsorban sziirésre hasznalhatok. Az eljaras soran dimetil-sziloxan alkalmazasaval egy
vékony hidrofob filmréteget hoztak 1étre a porusok belsé falan, amely a poérusok 6sszeomlasa
nélkiili folyamatos légateresztést biztositott. A porozitas és porusméret beallitasa a kezdeti
viztartalomnak, a hidrofob fazis mennyiségének, a szaritasi paratartalomnak és az emulzio
stabilitasdnak szabalyozasaval tortént.

Cilla és mtsai (2014b, 2017) egy ujszerii, kombinalt eljarassal makroporusu geopolimer
habokat  hoztak  létre. A  munkdjukban  H202  habositoszert  alkalmazo
szappanképzo/peroxid/gélesedési kombinalt eljarassal (5. dbra) 84-88 VINV% hierarchikus
dsszporozitassal, 70 V/V% folotti nyitott porozitassal, és 35,1-63,5 m?/g fajlagos feliilettel
rendelkez6 geopolimer habokat allitottak el6. A kombinalt eljarassal késziilt termékeket
Osszehasonlitva a csak szappanképz6 reakcioval vagy csak hidrogén-peroxid hasznalataval
eléallitottakkal, megallapitottak, hogy a kombinalt eljards nagyobb mennyiségii nyitott

porussal és jobb gazatereszté-képességgel rendelkez6 habok kialakulasahoz vezetett.
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5. abra Hierarchikus porozitasu geopolimer hab létrehozasanak mechanizmusa kombinalt

habositasi eljarassal (Bai és Colombo 2018)
2.3.2. Geopolimer habok tulajdonsagai

A geopolimer habosodasanak mértékét (ezaltal azok tulajdonsagait) szamos paraméter
befolyasolhatja, tgymint az alkalmazott habositasi modszer, a habositoszer és feliiletaktiv
anyag mennyisége vagy a kiindulasi keverék (geopolimer paszta) viszkozitasa (Favier et al.
2013, Papa et al. 2016a, Franchin et al. 2017).

A geopolimer habok a felhasznélt alapanyagoktol fiiggden igen valtozatos fizikai-
kémiai, és mechanikai tulajdonsagokkal rendelkezhetnek. Alacsony testsiiriiség
(290- 800 kg/m®), relative magas szilardsag (0,4-20 MPa), tiiz- és kémiai ellenalldsag
mellett - pordzus szerkezetébdl adodoan - jo hészigeteld tulajdonsag (A=0,03-0,39 W/mK)
és tizallosag is jellemzi azokat (Rickard and van Riessen 2014, Abdollahnejad et al. 2015,
Hlavacek et al. 2015, Sanjayan et al. 2015, Bajare et al. 2014, Dembovska et al. 2017).

A fentebb emlitett tulajdonsagokon tul jo hangszigetelé (Zhang et al. 2015, Hung et al.
2014, Papa et al. 2016a, 2016b), nagy vizfelvevé- (Bajare et al. 2014, Yang et al. 2013,
Dembovska et al. 2017) és vizmegtartd képességgel (Okada et al. 2009) is rendelkeznek.

A késztermék porozitdsa annak szdmos tulajdonsdgit (ugymint testsiirliség,
nyomoszilardsag, hévezetd képesség stb.) befolyasolhatja. A keramiaanyagok, illetve

természetes kovek nyomoszilardsaga és porozitasa kozotti kapcsolatot szdmos tudods
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vizsgalta mar (Balshin 1949, Ryskewitch 1953, Schiller 1959, Hasselman 1963), akik

kisérleti eredményekre alapozva a kapcsolat leirasara szamos egyenletet javasoltak:

g, = 0, (1 - p)¥ (Balshin) (16)
0, = 0p e Pk (Ryskewitch) 17)
o, =k ln(%‘)) (Schiller) (18)
0, = 0o(1 =k p) (Hasselman) (19)

ahol  op: a p porozitasu probatest nyomoszilardsaga
oo: a pérusnélkiili probatest nyomoszilardsaga
p: porozitas (pdérusok térfogata a probatest teljes térfogatara nézve)
Po: porozitas, ahol a nyomoszilardsag gyakorlatilag 0

k: empirikus konstans

Ezek koziil leginkabb Ryskewitch-féle egyenlet terjedt el, amelyet Rice 1996-ban tovabb

tokéletesitett:

o, = 0o exp(—p b) (20)

ahol b a porus jellemzGitdl fliggd konstans (Rice 1996).

Bai ¢s Colombo (2018) tanulmanyukban kiillonb6z6 habositasi eljarasokkal készitett,
eltérd Osszetételll, porozus, metakaolin alapt geopolimerek porozitasat és nyomoszilardsag
értékét hasonlitotta Ossze. Az eredmények alapjan arra a megallapitasra jutottak, hogy adott
Osszetételli és habositasi modszerrel eldallitott geopolimer habok nyomoszilardsaga a
csokkend porozitds mellett exponencidlis novekedést mutatott. Ez a ndvekedés azonban
minden Osszetételnél eltéré mértékii volt. Altalanos képlettel nem jellemezhetok, csak a

gorbek jellege azonos.
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Mivel a geopolimer habok nagy fajlagos feliilettel rendelkeznek, ezért hajlamosabbak
lehetnek a kornyezettel vald kolcsonhatasokra. A geopolimer habok tartdssaganak
vizsgalataval tobb tanulmany is foglalkozott (Bumanis et al. 2017, Hlavacek et al. 2015,
Rickard et al. 2013, Delair et al. 2012). Vizsgalatokat végeztek a geopolimer habok
nyomoszilardsagaban és méretében (tomegében) kiilonb6zé pr-ji oldatokba (sav, lug,
desztillalt viz) merités utan bekdvetkezd valtozdsok meghatarozasara, a szulfatallosag,
valamint fagyasztasi-olvadasi ciklusokkal szembeni ellenallosag jellemzésére. Az
eredmények azt mutattak, hogy a geopolimer habok tartéssadga erdsen fiigg a felhasznalt

nyersanyagtol és alkali oldattol, valamint a habok porozitasatol.

2.3.3. Geopolimer habok alkalmazasa

A fentebb emlitett tulajdonsagaik alapjan a geopolimer habok kivaléan alkalmasak ho-
¢és hangszigeteld, valamint tizallo épitdanyagként vald felhasznalasra, figyelembe véve
olyan kiilonleges tulajdonsagait is, mint a szerkezeti integritdis megtartasa és alacsony
zsugorodasi hajlam tiiz esetén. Maximalis alkalmazasi homérsékletiik 800-1000 °C kozott
van, ami lényegesen jobb, mint a hagyomanyos hdszigeteld anyagoké (poliuretan hab;
~120 °C; polisztirol hab: ~80 °C; melamin hab: ~150 °C; iiveghab: ~420 °C; iiveggyapot:
~500 °C; kézetgyapot: 750 °C; perlit: ~750 °C) (Papadopoulos 2005, Davidovits 2011).
Hoszigeteloként vald felhasznalasa mellett masik igéretes alkalmazasi teriilete lehet a
(szenny)viztisztitasban sziir6ként, membranként vagy adszorbensként torténd hasznalata,
ami elsésorban a kation-cseréld tulajdonsagan alapszik (Glad és Kriven 2015, Cheng et al
2012, Novais et al. 2016, Lee et al. 2017, Bai and Colombo 2017, Medpelli et al. 2015, Lopez
et al. 2013). Cheng és mtsai tanulmanyukban (2012) metakaolin alapu geopolimer habok
nehézfém kation (Pb%*, Cu?*, Co?*, Cd?") cseréld képességérdl, Novais és mtsai (2016)
membranként alkalmazott metakaolin alapi poroézus geopolimerek 6lom-megkotd
képességérol, Lopez €s mtsai (2013) cézium megkotésére alkalmas geopolimer habokrol,
mig Medpelli és mtsai (2015) az arzén talajvizbdl torténd eltavolitasara alkalmas nanoporusu
geopolimerekrdl szamoltak be.

Minelli és mtsai tanulmanyukban (2016) metakaolin alapt geopolimer hab CO2, N2 és
CH4 megkotd képességét vizsgalva arra a megallapitasra jutottak, hogy az kivaldan alkalmas
szén-dioxid adszorpcidjara, mig N2 és CHa megkoto képessége alacsonyabb értéket mutatott.

A pordzus geopolimer a fentebb emlitett alkalmazasokon tal katalizator

hordozdanyagként (Strini et al. 2016) is funkcionalhat.
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2.4. Geopolimer kotéanyag és geopolimer beton tomoritése

A beton olyan mesterséges épitdanyag, amelyet kotdanyag (cement), viz és természetes
vagy mesterséges adalékanyag keverékébdl allithatunk eld. A megfelelden Osszekevert €s
formaba helyezett keverék laza halmazt képez, melyben a szemcsék kozti teret levego tolti
ki. A tomorités célja a friss beton hézagtérfogatanak a lehet6 legkisebb értékre csokkentése
a nagyobb foku teherbird- és vizzard képesség elérése érdekében. Ehhez a laza beton
szemcséire hatd belsé erdk (sulyerd, surlodasi erd, kapillaris erd) egyensulyat a tomorités
soran ugy kell megvaltoztatni, hogy azok hatdsat legy6zve a szemcsék a lehetd legjobban
kitoltsék a rendelkezésre allo teret, valamint a leveg6t kiszoritsak az anyagbdl (Rdcz 2008,
2011, 2013).

A tomorités hatékonysagat az alkalmazott tomorité eszkoz jellemzoi €s a tomorités
id6tartama hatarozza meg, ugyanakkor a berendezés kivalasztasakor a tomoritend6 keverék
tulajdonsagait is figyelembe kell venni (Racz 2008).

A beton tomoritése kétféleképpen torténhet, kézzel vagy géppel. A hasznalt tomdritési
modszer nagyban fligg a beton mennyiségétdl és allagatol. A kisebb mennyiségii, foldnedves
betont tomorithetik kézi dongdléssel, csomoszoléssel vagy vibralassal, a nagy mennyiségi,
ontott beton esetében elterjedtebb modszer a vibracios tomorités (Molnar 2006).

A tomoritd hatas fokozéasa, vagy a feliileti hibak csokkentése érdekében egyidejiileg
tobbféle tomoritési modszer is alkalmazhato. Az igy kombindlhatdé megoldasok koziil a

leggyakrabban a vibrosajtolast, és a vibrohengerlést alkalmazzak (Racz 2008).

Geopolimer kotéanyag és geopolimer beton készitésére elsésorban a széntilizelésii
erdmiivekbol szarmazo alacsony Ca-tartalmu pernyét (F-tipust pernyét) vagy metakaolint
hasznalnak, de egyéb ipari melléktermékek is alkalmazhatok. Geopolimer beton gyartasara
adalékanyagként a hagyomanyos betonkészitésnél hasznalt durva és finom aggregatumok
(kavics, homok, zizott k3, kohosalak stb.) egyarant alkalmasak.

A cementalapt betonokhoz hasonloan a geopolimer kétdanyag és geopolimer betonok
megfeleld tomorségének elérése érdekében sziikséges azok tomoritése is, ami a
betontechnologiaban alkalmazott modszerekkel végezhetd el. Erre a célra elsésorban
vibracios tomoritést (Wallah és Rangan 2006, Hardjito és Rangan 2005, Rangan 2009,
Sanusi et al 2009) vagy csomoszolést alkalmaznak (Wallah és Rangan 2006, Hardjito és
Rangan 2005, Rangan 2009), de egyes publikaciok nagy nyomassal (kompaktalassal)
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(Zivica et al. 2011), illetve extrudalassal (Okada et al. 2011) torténd tomaritésrol is
beszamolnak. A bedolgozhatosag javitisa szuperfolyositd és/vagy viz tovabbi
hozzaadasaval oldhatd meg (Wallah és Rangan 2006, Hardjito és Rangan 2005).

A geopolimer betonok bedolgozhatdsagat ¢és nyomoszilardsagat jelentésen
befolyasoljak a betonalkot6é anyagok tulajdonsagai, ezek betonban 1évé aranya valamint a
szuperfolydsitd és viz mennyisége (Wallah és Rangan 2006, Rangan 2009).

A geopolimerek (és geopolimer betonok) vizsgalatara vonatkozoan kiilon eldirasok még
nem késziiltek, igy azok mindsitése jelenleg a hagyomanyos betonokhoz hasonl6 eléirasok
alapjan torténik. A geopolimer betonok és geopolimerek nyomoszilardsaganak alakuldsaban
fontos szerepet jatszik a hokezelés ideje és a kezelési hdmérséklet is, mivel magasabb
kezelési homérséklet noveli a szilardsagukat (Wallah és Rangan 2006, Rangan 2009,
Palomo et al. 1999, Chindaprasirt et al. 2007, Okoye et al. 2015, Mucsi et al. 2014b).
Azonban tal magas hémérsékleten (120 °C) vald kezelés karosan befolyasolhatja a
geopolimerek szilardsagat (Okoye et al. 2015).

Tovabbiakban roviden ismertetem a geopolimerek (és betonok) tomoritésére leginkabb

alkalmazott modszer, azaz a vibracios tomorités elméleti hatterét.

Vibrdcios tomorités

A vibracids tomorités lényege, hogy a vibrator mechanikai rezgésébdl eredéen az egyes
szemcsékre periodikusan valtozé tomegerd hat, amelynek hatdsara az adalékszemcsék
megcsusznak, ill. legdrdiilnek egymason. A keverék belso ellenallasdnak csokkenése miatt
a tomorités kezdeti szakaszédban gyors térfogatvaltozas figyelhetd meg. Ezt a 6. dbra |.
szakasza szemlélteti. A tomoritési folyamat I1. fazisaban a szemcsék kisajtoljak maguk koziil
a cementhabarcsot (és a felesleges vizet), ezért a beton felszine atnedvesedik. Ezzel
egyidében vagy azt kovetéen a Ill. szakaszban tavoznak el a betonbol a kisebb méretii
légbuborekok. A levegd eltavozasat a légbuborékokra hatd felhajtoerd segiti, igy erre a
folyamatra jellemz0, hogy minél kisebb a buborék, annal nagyobb ellenallast kell legydznie,

ezért annal kisebb a felfelé torténd mozgasanak sebessége (Racz 2008, 2011, 2013).
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H

6. abra Toémorddési folyamat szakaszai (Racz 2011, 2013)

A tomoritéshez sziikséges minimalis rezgéskitérés amplittddé a rezgéshullam
terjedésének vizsgalatdbol hatdrozhaté meg, mely rezgéshullamok a gerjesztd feliilettdl
kiindulva exponencialis jelleggel csokkennek. A csokkenés mértéke fiigg a rezgésterjedés
modjatol (térbeli, vonal- vagy sikirdnyt terjedés), a beton konzisztencidjatol, a rezgés
frekvencidjatol, valamint az adalékanyag mindségétdl (Racz 2008, 2011). A vibralas hatasos
tavolsaga (hatdsugara) azzal a rezgéskitérés amplitidoval adhaté meg, amelynél kisebb érték
esetén a beton mar nem tomorithetd. Ezt a legkisebb rezgéskitérés igényt azonban szdmos
tényezd (betonjellemzok, rezgés frekvenciaja, tomaritési idé) befolyasolja.

A vibraci6s asztalok, a zsalurazo vibratorok és a feliileti vibratorok hasznalata esetén a
rezgésterjedés vonaliranyunak tekinthetd, mig radvibratoroknal a rezgéshullamok sikiranyt
terjedése jellemzo.

A tomorités soran a rezgés frekvencidjanak (rezgésszamnak) és a tomoritési idonek
helyes megvalasztasa is fontos tényezd. A nagyobb méretli szemcsék tOmoritése
alacsonyabb, a kisebbek magasabb rezgésszamot igényelnek. Az optimalis frekvencia a
betonelem alakjatol, méreteitdl, és a benne elhelyezett acélbetétek siirliségétdl is fiigg, mig
a tomoritéshez sziikséges 1dot a vibrator rezgésjellemzdin kiviil a beton tulajdonsagai
(adalékszemcsék mérete €s szemeloszlasa, konzisztencia, cementhabarcs mennyisége),

valamint az elem mérete €s alakja is befolyasoljak (Rdcz 2008).

A vibraciés tomoritd berendezések alapvetden két, kiilonbozd funkciot ellatod részbol
allnak: a mechanikai rezgést 1étrehozd gerjesztd egységbdl, €s a rezgést a betonnak atadod
szerkezeti elembdl. A betontdomaritd vibratorok csoportositasa a rezgés eldallitdsi modja, a
1étrehozott gerjesztés jellege, valamint a rezgésatadas modja szerint torténhet. A kiilonbdz6
betontdmoritd berendezések szerkezeti kialakitasa els6sorban a rezgésatadas modjatol fiigg,

de ez hatarozza meg az egyes tomorit6 gépek alkalmazasi teriiletét is. Ennek megfeleléen a
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vibracios asztalokat elsdsorban a kis és kozepes méretli betonelemek tomoritésénél
alkalmazzak (Racz 2013).

Vibrator asztalos tOmorités sordn a betonelem sablonjat egy rugokra tdmaszkodo,
gerjeszto egységgel felszerelt asztallapra helyezik, majd azt a beton folyamatos beadagolasa
mellett vibraljak. A vibracios asztalok szerkezeti kialakitasa nagymértékben fiigg az adott
termék méretétdl, a gyartdosablonjanak kialakitasatol, és az adott gyartasi technologiatol is.
A gerjesztés jellege szerint a vibracids asztalok lehetnek: fiiggéleges sikban irdnyitott
gerjesztéstieck (a gerjesztést 2 gerjesztd egység ellentétes iranyt forgatasaval vagy
elektromagneses gerjeszté egységgel hozzak 1étre), vagy korgerjesztésiick (egy gerjesztd
egység) (Racz 2013).

A vibracios asztalok rezgésének jellege csak abban az esetben azonos a gerjesztés
jellegével, ha a gerjesztd erd mindenkor keresztiilmegy a rendszer tdmegkdzéppontjan.
Ellenkez6 esetben az asztallap nem a sajat sikjaval parhuzamos (transzlacidés) mozgast,
hanem ,,billegd” mozgast végez (Rdcz 2013).

A korgerjesztésti vibracios asztaloknal — szerkezeti okok miatt — a gerjeszt6 egységet
nem lehet a tdmegkdzéppontban elhelyezni. Ennek kovetkeztében a harmonikusan valtozo
gerjesztd erd mellett, egy harmonikusan valtozd nyomatek (7/a. abran: ey Fgx) is 1étrejon. A
gerjesztOnyomaték miatt kialakulo szogelfordulés, €s a gerjesztd erd hatasara 1étrejovo x €s
y irdnyl elmozdulds ereddjeként az asztallap egyes pontjai nem kdor, hanem valtozo
nagysagu ¢és tengelyirdny ellipszis mentén mozognak (7/b. dbra). A valtozo
rezgésjellemzOk miatt az asztalhoz rogzitett sablonban elhelyezett beton a kozépsod
keresztmetszetbdl — az egyre nagyobb tomegerdk hatasara — kifelé, a sablonoldalak fel¢ kezd
el aramlani. Ennek kovetkeztében alakulhat ki a betonfelszinnek a 7/a. dbran lathat6 alakja,
melynek elkeriilése érdekében - kiilondsen széles betonelemek esetén - felszini utokezelést

kell alkalmazni (Racz 2011, 2013).
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1. abra Korgerjesztésii vibracios asztal rezgésképe (Racz 2013)

2.5. Mechanikai aktivalas

Az er6milii pernyét széles korben alkalmazzak geopolimerek eldallitasara. A
felhasznaldsa soran legnagyobb problémat az alapanyag inhomogenitasa tovabba alacsony
reaktivitasa jelenti. A pernye minéségének javitasa kiilonbozo eljarastechnikai miiveletekkel
(pl. apritassal, osztalyozassal, homogenizalassal) megoldhatd, mig az alacsony reaktivitas
fokozasara mechanikai aktivalas alkalmazhat6. Smekal (1952) a mechanikai aktivalast a
mechanikai energia altal befolyasolt eljarasként definidlta, amely noveli a rendszer kémiai
reakcioképességét a kémiai Osszetétel megvaltoztatasa nélkiil.

A mechanikai aktivalas lehetdséget nyujt a reaktivitas mddositdsara a nyersanyagok
fizikai-kémiai  tulajdonsagainak  valtoztatasa révén, megvaltoztatva az anyag
kristalyszerkezetét (amorfizacio), feliileti tulajdonsagait anélkiil, hogy megvaltoztatnank az
anyag kémiai Osszetételét. Szadmos mechanikai aktivalasi forma létezik, melybdl a
legfontosabbak a kovetkezOk (Juhdsz és Opoczky 2003):

1. Mechanikai diszpergalas (szemcseméret csokkentés), ahol a megndvekedett

reaktivitas a nagyobb fajlagos feliilet eredménye.
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2. Feliiletaktivalas, ahol a fajlagos feliilet mellett a fajlagos feliileti szabadenergia is
megvaltozik, vagyis a mechanokémiai reakciok a szemcse feliiletén jatszodnak le.

3. Mechanokémiai (szerkezeti) aktivalas, amikor is a fajlagos feliilet és a fajlagos feliileti
szabadenergia novekedése mellett csokken a kristaly racsenergiaja is (kristalyracstorzulas
kovetkezik be, vagy az anyag amorffa valik), vagyis a szemcse belsejében szerkezeti

atrendezddések zajlanak le.

Torésmechanikai szempontbol a mechanikai igénybevétel hatasara fesziiltséggel
rendelkez0 teriiletek keletkeznek. Az igy atvitt mechanikai energiat az anyag rugalmasan
tarolja, amely kiillonb6z6 relaxacios csatornakon keresztiil felszabadulva olyan masodlagos
folyamatokkal jarhat, mint pl. héfelszabadulas, 0j és reaktiv feliiletek keletkezése,
hibahelyek felhalmozddasa, metastabil polimorfok keletkezése, valamint kémiai
atalakulasok és a szilard anyag amorfizacioja (Boldyrev 2006).

A mechanikai aktivalashoz sziikséges igénybevételeket elsésorban nagy
energiasliriségli malmokban (pl. bolygémalomban vagy rezgdmalomban) hozhatunk Iétre,
amelyekkel nem csak az anyag feliileti tulajdonsagait, de a szerkezetét is megvaltoztathatjuk
(Boldyrev et al. 1996, Boldyrev 2006, Mucsi 2016). A malmok lizemeltetése szaraz vagy
nedves iizemmodban egyarant lehetséges.

Az Orlés folyamatara jellemz6, hogy az anyag szemcseméret csokkenése (finomodasa)
egy adott diszperzitas fok elérése utan lelassul, gyakran a szemcseméret novekedése, azaz
az 6rlemény durvulasa kovetkezik be, fellép az aggregacio, agglomeracio jelensége (Juhdsz
és Opoczky 2003).

A szilikat- és aluminoszilikat alapti anyagok (pl. Kklinker, pernye, salak) tobbsége
aggregalodasra és agglomeraciora hajlamos, ezért dontd fontossagu a részecskék kozotti
adhézios erdk csokkentése, megsziintetése, amelyek kiillonbozd feliiletaktiv anyagokkal,

ugynevezett 6rlési segédanyagok adagolasaval valosithatok meg (Juhdsz és Opoczky 1990).

erer

A reologia kiilonféle anyagok folyadsi €s deformacids tulajdonsigainak leirdsara
alkalmas tudoménydg. A viszkozitds (vagy belsd surlodas) egy gaz vagy folyadék belsd
ellenallasanak mértéke a cstsztatd fesziiltséggel szemben. A gyakorlatban eléforduld
folyadékok jelentés részére érvényes a Newton-féle folyadéksurlodasi torvény, amely

kimondja, hogy laminaris aramlasban az aramvonalakkal parhuzamos rétegekben keletkez6
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strlodasi (csusztatd) fesziiltség (t) egyenesen aranyos a deformacidsebességgel (du/dy),

vagy mas néven a sebességgradienssel (y).

T=p-y (21)

ahol y=du/dy a sebességgradiens, mas néven nyirasi sebesség (Tarjan 1997).

Azokat a folyadékokat vagy szuszpenziokat, amelyek folyasa nem irhato le Newton-
féle surlodasi torvénnyel nem-newtoni folyadékoknak nevezziik. A viszkézus reoldgia
jellemezhetd, mint id6tdl fliggd vagy id6tdl fliggetlen, és mint newtoni vagy nem-newtoni.
A nem-newtoni reoldgia nem irhatd le a newtoni linearis egyenlettel. A reoldgiai
paraméterek anyagtol fliggd tényezok, amelyek jellemzik az adott fluidumot. A mérnoki
gyakorlatban a kovetkez6 reologiai modellek és paraméterek hasznalatosak (2. tdbldazat)
(Faitli 2012).

2. tablazat Folyasi modellek (Faitli 2012)

Folyasi modell Anyagegyenlet pzi(;lglgél;lr Efzﬂft
. _ u - abszolut
N T=RY e (22)
. : —nyugalmi
Bingham plasztikus |T=To+1 -y }faotérfg/sz?iltség (23)
N — merevségi
tényez0
Hatvanyfiiggvénnyel | = K — konzisztencia
jellemezhetd =Ly index (24)
m>1 (e
pszeudoplasztikus ) ~oTa g Sisve
m < 1 dilatalo
. . To — nyugalmi
Realplasztikus T="T0 + K-y" hatérfesziiltség (25)
K — konzisztencia
index
m - hatvanykitevo

A szilard anyag ¢s folyadék keverékei a szuszpenziok és a zagyok. A paszta

crer
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tartalomtol fliggéen megkiilonboztetiink zagyot (higzagy vagy stirizagy), pasztat és
szlir6lepényt, azonban ezekre vonatkozd egységes osztalyba sorolasi rendszer még nem
alakult ki. A hig zagyok, vagy zagyok olyan szilard — viz keverékek, amelyek meghatarozott
folyasi viselkedéssel jellemezhetdk. A szlirélepény kifejezés elsdsorban a szliréssel torténd
viztelenitéskor 1étrejove, a szlrd felilletére tapadd, alacsony viztartalmu szilard — viz
keverékek megnevezése, mig a paszta keverékallapot a zagy ¢€s a sziirélepény kozé tehetd
(Gombkots 2008). Jewell (2002) szerint, ez a keverékallapot-valtozas leirhatd egy
kontinuumként, ahol a kezdeti hig allapottol kiindulva a kvazi homogén folyadéknak nincs
ellendlld képessége a nyirofesziiltségekkel szemben és folyik. A szilard rész aranyanak
novelésével elériink egy pontot (an. gélpont), ahol a szilard-viz keverék mar szamottevo
nyiroszilardsaggal jellemezhetd. A szilardanyag koncentracio tovabbi nodvelésével a
nyiroszilardsag tovabb nd, és a szerzok szerint igy a nyiroszilardsag kivaléan alkalmas a
zagy — paszta — sziirélepény atmenetek hatarértékeinek a definialasara. Ipari tapasztalatok
alapjan azt a javaslatot tették, hogy a paszta az a keverék, ahol a massza folyasahoz
sziikséges hatarnyirofesziiltség eléri a 200 +/- 25 Pa-t (Gombkots 2008).

Egy masik megkozelités alapjan (Pashias et al. 1996) a nagy szilardanyag
Test”, vagy roskadasi kuap teszt, amelyet eredetileg betonok konzisztenciajanak
meghatarozasara alkalmaznak. A teszt lényege, hogy a szabvanyos, 305 mm magas
csonkakup vizsgald eszkozt feltoltik a vizsgalandd keverékkel, megakadalyozva toltés
kozben a keveréek alul torténd elszivargasat. Ezt kovetden az eszkozt eltavolitva az anyag
Osszeroskad és a keverék nyiroszilardsagara jellemzd magassagon all be. A vizsgélat alapjan
paszta az anyag, ha a roskadt kup magassdga 200-250 mm kozott van felszin alatti
alkalmazasok (pl. banyaiireg tomedékelés) esetén, mig felszini alkalmazaskor ez a hatarérték
150-200 mm-re modosul. Gombko6td doktori értekezésében (2008) tobbek kozott kiilonbozo
(cv<50 VIV%) roskadasi vizsgalataval foglalkozott. Az eredmények alapjan arra a
megallapitasra jutott, hogy pasztanak tekinthetd a keverék, ha a teszt soran kapott roskadt

kip magassaga meghaladja az eredeti kipmagassag 50%-at.
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2.7. Megallapitasok, kovetkeztetések a szakirodalmi kutatas alapjan

A szakirodalmi kutatas alapjan a kovetkezo megallapitasok tehetok:

Geopolimerek és geopolimer habok készitésére kiilonb6z6 elsddleges nyersanyagok
(pl. kaolin), ipari melléktermékek (pl. erédmiii pernye, salak), és kalcinalt
agyagasvanyok (pl. metakaolin) egyarant alkalmasak.

A geopolimer kotéanyag és geopolimer beton tomoritésére a betontechnologiaban
alkalmazott modszerek hasznalhatok, tgymint csomoszolés, dongdlés, vibracids
tomorités. Ugyanakkor a geopolimer tomorségének ndvelése kompaktalassal is
megoldhato.

A geopolimerek eldéllitdisa sordn hasznalt alapanyagok reakcidképessége
mechanikai aktivalassal fokozhato, ezaltal a kapott geopolimer termékek szilardsaga
ndvelhetd.

Geopolimer hab eldallitasara szamos habositasi eljaras ismert, ugymint kémiai
habositas (habositoszer -elsdsorban fémpor, illetve hidrogén-peroxid- alkalmazasa),
fizikai habositas (geopolimer pasztaba torténé levegd bevezetése keveréssel és
feliiletaktiv anyagok hasznalata a hab stabilizalasara).

A geopolimer habok porozus szerkezetének kialakulasat az alkalmazott habositasi
eljaras, a habositdszer mennyisége €és a geopolimer paszta reoldgidja egyarant

befolyasoljak.

A fent bemutatott eredmények alapjan az alabbi hianyteriileteket tartam fel:

A geopolimer kotéanyag és geopolimer beton tomoritésére iranyuld szakirodalmi
kutatas eredményeként megallapithatd, hogy az nem foglalkozik kelld mélységgel az
alkalmazott tomoritési modszer termék tulajdonsagaira gyakorolt hatasanak
vizsgalataval.

Tovabbd a fellelhetd szakirodalom nem tesz emlitést vibracids tomoritési
paraméterek valtoztatasaval a geopolimerek mechanikai tulajdonsagaiban és
anyagszerkezetében bekdvetkezd valtozasok nyomon kdvetésérdl.

A fellelhetd szakirodalom nem foglalkozik kiilonb6zd szdrmazast és Osszetétell
(mésztartalmu) lignit és barnaszén erémii pernye alapi geopolimer hab
fejlesztésének Gsszehasonlitd vizsgalataval.

Szakirodalom a habszerkezetli geopolimerek tulajdonsagait befolyasold tényezok

kozil — a habositoszer mennyisége mellett - elsésorban a geopolimer paszta
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bedolgozhatdsagat befolyasolo  folyadék/szilard anyag ardnyat vizsgalja.
Ugyanakkor nem foglalkozik az alapanyag Orlésének hatdsdra a geopolimer
pasztaban bekovetkezo folyasi (reoldgiai) tulajdonsagok megvaltozasaval.

- Tovabba a rendelkezésre allo adatok szerint nem koveti nyomon a habképzddés
(gazfejlédés) soran a pernyealapu geopolimer anyagszerkezetében 1étrejovo

valtozasokat sem. Els6sorban a kész hab mikro- és makroszerkezetét vizsgaljak.
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3. A kutatomunka célja

A fentiekkel 6sszefiiggésben kutatomunkam {6 célkitiizése olyan specialis tulajdonsagu

pernyealapt geopolimerek (nagy tomorségi, illetve habszerkezetli termékek) fejlesztése,

amelyek tulajdonsagai (tomorsége, szilardsaga, porozitasa stb.) kiilonb6z6 eljarasokkal (pl.

alapanyag Orlésével, tomoritési paraméterck valtoztatasaval) tudatosan szabalyozhatok

legyenek.

Kutatdsom soran az alabbi részcélokat kivanom megvaldsitani:

Az alkalmazott geopolimer-tomoritési modszer termék tulajdonsagaira gyakorolt
hatasanak vizsgalata.

Kiilonb6z06 szdrmazasu, osszetételll (mésztartalmu) lignit és barnaszén alapu pernyék
alkalmazhatdsaganak kutatasa geopolimer hab eldallitdsanak céljabol.

Geopolimer paszta bedolgozhatdosaganak (folyasi tulajdonsagainak) és a hab
képzddésének szabalyozasa az alapanyag drlésével.

Az alapanyag mechanikai aktivalasanak a geopolimer hab mikroszerkezetére,
mechanikai tulajdonsagaira (nyomoszilardsag, testsiirliség, porozitds) gyakorolt
hatasanak kutatasa.

A habosodas soran kialakult geopolimer anyagszerkezeti valtozdsainak nyomon
kovetése.

A geopolimerek ¢és geopolimer habok nyomoszildrdsaga és testsiirlisége kozotti

kapcsolat vizsgalata.

A 8 dbra a komplex vizsgalati tervet mutatja kezdve a kiindulasi alapanyag

tulajdonsagainak megismerésétél, az abbol késziilt geopolimer termék jellemzdinek

meghatarozasaig.
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4. Anyagok és modszerek

A kisérletek elvégzéséhez kétféle erdmiii pernyét hasznaltam, igymint lignittiizelésbol
szarmazo és barnaszéntiizelés soran keletkezé (F-tipustl) pernyéket. A lignit pernye
kozvetleniil a Méatrai Erdmi elektrosztatikus porlevalasztd rendszerébdl szdrmazott, mig a
barnaszén pernye a Tiszaujvaros melletti pernyehanyorol keriilt mintavételezésre. Az
aktivalo szer NaOH oldat és viziiveg keverékébdl allt. Habositoszerként Al port és H20-

oldatot hasznaltam.

4.1. Anyagtulajdonsagok

A kisérletek soran alkalmazott pernyék fébb fizikai jellemzdit a 3. tdblazat foglalja
Ossze. A tablazat alapjan elmondhatd, hogy mig a lignit pernye nedvességtartalma (a
porlevélasztd  rendszerb6l  valdé  kdzvetlen — mintavételezésnek — kdszonhetden)
elhanyagolhatoan kicsi volt (0,27 m/m%), addig a zagytérrél szarmazo6 barnaszén pernye
igen magas (21,49 m/m%) nedvességtartalommal rendelkezett. Ha a szemcseméret-
eloszlasukat (nevezetes szemcseméreteiket) megvizsgaljuk, megallapithatd, hogy a lignit
pernye finomabb szemcsézetii volt, mint a barnaszén pernye. Fontos megemliteni, hogy a
barnaszén pernyét tulajdonsagainak meghatdrozasa elétt 1 mm-es lyukbdségli szitan
eldosztalyoztam a nagyobb méretli, idegen anyagok (ndvényi maradvanyok, salak stb.)
eltavolitisa érdekében. Tovabba a I1ézeres szemcseméret-elemzd késziilék altal
meghatarozott fajlagos feliiletértéket a pernyékre alkalmazott fp=1,75 alaktényezdvel (Bohm
et al. 1984, Mucsi et al 2009) korrigaltam.
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3. tablazat Mintaanyagok fobb fizikai jellemzoi

Lignit pernye Barnaszen
gnit perny pernye
Matrai Erémi Tiszativaros
Szarmazas (Visonta, ern ejhén 0
Magyarorszag) PETIYERERY
Nedvességtartalom
e 0,27 21,49
Halmazstirtiség, 0.72 0,77
ph, (g/cmd) ’ ’
Szemcsestiriiség, 1.93 1,97
psz, (9/ Cms) ’ |
X10 (le) 10’3 22,1
Xs0 (Lm) 48,4 8
Xgo (um) 112,6 15,7
Fajlagos feliilet,
SSA, (cm?/g) 2016,2 1231,7

A pernyék kémiai Osszetételének meghatarozasa rontgenfluoreszcens spektroszkopia
elemzéssel (XRF) tortént, amelynek eredményét a 4. tablazat mutatja. Az elemzés alapjan
megallapithatd, hogy a barnaszén pernyének magas volt a SiOz és AlOs tartalma,
Osszmennyiségiik a pernye 88,03%-at tette ki, mig a SiO2/Al.Oz3 arany 2,3 volt. Ezzel
szemben a lignit pernye kisebb mennyiségben tartalmazta e két komponenst (62,52%),
amelyek aranya SiO2/Al,03= 3,34. Tovabba az is megfigyelhetd, hogy a lignit pernye
relative magas CaO tartalommal rendelkezett (11,76 %), szemben a barnaszén pernyével,
amely csupan 1,5%-ban tartalmazta azt. Emellett a lignit pernyének magas volt a SO3

tartalma is, amelyet szulfat fazishoz (elsdsorban anhidrithez (CaSQ4)) kothetiink.
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4. tablazat Pernyemintak kémiai osszetétele

Lignit pernye EETERYAO]
pernye
m/m%
SiO; 48,10 61,32
Al203 14,42 26,71
MgO 3,34 0,89
CaO 11,76 1,50
Na2O 0,37 1,06
K20 1,66 1,72
Fe203 10,97 4,27
MnO 0,17 -
TiO2 0,49 -
P20s 0,26 -
SOs 4,50 0,25
LOI 2,88 1,92
n;cfryn‘éll’eﬁtk) 108 0,36
p)) 100,00 100,00

A pernyék kristalyos fazisainak mindségi és mennyiségi Osszetételének
meghatarozasara XRD analizis (rontgendiffrakcios szerkezetvizsgalat) szolgalt. A lignit
pernye f6 kristalyos fazisa a kvarc (20,34 m/m%), emellett albit, anhidrit, maghemit és
hematit talalhatd benne. Amorf rész a pernye 52,55 m/m%-at tette ki. Ezzel szemben a
barnaszén pernye kristalyos fazisként mullitot, cristobalitot €s kis mennyiségben kvarcot

tartalmazott, mig az amorf fazis 73 m/m%-ban volt jelen (5. tablazat).
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5. tablazat Pernyék asvanyi osszetétele

lignit tipusia barnaszén
pernye tipusu pernye
asvany neve [M/m%] [M/m%]
kvarc 20,34 3,00
maghemit 4,22 -
hematit 3,91 -
anhidrit 7,08 -
albit 4,71 -
albit KO.16 5,58 -
CaO 1,61 -
cristobalit - 7,00
mullit - 17,00
amorf 52,55 73,00
szum 100 100

A pernyén kiviil a geopolimer paszta masik fontos 6sszetevdje az aktivalo oldat, ami az
én esetemben NaOH oldat és viziiveg keverékébdl allt. A NaOH oldatot 99% tisztasagh
szilard NaOH granulatumok desztillalt vizben vald oldasaval allitottam eld, amelynek
koncentracidja a barnaszén pernye alapi geopolimereknél 12 M, mig lignit pernye alapu
geopolimerek esetén 8 M volt. Az alkalmazott viziivegek Osszetétele pernyetipusonként
eltért. Lignit pernye esetén K-Na viziiveget (Betol SB), barnaszén pernyénél Na-viziiveget

(Betol 39T) hasznaltam, amelyek Osszetételét a 6. tabldzat tartalmazza.

6. tablazat Viziivegek kémiai Osszetétele

Betol SB Betol 39T
Komponens
m/m%o

SiO; 25,3 275
Na.O 13,7 8,3
K20 2,7 -
H.O 58,3 64,2
szum 100 100

A geopolimer paszta habositasara aluminium port és H2O2 oldatot hasznaltam. Az
aluminium por 99,5% tisztasdggal ¢és 7-15pum kozotti szemcsemérettartomannyal

rendelkezett. A H»O> oldat 30 m/m%-os volt.
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4.2. Miiszerek, kisérleti berendezések

4.2.1. Laboratériumi fiiggéleges tengelyii keverd (habarcsmixer)

A geopolimerek eldallitdsa soran torekedni kell az alapanyagok minél nagyobb foku
kevertségi allapotanak elérésére, azaz a geopolimer paszta homogén jellegére. Az
alapanyagok keverésére a 9. abrdn lathato laboratoriumi habarcskever6t hasznaltam, amely

az alabbi f6 paraméterekkel rendelkezik:

e Bolygdémozgas sebessége: 60 ¢és 120 fordulat/perc
e Habarcskeverd sebessége: 140 és 285 fordulat/perc
e Edény kapacitasa: 5 liter

e Teljesitmény: 500 W

9. abra Fiiggoleges tengelyii keverogep

Vizsgalataim sordan a kever6t 60 fordulat/perc bolygémozgés ¢és 140 fordulat/perc

habarcskeverd sebesség beallitasa mellett tizemeltettem.

4.2.2. Vibracios asztal
A geopolimerek tomoritési vizsgalatainak elvégzésére a 10. abrdn lathatd laboratdriumi
vibracios asztal szolgalt, melynek fobb jellemz6it a 7. tdbldzat tartalmazza. Az asztalon
megoldhat6 a hengeres és egyéb formak rogzitése a beépitett menetes szarakra helyezhetd

keresztpant segitségével.
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7. tablazat Vibracios asztal fobb jellemzoi

Asztal hasznos feliilete 700 x 900 mm (0,63 m?)
Motorok szdma 1...2 db, az asztalon 1év0 sinhez rogzithetd
Motor tipusa Italvibras MVSI 10/310-890-1
Motor teljesitménye (50 Hz) 0,35 kW
Motor fordulatszama (50 Hz) | 1000 1/perc (frekvenciavaltoval szabalyozhat6)
Excenter sulyok a bezart szog allithato (0°-180°)
Centrifugalis er6 (50 Hz) max. 3,14 kN

4.2.3. Statikus kemence
A geopolimer és geopolimer hab probatestek hokezelésére Nabertherm L(T)3 tipusu
laboratoriumi statikus kemencét hasznaltam (11. dbra), ami rovid id6 alatt felfiithet a kivant
hémérsékletre. Ugyanakkor az 1150 °C-os maximalis hdémérséklet igen széles felhasznalast

biztosit. A kemence teljesitménye 6 kW.

A kemencetér paraméterei:
szélessége: 320 mm
magassaga: 250 mm
mélysége: 550 mm.
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11. dbra Nabertherm L(T) 3 kemence

4.2.4. Laboratoriumi golyésmalom

A pernyék mechanikai aktivalasat egy 305 mm belsé atmérével és 305 mm hosszal
rendelkez6 laboratoriumi golyésmalomban (12. dbra) kiilonb6z6 ideig (5-120 perc) tarto
Orléssel végeztem.

A malom fiitheté kopennyel van ellatva. Az Orlés soran dmin=12 mm, dmax= 40 mm
atmérojii acél orlégolyokat hasznaltam. A malom 6rl6test toltési foka 30 V/V% (ogm=0,3),
mig a golyok kozti porusteret a pernye 110 V/V%-ban toltétte ki (anyagtoltési fok, ga=1,1).
Az tizemi fordulatszam n=70 1/min volt. Az 6rlés soran felvett elektromos teljesitményt egy
microcomputerrel vezérelt Carlo Gavazzi WMI-DIN tipusu digitalis energiaméter

segitségével mértem, amelybdl meghataroztam a fajlagos Orlési energiat.
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12. dbra Laboratoriumi golyosmalom

4.2.5. Kondicionalé kamra

A probatestek egy adott homérsékleti (23 °C) és paratartalom (90%) értéken torténd
tarolasara egy SDL Atlas G212-D1 tipust kondicionalé kamrat (13. dbra) hasznaltam. A
keringet6 rendszer egy elektromotorbol és egy ventilatorbol all. A villanymotor
faziseltolasos FEFC tipusu. Tulmelegedési védelemmel van ellatva. A flités gyorsvalaszl
kerdmiara tekert NiCr fiitdszalakkal torténik.

A parat a gézgenerator rozsdamentes flitGtesttel allitja eld a kamran kiviil, amit egy
csOvon keresztiil vezet be. A berendezés sajat viztartallyal rendelkezik, amelyben allando
vizszintet egy szelep szabalyozza. Kizarolag somentes, ioncserélt, vagy egyszer desztillalt

viz hasznalhato.
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13. dbra Kondicionalo kamra

4.2.6. Hidraulikus torégép

A probatestek nyomoszilardsaganak meghatirozasa egytengelyli nyomokisérlettel
tortént. A kisérlet soran parhuzamos acélnyomolapok kozé helyeztem a hengeres
probatesteket, majd tengelyiranyu 6sszenyomast €s terhelést idéztem elé a nyomolapok lasst
kozelitésével. A terhelést addig fokoztam, amig a probatest eltort, tonkrement. A
szilardsagvizsgalat egy SZF-1 tipust 25 kN (azaz 2,5 tonna) maximalis terhelhetOségii
(14. abra) hidraulikus torégéppel tortént. A berendezés huzo- és nyomoszilardsag mérésére
is alkalmas. A mért maximalis nyomoer6 értéke egy digitalis kijelzén jelenik meg.

Maga a munkahenger egy terhel6keretben helyezkedik el, amin egy erémérd cella van.
A Dberendezés szamitogéppel van Osszekotve, amely méri a terhelést az elmozdulas
fliggvényében. A geopolimerek méréséhez C3-as o0sztalypontossagti Hottinger Baldwin

Messtechnik gyartmanyu erémérd cellat hasznaltam.
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14. abra Hidraulikus térogeép

4.3. Mérési modszerek

4.3.1. Lézeres szemcseméret elemzés

Az alapanyagok (nyers, illetve Orolt pernye) szemcseméret eloszlasanak
meghatdrozasdhoz a Horiba LA950 tipust lézeres szemcseméret elemzd késziiléket
(15. dbra) alkalmaztam. A szemcsenagysag elemzé egy lézersugar-elhajlason alapuld
spektrométer. A szemcsét érd fénysugar elhajlasi szoge a szemcse méretével forditottan
aranyos, eréssége pedig gyakorisagaval hozhato dsszefliggésbe. A mérés soran az érzékeldk
fogjak fel a 1ézersugarakat, majd kiértékelés céljabol a jelet tovabbitjdk a szamitogépbe. A
késziilék két fényforrasbol, egy mintakezeld rendszerbdl, és mindségi fotodiodakbol all a
tort fénysugar minél szélesebb szogben torténd érzékeléséhez. A detektorokon 0sszegytijtott
tort fénysugarat hasznaljuk a szemcseméret eloszlas szamitisahoz. A berendezés altal
hasznalt kozeg szallitasaért felelés rendszer az alabbi {6 egységekbdl all: mérdcella,
diszpergdld egység, keverd, tolt6- €s keringetd szivattyuk, ultrahangos diszpergalo,
csovezetékek. A  szuszpenzid formédban torténd mérés eldsegiti a szemcsék
diszpergalhatosagat és igy elkeriilhetjik a szemcsék tapadasat. A berendezés mérési
tartomanya széles: 10 nm-t61 3 mm-ig terjed (Faitli et al. 2017).

Vizsgalatokat nedves kdzegben (desztillalt vizben) végeztem, mérésenként 1 ml Na-
pirofoszfat diszpergald szert adagolva a szuszpenzidhoz. A szemcsék diszperzitasfokanak

novelése érdekében ultrahangos kezelést is alkalmaztam.
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15. dbra Lézeres szemcsenagysag elemzo késziilék

4.3.2. Reologia vizsgalat

A pernye/aktivalo szer keverék (geopolimer paszta) folyasi tulajdonsagainak
meghatarozasara Aanton Paar Physica MCR 51 tipust rotacios reométert (16. dbra)
hasznaltam.

A rotacios reométerek mérési elve szerint a mérendd folyadékot (vagy szuszpenziot) két
koaxialis hengerfeliilet (Couette-aramlas) kozott helyezik el. Az egyik hengert allando
szO0gsebességgel megforgatva, a falak és a folyadék kozotti surlodas, illetve a folyadékon
beliili surlédas kovetkeztében az allo hengerre jol mérhetd forgatonyomaték hat. A forgatott
henger szogsebessége a nyirasi sebességgel (v), az 4116 hengerre hato forgatobnyomaték pedig
a folyadékban (vagy szuszpenzioban) ébredd nyirofesziiltséggel (1) ardnyos. A méréseket
henger-henger mérérendszer, illetve ahol a henger-henger mérérendszert nem tudtam
alkalmazni, lap-kap mérérendszer alkalmazasaval végeztem. Az all6 henger egy kivehetd
edény, amelybe a mérendd folyadékot (vagy szuszpenzidt) kell tolteni az edény belsejében
korbefuto jelig. Az alld henger koriil termosztald rendszer talalhato, igy a mérendd kozeg
hémérséklete szabalyozhato (Faitli et al. 2017). A nyirasi sebességet és nyirofesziiltséget
mérés sordn a rotacids reométer vezeérld szoftvere mérte €s szdmitotta. A nyirasi sebességet
a forgd henger fordulatszamabol, a nyirdfesziiltséget a forgd henger tengelyén mért

nyomatékbdl szamitotta ki.
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16. abra Aanton Paar Physica MCR 51 rotacios reométer

4.3.3. Fourier-transzformacios infravoros spektroszkopia (FT-IR)

A molekuldkat felépitd atomok a molekuldn beliil egymashoz képest rugalmas modon
elmozdulhatnak, kotéseik mentén rezeghetnek, hosszabb molekuldk kotéseik kortil
elfordulhatnak. Ezek a mozgéasok kvantaltak, tehat hatarozott energiaadagokban torténhet
csak meg a valtozasuk. Ezek a kvantumenergiak a kiilonb6z6 infravords sugarzas
fotonjainak energidjaval egyenlék. A periodikus mozgasok frekvencidja és energidja
els6sorban a részecskéket Osszekotd erdtdl, a kémiai kotés tipusatdl és a mozgasban
résztvevo részecske tomegétdl, vagyis az atomtomegtol fligg. Ennek alapjan az adott atomok
kozott 1étrejovo kotéstipusokhoz néhany jellemzd energia tartozik, melyeket infravords
technikaval megmérhetiink (Hegman et al. 2011).

A méréseket Jasco FT-IR 4200 berendezéssel (17. dbra) hajtottam végre reflexids
modban gyémant ATR hasznalataval.

A berendezés legfébb jellemz6i az alabbiak (Transform & Spectrometer 2004):

- felbontas: 4 cm™,

- jel-zaj viszony: 30000:1,

- spektralis tartomany: 7800 — 350 cm?,

- fényforras: nagy intenzitasu keramia fényforras,
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- interferométer: 45°-0s Michelson tipusu, szigetelt, DSP (Digital Signal Processing)
technologiaval vezérelt,

- detektor: Peltier termosztalt DLATGS, opcionalis masodik detektor (MCT, InSb,
InGaAs)

- automatikus tartozékfelismerd rendszer.

17. abra JASCO FT-IR 4200 spektrométer

4.3.4. Kémiai osszetétel meghatarozasa (XRF)

A kiindulési alapanyagok kémiai (oxidos) Osszetételének meghatarozasa WD-XRF
RIGAKU gyartmany Supermini 200 tipust WDXRF berendezéssel tortént, amelyben a
sugarforras egy levegohiitéses 200 W-os palladium (Pd) rontgencsd, 50 kV fesziiltségii és
4.0 mA éaramer6sségii gerjesztéssel. A mennyiségi elemzések elvégzéséhez az azonositott
elemekre standardokon végzett kalibralas sziikséges. A kalibralds elemenként torténik,
foelemek esetében 8-12 db-os, mig nyomelemek esetében 6-10 db-0s standard sorozaton (az
alkalmazott standardok szama nem allandd, azok szamat minden elem tekintetében a
standardokban 1év6 koncentracié hatdrozza meg). A mérés sordn minden elem 7-szer kertilt

megmérésre, igy Statisztikailag csokkenthetdk a hibak és jobb atlagértéket is ad a mérés.

4.3.5. Rontgendiffrakciés szerkezetvizsgalat (XRD)
Az alapanyagok, illetve geopolimer habok &sszetételének meghatarozasa

rontgenpordiffrakcids dsvanytani vizsgalattal tortént, a berendezés fObb paraméterei a
kovetkezdk: XRD, Bruker D8 Advance késziilék, Cu-Ka sugarzas, 40kV és 40mA

generator-iizem, parhuzamos nyalab geometria Gobel tiikorrel, Vantec-1 helyzetértékeld
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detektor 1° ablaknyilassal, 0,007°(2@)/24 mésodpercnek megfelelé mérési idével. Az XRD
kiértékelések a Bruker DiffracPlus szoftvercsomagjanak EVA moduljaval, Search/Match
algoritmussal késziiltek (Fourier-polinommal zajsziirt adatokon) az asvanyok azonositasara
(ICDD PDF2 2005 adatbazisbdl). A mennyiségi eredmények meghatarozasa SRM 640d Si
standardon meghatarozott miiszerprofil alapjan, Rietveld-illesztés segitségével tortént a
TOPASA4 szoftverben, az ICSD adatbazisbol vett kristalyszerkezeti adatok alapjan (Hegman
etal. 2011).

4.3.6. Porusszerkezet vizsgalat

A geopolimer habok porusszerkezetének vizsgalata kétféleképpen tortént. A vizsgalatok
egy része a Miskolci Egyetem, Fémtani, Képlékenyalakitasi és Nanotechnologiai Intézet,
Komplex Képelemz6 és Szerkezetvizsgald Laboratoriumaban valosult meg. It az elemzések
elvégzése C. Zeiss Discovery V.12 tipusu sztereomikroszkoppal tortént. A vizsgalatok
eredményéhez képi felvételek késziiltek, mely képeket felhasznédlva Zeiss Axiovison 4.2
tipust program segitségével meghatdrozasra keriiltek a porusok atmérdje. Ahol a geopolimer
habok porusainak mérete nem tette lehetové a mikroszkopi elemzést, ott a porusszerkezet

vizsgalata digitalis fényképezdgéppel késziilt felvételek mellett szemrevételezéssel tortént.

4.3.7. Nedvességtartalom meghatarozas

A diszperz szilard anyagok egyik fontos jellemzdje a nedvességtartalom. A vizsgalatok
soran a nyers lignit és barnaszén pernyék nedvességtartalmanak meghatarozasara kertilt sor.
A nedvességtartalom meghatdrozasa sordn mintaanyagonként a szaritdszekrényben
elézetesen 105 °C-on kiszéritott és exszikkatorban lehiitott méréedények (3 db) tomegét
megmértem, majd az edényekbe kb. 1-1 g mintaanyagot helyezve lemértem az anyaggal
toltott edények tomegét is. Ezutdn a mérdedény fedelét levéve és a méréedényt a mintaval,
illetve a fedot kiilon, egymas mellett a szaritoszekrénybe helyeztem, majd 105 °C-on
tomegallandosagig szaritottam. Szaritds utdn az ilivegedényeket - fedeliiket rahelyezve -
exszikkatorba tettem, hogy lehiiljenek, ugyanakkor ne vegyék fel a kornyezeti levegd
nedvességtartalmat. Hiilés utan az anyaggal toltott edények tomegeit visszamértem.

A %-o0s nedvességtartalmat a kovetkezoképpen szdmoltam:

mp

ng = —2—2.100 (26)

mp—Imy
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ahol

ns — Osszes nedvességtartalom [m/m%],

m1 — tires méréedény tomege [g],

M2 — a bemért minta és a mérdedény egyiittes tomege [g],

M3 — a Szaritott minta és a mérdedény egyiittes tomege [g].

4.3.8. Striiségmérés

Szemcsesuriseg meghatarozasa

A diszperz szilard anyagok masik fontos jellemzdéje a szemcsesiirliség. Vizsgalataim
soran felhasznalt pernyék (lignit- és barnaszén pernye) szemcsestriiségét piknométeres
méréssel hataroztam meg, mely modszer tomegmérésre vezethetd vissza. A mérés elve az,
hogy a piknométer belsd kalibralt térfogatit Osszességében két anyaggal toltjik ki, a
szemcsékkel és a folyadék (vagy gaz) mérékozeggel. Vizsgalataim soran izopropil-alkoholt
hasznaltam mérékozegként, melynek stirtisége pk=0,786 g/cm? volt.

Egy vizsgalat soran a kovetkez6 négy tomeg mérését hajtottam végre:
- My —az iires és szaraz piknométer tomege [g],
- My — a szaraz piknométer és a piknométer kb. 1/3-aig toltott szilard anyag egylittes
tomege [g],
- mz—a piknométer, a szilard anyag ¢és feltolté méréfolyadék egyiittes tomege [g],

- m4— a kozeggel teljesen feltoltott piknométer tomege [g].

Ebbdl a négy tomegbdl kifejeztem a piknométerben 1év6 szilard anyag szemcsestirliségét

(ps) az alabbi képlet segitségével:

my—myq

Ps = " Pk (27)

my—msz+mp—mq

Minden minta esetén 3 parhuzamos mérést végeztem, melynek eredményeit atlagoltam. A
LGPH-ok és BGPH-ok porozitasanak vizsgdlata sordn is ezt a slirliségmérési modszert

alkalmaztam a geopolimer habok anyagstirtiségének meghatarozasara.

Teststirtiseg meghatdrozasa

A vizsgalatok soran készitett geopolimerek és geopolimer habok teststiriségét (pt) a

probatestek tomegének (m) és térfogatanak (V) ismeretében hataroztam meg. Tomegiiket
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laboratoriumi taramérlegen mértem meg, mig térfogatukat (V) az atméréjik (D) és
magassaguk (H) tolomérével valdé mérésével hatiroztam meg a kovetkezd képletet

felhasznalva:
D2

V= Tﬂ ‘H[ecm® (28)

A testsliriség meghatarozasara az alabbi képletet alkalmaztam:
m
Pe =7 (29)

4.3.9. Porozitas meghatarozas

A LGPH ¢és BGPH mintdk Osszes porozitdsdnak meghatarozasa testsiirliségiik és a
fentebb ismertetett piknométeres modszerrel meghatarozott anyagsiiriségiik ismeretében
tortént. A piknométeres stiriségmérés eldtt az egyes probatestekbdl vett mintadarabokat
achatmozsarban 200 pm ala poritottam. A probatestek porozitdsanak meghatirozasa az

alabbi képlet felhasznalasaval tortént:
_ Pt
p=(1- p—) -100 (30)

ahol
p — probatest 6sszes porozitasa [V/V%]
pt — probatest teststiriisége [g/cm®]

pa — probatest anyagsiirtisége [g/cm®]
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5. Vizsgalati terv

A vizsgalatok a kiindulasi alapanyagok szemcsehalmaz tulajdonsagainak
meghatarozasaval kezdddtek, ezen beliil a diszperzitas sajatsagok koziil a szemcseméret-
eloszlas és geometriai (kiils0) fajlagos feliilet, valamint az anyagjellemzok, tgymint
szemcseslriiség, kémiai Osszetétel és dsvanyi Osszetétel meghatarozasaval. Az Orlés soran
az iizemeltetés paraméterei koziil egyediil az 6rlési id6t valtoztattam. Az 6rlés utan kapott
Orlemények a kiindulasi alapanyaghoz hasonloan a diszperzitas sajatsagokkal,
szemcseslriiséggel jellemezhetdk. A geopolimerizaciés folyamatok elsd 1épéseként
eléallitott paszta reoldgiai tulajdonsagaival jellemezhetd. A geopolimerizacios folyamatra
hatassal vannak a hékezelés koriilményei (hémérséklet, kezelési id6), mely paraméterek
optimalis megvalasztasa kulcsfontossagi geopolimer készités sordn. A paszta folyési
tulajdonsagainak vizsgalata mellett a habositoszer adagolds hatisat is vizsgaltam. A
geopolimerizacid végén kapott termékek fizikai tulajdonsagaival (nyomoszilardsag,
teststiriség, porozitas), illetve anyagszerkezeti sajatsagaival (asvanyi Osszetétel)

jellemezhetok.

5.1.  Geopolimer és geopolimer hab gyartasi technologia

A lignit és barnaszén pernye alapt geopolimerek €és geopolimer habok eldallitdsanak
modjat a 18. dbran lathatd technologiai folyamatabra szemlélteti. Az alabbiakban
pernyetipusonként ismertetem a technoldgia fobb Iépéseit, az alkalmazott adalékszerekkel

¢és berendezésekkel egyitt.
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18. abra Geopolimer (b) és geopolimer hab (a és c) gyartasanak technologiai

folyamatabraja
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5.1.1. Lignit pernye alapu geopolimer eléallitasa (tomoritési vizsgalat)

A technoldgia els6 1épéseként a geopolimer kotéanyag pasztat allitottam el, amely a
lignit pernye és az aktivald oldat (8 M-os NaOH oldat és Betol SB viziiveg keveréke) 2
percig torténd homogenizalasaval tortént egy fliggéleges tengelyli keverdben. Az aktivalo
szer/pernye aranya (L/S arany) 0,82 volt. A geopolimer paszta dsszetételének és hokezelési
koriilményeinek (homérséklet, kezelési 1d6) megvalasztisa az alabbi tanulményban
ismertetett eredmények (Molndr et al 2017) alapjan tortént. Tomoritési vizsgalatok soran a
kapott pasztat kiolajozott, 35 mm atmérdjii €s 65 mm magassagu milanyag hengeres
formakba t6ltottem, majd vibracios asztalon kiilonboz6 paraméter beallitasok (motor
excentricitas, frekvencia) mellett egy percig tOmoritettem. A vibracios asztal ilizemi
paramétervaltoztatasan til a tomoritési 1d6 hatdsat is vizsgaltam. E kisérlet soran 0,5; 1; 2;
3; 5 és 10 perces tomoritést alkalmaztam.

A tomoritést kovetden a probatestek hokezelése kovetkezett, amelyet két 1épcsdben
hajtottam végre. E16szor a geopolimereket 1 napon keresztiil levegdtdl elzarva, kondicionald
kamraban 23 °C-on taroltam, majd elektromos kemencében 6 6ran keresztiil 30 °C-on
hokezeltem. Hokezelést kdvetden a probatesteket a nyomoszilardsag-vizsgalat elvégzéséig
kondicionalé kamraban taroltam 23 °C-on és 90%-o0s paratartalom mellett. A geopolimerek
¢és habok szilardsagvizsgalata 7 napos korban tortént. Minden esetben 5 db probatestet
vizsgaltam és a kapott eredmények atlagértékét diagramon abrazoltam. A probatestek
nyomoszilardsdga mellett meghataroztam azok testslirliségét, porozitasat, tovabba FT-IR

méréssel vizsgaltam a szerkezetiikben bekdvetkezd valtozasokat is.

5.1.2. Lignit pernye alapu geopolimer hab eldallitasa

A geopolimer habok &sszetétele és eldallitasi modja hasonld volt a fentebb leirt
geopolimer gyartasaval. Legfobb kiilonbséget a sablon mérete és a habositdszer alkalmazasa
jelentette. Habositasi eljarasnal az el6zetesen 2 percig kevert pasztahoz habositoszerként Al
port vagy H20- oldatot adagoltam és tovabbi 15 sec-ig homogenizaltam azt, majd az 55 mm
atmérdjli és 100 mm magas hengeres sablonokat félig megtoltottem teret biztositva a
habosodasnak. Tomoritést ez esetben nem alkalmaztam. A habok hékezelése megegyezett a
geopolimereknél mar emlitett 1épésekkel. A habok szilardsagvizsgalatara 7 napos korban
kertilt sor. Minden esetben 5 db probatestet vizsgaltam és a kapott eredmények atlagértékét
diagramon abrazoltam. A probatestek nyomoszilardsaga mellett meghataroztam azok

teststiriségét, porozitasat, tovabba vizsgaltam a porusszerkezetét és FT-IR, illetve XRD
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méréssel az anyagszerkezetiikkben bekdvetkezd valtozasokat is. Kisérletek soran a pernye
szemcsefinomsaganak a geopolimer hab szerkezetére, illetve a geopolimer paszta folyasi
tulajdonsagaira gyakorolt hatdsat is vizsgaltam, igy a pernyét eldszor kiilonbozo ideig (5;
10; 20; 30; 60 ¢és 120 perc) tartd golydsmalmi Orlésnek vetettem ala. A habok eldallitasa
megegyezett a korabban leirt 1épésekkel.

5.1.3. Barnaszén pernye alapi geopolimer habok eléallitasa

A geopolimer hab eléallitasanal el@szor a nyers pernyét (Xso=78 pm) 5 percig
el6oroltem. Erre azért volt sziikség, mert a pernye nyers allapotban alacsony reaktivitassal
rendelkezett, illetve bedolgozhatosaga sem volt megfeleld. Az érlést kdvetden a pernyéhez
(Xxs50=71,8 um) adagoltam a lugos aktivald oldatot, ami viziiveg (Betol 39T) és 12 M-0s
NaOH oldat keverékébol allt, majd keverében 2 percig homogenizaltam. A geopolimer
paszta folyadék/szilard anyag aranya L/S=0,67. Ezutan hozzdadtam a habositészert (Al port
vagy H202-ot) és tovabbi 15 sec-ig kevertem azt. A pasztat hengeres formakba (D=55mm,
H=100mm) toltottem. Habosodast kovetéen a probatesteket 24 oran keresztiil levegotol
elzarva, kondicionalé kamrdban taroltam 23 °C-on, majd 10 6ran keresztiil 50 °C-on
hokezeltem. A probatesteket szobahOmérsékletre vald visszahiilésik utan kivettem a
sablonokbol €s nyomoszilardsag-vizsgalat elvégzéséig kondiciondld kamréban taroltam
23 °C-on ¢és 90%-o0s paratartalom mellett. (Megjegyzés: A geopolimer Osszetételére és
hokezelési koriilményeire vonatkoz6 paraméterek megvalasztasa korabbi kutatdsi projekt
(PIAC-13-1-2013-0124 szamu projekt) eredményeinek figyelembevételével tortént.)
Minden kisérletsorozatnal 5-5 db geopolimer hab probatestet készitettem. A szilardsagi
vizsgélatok elvégzése hét napos korban tortént. Nyomoszilardsag mellett vizsgéltam a
geopolimer habok teststirliségét, porusszerkezetét és poérusméretét, tovabba az eltérd
pernyefinomsagu geopolimer pasztak reologiajat és az azokbol késziilt habok tulajdonsagait
is. A felhasznalt 6rleményeket - a lignit pernyéhez hasonldéan — a nyers pernye 5; 10; 20; 30;

60 és 120 perces golyosmalmi drlésével allitottam eld.
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5.2.  Geopolimerek és geopolimer habok fokomponens moélaranyainak

valtozasa

A 8. tabldzatban a lignit- és barnaszén pernye alap geopolimer pasztak fékomponens
molaranyait tiintettem fel, Ggymint SiO2/Al203, SiO2/Na;O, NaxO/Al;03 és HoO/Na,O
aranyokat. A tablazat alapjan elmondhato, hogy a két keverék kozotti legnagyobb moélarany
eltérés a SiO2/Al203 és a NaxO/AlLO3 aranyoknal mutatkozott. A barnaszén pernye alapt
geopolimer pasztaban e két molarany lényegesen alacsonyabb értékli volt, mint a lignit

pernye alapt geopolimer pasztaban.

8. tablazat Barnaszén és lignit pernye alapu geopolimer paszta fékomponens molaranyai

SiO2/Al;03 | Na2O/SiO; | NaxO/Al>03 | HoO/Na>O

LGP 7,50 0,19 1,46 14,09

BGP 4,63 0,15 0,69 13,73
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6. Eredmények

Az alabbi fejezetben eldszor a lignit pernye alapu geopolimerek tomoritési vizsgalati
eredményét ismertetem, majd a lignit pernye és barnaszén pernye alapti geopolimer habok
vizsgalati eredményeinek Osszehasonlito értékelésére keriil sor. A fejezet legvégén a
geopolimerek és geopolimer habok nyomoszilardsag és teststirtiség kapcsolatat mutatom be

pernyetipusonként.

6.1. Lignit pernye alapu geopolimer tulajdonsagainak szabalyozasa

6.1.1. Rezgéskitérés amplitiidé valtozasa az excentricitas fiiggvényében

A motor excentricitasanak valtoztatasaval a vibracios asztallap x (horizontalis) és y
(vertikalis) irany0 kitérésének mértékét (rezgéskitérés amplituddjat) tudjuk modositani. A
modositdsaval hogyan valtozott az asztallap helyzete vibracidé soran. Az excentricitds
mértékének novelésével az asztallap horizontalis (x iranyu) és vertikalis (y iranya) kitérése
is novekedett, azonban a kitérés mértéke eltérd volt. Az excentricitds mértékének
novelésével az asztallap amplitiddja horizontélis irdnyban kdzel linedrisan novekedett, ezzel
szemben a vertikalis iranyu kitérése 15% excentricitas f616tt jelentdsen (kdzel exponencialis

jelleggel) megnétt.

25— A Horizontalis (X iranyu) kitérés | 72 5
@ Vertikalis (¥ iranyu) kitérés ‘ ‘ '
2 — R R R R R R
‘e
E 15 1
<
S i
o
=
s 14—
IS
<
05 —+——
0 \ \ \ \ \
0 5 10 15 20 25

Excentricitds mértéke, e, [%]

19. dbra Vibracios asztal amplitudojanak valtozasa az excentricitas fliggvényében
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6.1.2. Amplitido valtozasanak hatasa

A 20. abra a probatestek atlagolt egytengelyli nyomoszilardsag €s testsiirliség értékeit
abrazolja a motor excentricitds valtozasanak fiiggvényében. Az dbra alapjan elmondhato,
hogy a vibracios asztallap amplitad6 valtozasanak mértéke hatassal volt a geopolimerek
nyomoszilardsagara, mig a teststiriiségiikben nem tortént jelentds valtozas, azok atlagosan
1,42-1,43 glem® kozotti értéket vettek fel. Az excentricitds mértékének novelésével a
geopolimerek nyomoszilardsagaban folyamatos novekedés figyelheté meg 20%
excentricitasig, majd ezt kovetden csokkenés tapasztalhatd. A legnagyobb szilardsagu
geopolimer (12,8 MPa) 20% excentricitas beallitasnal késziilt. Ebben az esetben az asztallap
x és y irdnyu kitérése kdzel azonos volt (1,65 és 1,60 mm). Ez alapjan valosziniisithetd, hogy
az asztallap nagyobb x és y iranyu kitérése kedvezden hat a geopolimerek szilardsagara,

ugyanakkor tul nagy eltérés a két kitérés érték kozott, mar hatranyosnak tekintheto.
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20. abra Geopolimer nyomoszilardsaganak és testsiiriiségének valtozasa a motor
excentricitas valtoztatasaval

A tovabbi vizsgalatot 10%-0S excentricitas beallitds mellett végeztem, mivel magasabb
érteknél (20 és 25%) az asztallap y iranyu kitérésében bekovetkezd ugrasszerti novekedés

(19. dbra) kedvezétleniil hatott a vibracios asztal miikodésére. Tovabba a nyomoszilardsag
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értékek relativ szorasa (9. tablazat) is ennél a bedllitasnal volt a legkisebb (9,4%), mig a

szilardsag értékek kozotti legnagyobb eltérés 15%-os bedllitdsnal mutatkozott (23,1%).

9. tablazat Geopolimer nyomoszilardsaganak és testsiiriiségének relativ szorasa az
excentricitds valtoztatdasaval

R Testsiirisé
Motorexc. relativ nSeg
- relativ
[%] SZOTAsa | Grdsa [%]
[%6] ’
0 21,1 0,3
5 13,7 0,8
10 9,4 0,4
15 23,1 0,3
20 11,9 0,4
25 16,5 0,6

6.1.3. Frekvenciavaltoztatas hatasa

Adott excentricitas (10%) és kiilonbozé motorfrekvencia beallitds mellett tomoritett
geopolimerek nyomoszilardsag és teststirliség valtozasait a 21. dbra szemlélteti. Az abra
alapjan megfigyelhetd, hogy a rezgésszam (frekvencia) novelésével a geopolimerek atlagos
nyomoszilardsaga is novekedett. Ugyanakkor az is megallapithato, hogy a vizsgalt
tartomanyban a vibracids asztal til alacsony (<40 Hz) és til magas (60 Hz) rezgésszamon
valo lizemeltetése soran a geopolimerek 10,07-10,71 MPa kozotti nyomoszilardsaggal
rendelkeztek. Ezzel szemben 45-55 Hz kozott késziilt probatestek atlag szilardsagértékei
11,31-11,53 MPa tartomanyban valtoztak.

A geopolimerek testslirliségében a rezgésszam novelésével nem tortént jelentds
valtozas, azok 1,42-1,45 g/cm® kozott valtoztak. Legnagyobb testsiiriisége (1,45 g/cm®) az
50 és 55 Hz-en késziilt probatesteknek volt. Ezekben az esetekben rendelkeztek a
legnagyobb nyomoszilardsaggal is.

Az eredmények alapjan megéllapithat6, hogy a vizsgalt frekvencia tartomanyban a
legmagasabb nyomoszilardsaggal rendelkezd geopolimerek a vibracios asztal 45-55 Hz
kozott vald lizemeltetésével allithatok eld. Tovabba a probatestek nyomoszilardsaganak

relativ szorasa ezekben a tartomanyokban nem haladta meg a 13 %-ot (10. tabldazat).
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21. dbra Geopolimer nyomoszilardsaganak és teststiriiségének valtozasa a frekvencia
fliggvényében

10. tablazat Geopolimer nyomoszilardsaganak és testsiiriisegének relativ szordas alakuldsa
a motor frekvencia valtoztatasaval

NI e Nyom(),szil. Testsﬁr}'iség
[HZ] ’re'latlv 're,latlv

szorasa [%] | szorasa [%]
25 58 0,7
30 9,6 0,7
35 14,9 0,5
40 12,8 0,4
45 10,9 0,3
50 12,8 0,6
55 10,6 0,5
60 12,4 0,7

6.1.4. Tomoritési ido hatasa

Mivel 50 és 55 Hz-en kozel azonos tulajdonsagli geopolimerek készithetdk, ezért a
tomoritési id6 valtoztatdsdnak hatasat 50 Hz (halozati) frekvencia (és 10% excentricitas)

beallitason vizsgaltam.
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A vizsgalat eredményeit a 22. abra szemlélteti, mig a nyomoszilardsag és testslirliség
értékek relativ szorasat a 11. tablazatban foglaltam Ossze. Az abra alapjan megfigyelhetd,
hogy a geopolimerek nyomdszilardsaga egy adott tomdoritési ideig (1 perc) ndvekedett, majd
ezt kovetden 3 perces tomoritésig csokkend tendenciat mutatott. Ezutan ismét kismértékii
szilardsagnovekedés tapasztalhato. Ez a fluktuacid a hosszabb ideig tartd tomorités hatasara
a keverékben bekovetkezd aktivald oldat - szilard anyag bizonyos mértékii szétvalasaval
(szegregacidjaval) magyarazhatd, igy a probatest kiilonb6z6 pontjaiban eltéré mértéki
geopolimerizacios folyamatok jatszodtak le. Errél részletesen a ,,6.1.5. FT-IR eredmények”
alfejezetben szamolok be.

A legnagyobb szilardsagt geopolimer 1 perc tomoritési idonél késziilt (11,73 MPa), mig
legkisebb szilardsaggal a 3 percig tomdoritett probatestek rendelkeztek (9,61 MPa). Azonban
megfigyelhetd, hogy 3 perces tomoritési id6 felett a probatestek atlagos szilardsdga nem
valtozott Iényegesen, azok 9,61-10,28 MPa kozott valtoztak. A geopolimerek teststirlisége a
tomaritési idd novelésével, 2 perces tomoritésnél érte el a maximumot (1,45 g/cm?), ezt
kovetden az értékiik nem valtozott. A nem tomoritett geopolimerek testsiirlisége atlagosan

1,42 glem?® volt, ami 2%-os eltérést jelent a legnagyobb testsiirtiséghez képest.
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22. abra Tomdritési ido hatdasa a geopolimer nyomoszilardsagara és testsuiriiségere

A geopolimerek nyomoszilardsag értékeinek relativ  szérdsat megvizsgalva
(11. tablazat), megallapithatd, hogy az atlagtol vald legnagyobb eltéréssel a tomoritetlen

geopolimerek rendelkeztek. A relativ szoras 20% folotti volt (21,1%), mig a tobbi esetben
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15% alatt maradt (6,7-14,2%). A legkisebb szoras a 10 percig tomoritett geopolimerek
szilardsagértékeinél mutatkozott (6,7%).

11. tablazat Geopolimer nyomoszilardsaganak és testsiiriisegének relativ szoras valtozasa a
tomoriteési ido fiiggvényében

Téméritési Nyom6§zil. Testsﬁr}'iség
id6 [min] relativ relativ

szorasa [%] szorasa [%]

0 21,1 0,3

0,5 12,6 0,8

1 14,2 0,3

2 9,8 0,6

3 14,2 0,3

5 13 0,7

7,5 12,0 0,4

10 6,7 0,6

6.1.5. FT-IR eredmények

Excentricitads valtozds hatdsa

A 23. dbra kiilonbozé excentricitdson tomdritett geopolimerek FT-IR spektrumat
mutatja. Az 4bran lathatd, hogy az egyes spektrumok kozel azonosak. Eltérés leginkabb az
1415 cm™-nél jelentkezé hullamsdvokban mutatkozik, amely karbonét jelenlétére (O-C-O
kotések nyujté rezgéseire) utal (Panias et al 2007). E savok intenzitasa 10 €s 20%
excentricitas beallitdson késziilt geopolimereknél volt a legkisebb, amely magyardzatul
szolgalhat a magasabb nyomoszilardsag értékekre (10% exc.-nal 11,4 MPa, mig 20% exc.-
nal 12,8 MPa). A geopolimerek 15% excentricitdsnal is még atlagosan 11,5 MPa
nyomoszilardsaggal rendelkeztek, viszont az értékek ebben az esetben igen nagy relativ
szorast mutattak (23%), ami az egyes probatestekben fellépd karbonat képzddés okozta

szilardsagcsokkenés miatt kovetkezhetett be.
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23. dbra Kiilonbozé excentricitason tomdoritett geopolimerek FT-IR spektrumai

Frekvencia

Ha a kiilonboz6 frekvencian tomoritett geopolimerek FT-IR spektrumait megvizsgaljuk
(24. dbra), megallapithatdo, hogy azokban nincs szamottevd eltérés, a hullamsavok
szélessége és intenzitasa is kozel azonos volt. Mind a 3360 cm™-nél jelentkezé OH-HOH és
1645 cm™-nél 1évé H-O-H kotésekhez (viz), mind az 1416 cm™-nél jelentkezé O-C-O
kotésekhez (karbonat) valamint a 955 cm™-nél 1évé T-O-Si (T=Si, Al) kdtésekhez tartozo

hullamsavok intenzitasa és szélessége azonosnak tekintheté (Panias et al 2007).
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24. dbra Kiilonbozd frekvencian tomdritett geopolimerek FT-IR spektrumai

Toméoritési ido

A 25 dbran lathaté, hogy a kiilonbozé ideig tomoritett geopolimerek FT-IR
spektrumaiban sincs szamottevd eltérés. Legnagyobb eltérés a 3360 cm™-nél jelentkezd OH-
HOH kétésekhez és 1645 cm™-nél 1évé H-O-H kotésekhez (adszorbedlt viz) tartozo savok
intenzitdsdban mutatkozik, mely az 5 ¢és 7,5 percig tOmoritett geopolimerek esetén
alacsonyabb intenzitasi. (Megjegyzés: E két esetben késdbbi idOpontban wjragyartott
geopolimerekrél van sz6). Tovabbi eltérés a 950 cm™ kornyékén jelentkezd savok
intenzitdsaban mutatkozott, ami a T-O-Si (T=Si, Al) kotések aszimmetrikus nyujto
rezgeéseire utal. Geopolimerizaci6é szempontjabol ennek a savnak a valtozasa (magassaga ¢és
sz¢lessége) jellemzdé a geopolimerizacié fokara. Nagyobb sdvmagassig €s savszélesség

magasabb foku geopolimerizaciora utal (Rattanasak és Chindaprasirt 2009).
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25. abra Kiilonbozd ideig tomoritett geopolimerek FT-IR spektrumai

A szilardsagértékekben tomorités soran bekovetkezd fluktuacio megértése érdekében a
geopolimereket vizszintes sikok mentén harom részre osztottam. A geopolimerek alséd
(26. dbra) kozéps6é (27. abra) és fels6 harmadardl (28. dabra) késziilt FT-IR abrakat
megvizsgalva egyértelmiivé valik, hogy miért ndvekedhetett a nyomoszilardsadg egy adott
tomoritési id6 utan. A 25. abran feltiintetett FT-IR eredményektdl vald legnagyobb eltérést
az OH-HOH kotésekre jellemzd sav jelentOs intenzitascsokkenése jelentette, ami a
probatestek hosszabb idejii taroldsa soran bekovetkezd adszorbedlt viz eltavozasaval
magyarazhatd. Azonban ha a geopolimerizacids folyamatok mértékét leginkabb jellemzo
985 cm? kériil jelentkezd T-O-Si (T=Al, Si) savokat megvizsgaljuk, megallapithato, hogy
intenzitasuk a geopolimerek mindegyik harmadaban eltérést mutatott kiilonb6z6 tomoritési
1dénél. Tovabba az is latszik, hogy az 5; 7,5 és 10 perces tomoritési idénél a geopolimerek
egyes harmadaiban alulrdl folfelé¢ haladva csokkent a T-O-Si savok intenzitasa. Ezek alapjan
egyértelmiivé valik, hogy a tal hosszil tomorités a geopolimerekben nagyobb mértéki
rendezetlenséget (szegregaciot) okoz, ami a lejatszodd geopolimerizacios folyamatokat

nagymértékben befolyasolhatja (ronthatja).
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26. abra Kiilonbozo ideig tomoritett geopolimerek also harmadarol késziilt FT-IR

spektrumok
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27. abra Kiilonbozo ideig tomoritett geopolimerek kozepso harmadaral kesziilt FT-IR

spektrumok
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28. abra Kiilonbozo ideig tomoritett geopolimerek felsé harmadarol késziilt FT-IR

spektrumok

6.2. Lignit pernye alapi geopolimer hab termék tulajdonsagainak
szabalyozasa

Az alabbi fejezetben a lignit pernye alapli geopolimer habok tulajdonsagaiban
bekovetkezd valtozasokat mutatom be kiilonb6zd habosité anyag alkalmazasa soran. Ezen
kiviil a pernyefinomsagnak a geopolimer paszta folyasi viselkedésére és az igy eldallitott

geopolimer hab tulajdonsagaira gyakorolt hatdsat is vizsgalom.

6.2.1. Habositoszer adagolas hatasa

Al por adagolas

A 29. abra lignit pernyébdl késziilt geopolimer habok egytengelyli nyomoszilardsag és
teststirliség értékeinek valtozasat mutatja kiilonbdzé mennyiségli Al por habositd anyag
hasznalata esetén. Az dbra alapjan megallapithato, hogy az Al por mar kis mennyiségben
(0,25 m/m%) adagolva is jelentds testsiirliség csokkenést (1,41 glcm®-rdl 0,53 g/cm>-re) és
ezaltal szilardsagromlast idézett el6 a habosodott probatestben. A nyomoszilardsag
10,78 MPa-r6l 0,45 MPa-ra csokkent 0,25 m/m% Al por adagolasnal. A habositoszer
tovabbi adagoldsaval mind a testslirliség, mind a szilardsagérték folyamatosan csokkent,

viszont a habositoszer mennyiségének novelése csak egy adott értékig fejtette ki teststirliség-
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csokkentd hatasat, efolott mar nem tortént 1ényeges valtozas (1 m/m% Al por esetén

0,32 g/cm3, 2 m/m% esetén pedig 0,3 glcm?3).
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29. dbra Az Al por adagolas hatasa a lignit pernye alapu geopolimer habok
nyomdszilardsdgara és teststiriiségére

Hasonl6 megallapitas tehetd, ha geopolimer habok porozitas-valtozasat vizsgaljuk (30.
dbra). A probatestek porozitasa 0,5 m/m% Al adagolast kovetéen mar nem nodvekedett

szamottevden, értéke 80-84 V/V% kozott valtozott.
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30. dbra Az Al por adagolds hatdsa a lignit pernye alapu geopolimer habok
nyomoszilardsagara és porozitasara
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Ha a porozitas értékeket Osszevetjiik a geopolimer habokrol késziilt makrofotokkal
(31. dbra), lathatjuk, hogy habosodast kovetden a probatestek nagyon hasonld
porusszerkezettel rendelkeztek. Mig a habositoszert nem tartalmazo geopolimerek foként
1 mm alatti pérusokat tartalmaztak, addig a habositott termékek maximalis porusméretei a
10 mm-es méretet is elérték, és igen rendezetlen elhelyezkedést mutattak a probatestekben.
Tovabba az is megfigyelhetd, hogy a nagyobb porusokat elvalaszto ,,sejtfalakat” is apro,

tobbnyire 1 mm alatti porusok alkottak.

N

‘2\'1‘ | 2l2 " 213 i Ia ' alo n jlﬁ

31. abra Nyers lignit pernye alapu geopolimer habok (A: habositoszer nélkiili, B: 0,25
m/m% Al por, C: 1 m/m% Al por, D: 2 m/m% Al por)

H202 adagolds hatdsa

Ha a H2O, adagolas hatasat vizsgaljuk, hasonldo megallapitas tehetd, mint az Al por
esetén, azaz a habositdszer mennyiségének novelésével csokken a probatestek testsiirlisége
és ezzel egylitt a nyomoszilardsaga is (32. abra). A csokkenés mértéke azonban nem volt
olyan drasztikus, mint az Al por alkalmazasanal. 1 m/m%-os adagolasnal a nyomoszilardsag
érték a kezdeti 10,78 MPa-r6l 3,2 MPa-ra, mig a testsiirtiség 1,41 g/cm?- 161 0,91 g/cm3-re
csokkent. Bar a H20, adagoldssal a geopolimer paszta viszkozitdsa kismértékben
megvaltozott a habositészer magas (70 m/m%) viztartalma, tovabba a H.O2 bomlasa soran
az Oz gaz mellett keletkez6 viz miatt, ugyanakkor a mérések soran felhasznalt H>O. oldat
mennyisége egyik esetben sem haladta meg a pernye tomegére vonatkoztatott 3%-ot. igy a
paszta folyadék/szilard anyag ardnya sem valtozott jelentésen (a paszta folyadék tartalma

45 m/m%-rol maximum 45,7 m/m%-ra novekedett).
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32. abra A H,02 adagolas hatdsa a lignit pernye alapu geopolimer habok
nyomoszilardsagara és testsuiriiségére

Ha a probatestek teststiriségét, porozitasat (33. abra) és porusszerkezetiikr6l késziilt
makrofotokat (34. abra) megvizsgaljuk, egyértelmiivé valik, hogy az Al por adagolashoz
képest kisebb mértékii teststirliség és ezaltal nyomoszilardsag csokkenés a habosodas
mértékével magyarazhaté. A H>O, mennyisége dontden befolyasolta a képzodd pdrusok
méretét. Amig 0,5 m/m% H20: adagolas a geopolimer porusszerkezetében nem okozott
jelentds valtozast (a porusok jellemzéen 1 mm alattiak voltak), addig 1 és 3 m/m%-os
adagoldsanal a buborékok koaleszkalasanak kovetkeztében mar lényegesen nagyobb

pérusok alakultak ki. Méretiik 5-6 mm-t is elérte, mig 3 m/m% H.O> adagolasnal 10 mm-es

porusok is megfigyelhetdk.
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33. abra A H>0: adagolds hatdsa a lignit pernye alapu geopolimer habok
nyomdszilardsdagara és porozitasdra
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34. abra Nyers lignit pernye alapu geopohmer habok (A: habositoszer nélkiili, B:
0,5 m/m% H,02, C: 1 m/m% H,02, D: 3 m/m% H20,)

6.2.2. Pernye o6rlési finomsag hatasa

Alabbiakban 6rlés soran a pernye finomsagaban bekovetkezd valtozasokat, a
pernyefinomsagnak a geopolimer paszta folyasi tulajdonsagaira és adott habositoszer

adagolasnal (3 m/m% H>O>) a habosodasanak mértékére gyakorolt hatasat mutatom be.
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Lignit pernye ériési kinetikdja

Az O6rlés meginduldsakor az anyag aranylag gyorsan finomodik, az O6rléshez
szlikséges munka (adott esetben Orlési idd) megkozelitdleg aranyos a 1étrejott 1) feliilettel,
azaz a képzO6do orlemény diszperzitasfokaval. Ezen a szakaszon — melyet Rittinger-
szakasznak neveziink — a részecske-kolcsonhatas elhanyagolhatdan kicsi. A 35. dbra jol
mutatja az jonnan képz6dott fajlagos feliilet és fajlagos 6rlési energia kozotti kozel linearis
kapcsolatot. Megfigyelheté, hogy a pernyeérlemények szemcsemérete az Orlés kezdeti
szakaszaban intenziv csokkenést mutatott. Els6sorban a nagyobb méretli szemcsék torése
kovetkezett be. Az Orlés tovabbi szakaszaban (30 perc Orlés utan) jelentds fajlagos feliilet
novekedés tapasztalhat6, amely a finom pernyeszemcsék megndvekedett mennyiségének
tulajdonithato. 120 perces Orlésnél mar jelentés mennyiségben (10% folott) keletkeztek
mikrométer alatti szemcsék, ami a fajlagos feliilet novekedésében is megmutatkozott. A

pernyedrlemények fobb jellemzoit a /2. tablazatban foglaltam dssze.

12. tablazat Lignit pernye 6rlemények nevezetes szemcseméretei és fajlagos feliilete

Pernye 6rlési id8 [min]

Anyagtulajdonsag
0 5 10 20 30 60 120
(o) 103 10 8.4 6.5 5.8 24 05
ol 484 | 438 | 296 | 195 | 164 | 116 8.4
(o) 1126 | 917 | 681 | 459 | 337 | 279 | 164
Fg?ﬁ"&ﬁfﬁfgt 2016,2 | 21338 | 2481,3 | 3163,0 | 3598,9 | 9494,8 |21400,4
Eléallitott fajlagos
feliilet, dSSA 0 1176 | 4651 | 11468 | 1582,7 | 7478,6 | 19384,2
(cm?/g)
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35. abra Lignit pernye orlési kinetikdja

Geopolimer paszta folydsi jellemzoi

A szakirodalmi részben mar emlitettem, hogy a zagyok (jelen esetben a geopolimer
paszta) viszkozitasat a benne 1év6 aktivald oldat mennyisége nagymértékben befolyasolja.

A tomoritett geopolimerek és geopolimer habok készitésénél hasznalt recepturat ebben
az esetben nem tudtam alkalmazni, mivel a geopolimer paszta rovid kotési ideje nem tette
lehetove folyasi viselkedésének tanulmanyozasat. Ennek kikiiszobolése érdekében a
pasztaban 1év0 viziiveg mennyiségét teljes egészében 8 M-os NaOH oldatra cseréltem,
megtartva az aktivalo oldat/szilard anyag aranyt (L/S=0,82). Az igy kapott paszta mar
alkalmas volt a vizsgalatok elvégzésére, amelyeket kozvetleniil a paszta bekeverése utan
hajtottam végre.

A 36. dbran feltiintetett pontokat az Aanton Paar Physica MCR 51 rotacios reométer
vezérld szoftvere mérte €s szamitotta. A nyirasi sebességet a forgd henger fordulatszamabol,
a nyirasi fesziiltséget (1) a forgd henger tengelyén mért nyomatékbol szdmitotta ki. A mért
pontokra illesztett egyenesek meredeksége Newtoni folyasi viselkedésti anyagoknal az
abszolut viszkozitast (1), mig Bingham plasztikus anyagokndl a merevségi tényezd (1)

értékét adja meg.
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36. abra Kiilonbozd orlési finomsagu lignit pernyébdl késziilt geopolimer pasztak nyiré
gorbéi

Az eredmények alapjan elmondhatd, hogy a vizsgalt tartomanyban, amikor a pernye
50%-0s szemcsemérete Xxso>29,6 um (SSA <2481 cm?/g) volt, a paszta Bingham-
plasztikus folyasi viselkedést mutatott 23-32 Pa kozotti folyasi hatarfesziiltséggel
ugyanakkor a pernye szemcsefinomodasanak hatasara csokkent a merevségi tényez6 értéke
[n]. Amikor a pernye nagyobb finomsaggal (Xs0<19,5um, SSA> 3163 cm?/g) rendelkezett,
a paszta reoldgidgja megvaltozott és Newtoni-folyadékként viselkedett, nyugalmi
hatarfesziiltség értéke 0 Pa volt. A pernye fajlagos feliiletének tovabbi novekedésével
(szemcseméretének csokkenésével) a geopolimer paszta viszkozitasa u=518 mPas-rol
u=290 mPas-ra valtozott. Ezek alapjan elmondhat6 tehat, hogy a pernye finomsaganak
valtozasa jelentés hatassal van a geopolimer paszta folyasi viselkedésére, ami a geopolimer
hab porusszerkezetének kialakulasat is jelentésen befolyasolhatja. A 37. dbra a kiillonb6z6
pernyefinomsdgi geopolimer pasztdk fObb reologiai tulajdonsdgait szemlélteti a

pernyefinomsag fliggvényeében.
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Geopolimer hab tulajdonsagai

Tovabbiakban a pernyefinomsagnak a geopolimer habok tulajdonsagaira gyakorolt
hatasat mutatom be 3 m/m% H.O> habositoszer adagolas esetén. A vizsgalatokat csak 2016-
3600 cm?/g fajlagos feliiletli pernyedérleményeknél tudtam elvégezni, mivel nagyobb
pernyefinomsagnal (9495 és 21400 cm?/g) a geopolimer paszta a hozzaadott H.O, oldat
hatasara azonnal habosodott és a keverdtégelyben megkotott. Ez elsdsorban a nagy fajlagos
feltiletnek ¢€s ezaltal nagyobb reakcioképességnek tulajdonithatd, tovabba a lignit pernye
szamos olyan komponenst is tartalmaz (pl. el nem égetett szén), amely 6rlés soran a
megndvekedo fajlagos feliiletének kovetkeztében katalizatorként viselkedve, felgyorsithatta
a H202 bomlasat (Heard és Senfile 1982). Ennek pontos megismerése tovabbi vizsgalatokat
igényelne, melyek azonban meghaladjak a dolgozat célkitlizéseit.

A pernyefinomsag novekedésének hatasdra a geopolimer paszta megvaltozod folyasi
viselkedése jol nyomon kovethetdé a geopolimer habok testsiiriség (38. dbra), porozitas
(39. dbra) és ezaltal a nyomoszilardsag értékeinek valtozasaban egyarant. A 38. dbrdn jol
latszik, hogy a pernye novekvo fajlagos feliiletével a geopolimer habok teststirlisége is
novekedett, ami a geopolimer paszta csokkend viszkozitasaval magyarazhato. A H.O»
bomlasa soran keletkezd O2 gaz az alacsonyabb viszkozitasu geopolimer pasztabol
konnyebben el tudott tdvozni, ami tomorebb szerkezetii — ezaltal nagyobb szilardsagu —
geopolimer hab kialakulasat eredményezte. A teststiriség ndvekedése mellett azonban a

pernye mechanikai aktivalasa is szerepet jatszott a szilardsagértékek valtozasaban, amelyet
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a 3163 és 3600 cm?/g fajlagos feliiletii pernyékbdl késziilt habok értékei is jol mutatnak.
Lathato, hogy ebben a két esetben a habok teststirlisége és porozitasa kozel azonos volt, mig
a szilardsaguk eltért (39. dbra). A nagyobb fajlagos feliileti pernyébdl késziilt geopolimer
hab magasabb szilardsagot mutatott, ami alatamasztja szamos tanulmanyban fellelhetd
megallapitast (Kumar et al 2007, Kumar és Kumar, 2011, Singh et al. 2018, Mucsi et al.
2009, Madai et al. 2015, Mucsi et al. 2015), miszerint az alapanyag 6rléssel megvalositott

mechanikai aktivalasaval novelhet6 a geopolimerek szilardsaga.

Egytengely( nyomoészilardsag, , [MPa]

38. dbra Pernyefinomsag hatdisa a geopolimer hab nyomoszilardsagara és teststiriiségére

Egytengely( nyomészilardsag, o, [MPa]

39. dbra Pernyefinomsdg hatdsa a geopolimer hab nyomdszilardsagara és porozitdsara
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40. dbra Geopolimer habmintdkrol késziilt képek (SSApernye: A. 2016 cm?/g, B. 2134 cm?/g,
C. 2481 cm?/g, D. 3599 cm?/q)

FT-IR eredmények

Lignit pernye drlemények FT-IR spektruma

A pernyedrlemények IR spektrumat a 41. dbra szemlélteti. Lathato, hogy amikor a
pernye 2016-3600 cm?/g kozotti fajlagos feliilettel rendelkezett a T-O-Si (T=Si, Al)
kotésekre utald sav kettds csucesal (1101 és 1009 cm™) figyelheté meg, ami a pernye
szemcseméretének tovabbi finomodasaval (fajlagos feliiletének novekedésével) egy széles
savva alakult at. Emellett O-C-O kotések nyujto rezgéseire (karbonattartalomra) utalo lapos
sav is megjelenik (1456 cm™), a 678, illetve 598 cm™-nél jelentkezé abszorpcios savokban
Si-O-Si és Al-O-Si kotések szimmetrikus nyajtdé rezgése figyelheté meg, mig 796 és
778 cm™ 1-nél 1év6 kettds sav O-Si-O kotésre (kvarcra) utal (Criado et al. 2005).
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41. dbra Lignit pernye érlemények FT-IR spektrumai

Habositoszer adagolas hatasa

A 42.-43. abrak az Al por és H202 habositdszerrel eldallitott geopolimer habok IR
spektrumait mutatjadk. A 42. dbra alapjan megallapithato, hogy a pernye FT-IR
spektrumahoz (41. abra) képest 1ényeges eltérés mutatkozott a geopolimer habok esetén (1j
savok jelentek meg). Legszembetiinébb a 3370 cm™ és 1644 cm™ kériil jelentkezd, kotott
vizmolekulak nyujté (OH) és hajlito (HOH) rezgéseire utalo széles savok, amelyek a
geopolimer szerkezetében adszorbealodtak vagy az iiregekbe csapdazodtak (Swanepoel és
Strydom 2002, Fernandez-Jimenez és Palomo 2005, Panias et al. 2007). Ezek intenzitasa az
Al por mennyiségének novelésével csokkent, amit az Al por és NaOH reakcioja okoz, de a
pontos mechanizmus felderitése tilmutat a dolgozat célkitiizésein. Megfigyelheté tovabba,
hogy a pernyénél 1456 cm™-nél jelentkezé (O-C-O kétésre utald) sav a geopolimer habok
esetén alacsonyabb hullimszam érték felé (kb. 1413 cm™) tolodott, mig intenzitisuk
novekedett. Ez natrium-karbonat (NaxCOz3) jelenlétét jelzi, ami a nagyon ligos NaOH
folyadékfazis atmoszférikus kdrnyezetben végbemend karbonatosodasa miatt kovetkezett be
(Swanepoel és Strydom 2002, Criado et al. 2005). A pernyénél 1009 cm™-nél T-O-Si (T=Si,
Al) kotésekhez tartozd savok a geopolimer habok esetén alacsonyabb hullimszam

(960 cm™ 1) felé tolodtak el, ami 0j termék (amorf Na-aluminoszilikat gélfazis) kialakulasat
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jelzi (Swanepoel és Strydom 2002, Fernandez-Jimenez és Palomo 2005, Lee és van Deventer
2002a, Criado et al. 2005).

Tovéabba a pernyénél 678, illetve 598 cm™-nél jelentkez6 (Si-O-Si és Al-O-Si kotések
szimmetrikus nyujto rezgéseire utald) abszorpcios savok, illetve a 796 és 778 cm™ t-nél 1évé

kettds sav geopolimerizacid utan eltlintek.
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42. abra Al por habositoszerrel késziilt geopolimer habok FT-IR spektruma

Hasonl6 megallapitds tehetd a H20: oldattal habositott geopolimerek esetén is
(43. dbra). Itt is ugyanazok a savok jelentek meg, mint Al por alkalmazasa soran.
Intenzitasuk is hasonlonak mondhato. Legnagyobb eltérés a 3 m/m% H>O, adagolas utan
kapott geopolimer haboknal figyelheté meg, az O-C-O k&tésre utald sav nagyobb intenzitast

mutat, mint a tobbi esetben.
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43. dbra H>Oz habositoszerrel késziilt geopolimer habok FT-IR spektruma

A lignit pernye szemcsefinomsaganak a geopolimer habok szerkezetére gyakorolt
hatasat adott mennyiségii habositoszer (3 m/m% H»0) alkalmazasanal megvizsgalva (44.
abra) megallapithato, hogy az a habok szerkezetében nem okozott jelentds valtozast. Az FT-
IR spektrumok savintenzitasaiban nincs szamottevd eltérés, 0j savok egyik esetben sem

jelentek meg.
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44. abra Lignit pernye érleményekbdl késziilt geopolimer habok FT-IR spektruma
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XRD

A geopolimer habok szerkezetének vizsgalatira ATR-FTIR mérések mellett egyes
(szerkezetvaltozas szempontjabol legérdekesebbnek igérkezd) mintak XRD vizsgalatara is
sor keriilt. A 13. tablazatban foglaltam Ossze a vizsgalat eredményeit, kiemelve a mintak
kozti fobb eltéréseket. A kapott eredmények alapjan megallapithatd, hogy a geopolimer hab
mintdk asvanyi Osszetétele megvaltozott. Az alkalmazott habositoszerek, illetve
pernyefinomsag valtoztatasaval 1étrejott  kristalyos fazisatalakulasokban azonban
egyértelmii trend nem figyelhetd meg. Ez a pernye inhomogenitasdval magyarazhato. Az
azonban jol kivehetd, hogy az Al por hasznalataval csokkent a geopolimer kvarc és mullit-
tartalma. Tovabba 2 m/m% Al por, illetve H,O> habositéo alkalmazasaval Gj asvany, a

thénardit (a- Na2SOa) jelent meg.

13. tabldzat Lignit pernye alapu geopolimer habok dsvanyi oOsszetételének alakuldsa
kiilonbozd habositoszer alkalmazdsa soran

LGP LGPH LGPH IE)GSI(:;: LGPH LGP!—I LGP_H
Fazis neve 0,25% Al | 2% Al I—i202 3% H202 | 10 min | 30 min
m/m%

Kvarc 15,1 12,8 13,5 14,5 11,3 17,4 14,5
Mullit 2:1 1,1 0,3 0,2 0,9 0,8 1,3 0,9
Maghemit 4,9 4,3 3,9 5,3 3,7 51 5,2

Albit 1,7 2,2 2,4 0,0 1,5 1,1 2,9

Kalcit 4,0 7,5 53 41 7,5 4.4 51
Akermanit 3,9 4,0 3,6 4,5 3,3 5,0 4,5

Hematit 3,7 3,7 2,8 3,4 2,8 4,3 4,0
Oligoklasz

ﬁnm 76 8,3 6,1 11,7 5.4 8,8 7.9
Thénardit - - 3,3 0,6 1,8 15 -
Anhidrit - - 0,2 - - - -

Rutil - - 0,8 - - - -

Amorf 58,0 57,0 58,0 55,0 62,0 51,0 55,0

100,0 100,0 100,0 100,0 100,0 100,0 | 100,0
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6.3. Barnaszénpernye alapu geopolimer hab tulajdonsagainak szabalyozasa

Az aldbbi fejezetben a barnaszén pernye alapi geopolimer habok tulajdonsagaiban
bekovetkezd valtozasokat mutatom be kiilonb6zé kémai habositoszer alkalmazasa soran.
Ezen kiviil a pernyefinomsagnak a geopolimer paszta folyasi viselkedésére és az igy

eldallitott geopolimer hab tulajdonséagaira gyakorolt hatasat is vizsgalom.

6.3.1. Habositoszer adagolas hatasa

Al por adagolas

A barnaszén pernye alapti geopolimer paszta Al porral torténé habositasa soran hasonld
viselkedést mutatott, mint a lignit pernye alaptiak. Azonban fontos megjegyezni, hogy a
geopolimer paszta az Al por hozzaadasat koveten, a formaba toltés soran, kb. 1-2 percen
beliill megkotdtt. Tovabba az Al por mennyiségének novelése csokkentette a habositott
paszta bedolgozhatdsagat, ezért csak 0,5, illetve 1 m/m% Al por adagolas mellett kaptam
értékelhetd eredményeket, melyeket a 45. dbran szemléltetek.

A 45. dbra alapjan megallapithato, hogy az Al por mar kis mennyiségben (0,5 m/m%)
adagolva is szilardsag- és teststirliségcsokkenést idézett el a habosodott probatestben.
Ennek mértéke azonban nem olyan drasztikus, mint a lignit pernye alapuaknal (29. dbra).
Ez elsésorban a geopolimer pasztak eltérd L/S aranyaval és pernyefinomséagaval, ezaltal
pedig eltéré folyasi viselkedésiikkel magyarazhato. A barnaszén pernye alapu geopolimer
paszta nagyobb mennyiségben (60 m/m%) tartalmazott pernyét, ami raadasul durvabb
szemcsézetli (x50=71,8 um) is volt, mint a lignit pernye alapu (x50=48,4 um). Ha tal nagy
viszkozitasi a geopolimer paszta, a habositoszer nem képes azt megfelel6 mértékben
habositani.

A probatestek porozitasat megvizsgalva (46 dbra) az latszik, hogy a habositdszert nem
tartalmazo probatestek porozitasa 33 V/IV%-161 62 V/V%-ig ndvekedett a hozzaadott Al por

mennyiségétdl fliggden.
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45, dbra Al por adagolas hatasa a barnaszén pernye alapi geopolimer habok
nyomoszilardsagara és teststiriiségére
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46. dbra Al por adagolas hatasa a barnaszén pernye alapu geopolimer habok
nyomoszilardsagara és porozitasdra

H202 adagolds hatdsa

A H20: adagolas a barnaszén pernye alapu geopolimer pasztaknal is hasonlo viselkedést
mutatott, mint a lignit pernye alapiiak esetén, azaz mar kis mennyiségben (1 m/m%)
alkalmazva is jelent6sen csokkentette a probatestek testsiiriségét és porozitasat, ezaltal a
nyomoszilardsagukat is (47. dbra). A H.O2 1 m/m%-os adagolasanal a geopolimer habok

nyomoszilardsaga a kezdeti 4,2 MPa-r6l 0,96 MPa-ra valtozott, mig teststiriségiik
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1,29 g/cm®- 181 0,84 glcm3-re csokkent, porozitasuk pedig 33 V/V%-r6l 56 V/IV%-ra

o s

emelkedett. A H2O2 nagyobb mennyiségben torténé adagolasaval a habok testsiiriisége

tovabb csokkent, a valtozas azonban kisebb mértékii, amit a goérbék meredekségének

csokkenése is jol mutat. A probatestek porozitasa (48. dbra) a kezdeti 30%-r6l 80%-ig

novekedett.
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47. dbra A H20: adagolads hatasa a barnaszén pernye alapu geopolimer habok

nyomoszilardsagara és teststiriiségére
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48. dbra A H202 adagolads hatasa a barnaszén pernye alapu geopolimer habok

nyomoszilardsagara és porozitasara
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A geopolimer habok porusszerkezetét megvizsgalva (49. dbra), megfigyelhetd, hogy a
nem habositott probatest relative tomor szerkezetii volt, a benne 1évd porusok igen aprd
méretiick, szabad szemmel alig lathatok. Ezzel szemben a H20.-dal habositott termékek
jelentds mennyiségli és kiilonbozé méretli porusokat tartalmaztak. A H202 1 m/m%-0s
adagolasanal a habokat jellemzden 1 mm alatti porusok alkottdk, mig a habositoszer
mennyiségének tovabbi ndvelésével a porusok mérete is megvaltozott, 5%-os adagolasnal

méretiik a 2-3 mm-t is meghaladta, ami a buborékok koaleszkalasaval magyarazhato.

DO R
re gy

49. dbra Barnaszén pernye alapu geopolimer habok (A: habositoszer nélkiili, B: 1 m/m%
H20,, C: 3 m/m% H20., D: 5 m/m% H»05)

FT-IR

Al por adagolds

A FT-IR eredmények azt mutattak (50. dabra), hogy az Al por a geopolimer habok
szerkezetében valtozast eredményezett. A habositoszert nem tartalmazo geopolimer FT-IR
spektrumahoz képest a legnagyobb eltérést a 2340 cm™ kériili 4j kettds sav megjelenése

mutatta, ami vizben oldott CO: jelenlétét feltételezi. A sav intenzitdsa az Al por
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mennyiségétdl fiiggden véltozott. Tovabbi eltérés a 3700-2700 cm™ kozétti széles sav és
1600 cm™-nél 1évé sav intenzitdsdban mutatkozott, ami H-OH kotésekre (kotott viz
jelenlétére) utal. Ezek intenzitasa az Al por mennyiségének novelésével csokkent, ami arra
vezethetd vissza, hogy az aluminium por luggal valo reakcioja soran a képzodott gél eltérd
mennyiségben vett fel vizet a szerkezetébe. Tovabbi eltérés a 975 cm™-nél 1évé T-O-Si
(T=Si, Al) kotésekhez tartozo sav, amelynek intenzitasa az Al por adagolasaval csokkent.

Ez azzal magyarazhato, hogy a kisebb vizmennyiség a kialakuld gél szilikatrezgéseinek

crer

OH-HOH
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50. dbra Barnaszén pernye alapu geopolimer habok FT-IR spektruma eltéré mennyiségii
Al por habositoszer adagoldasnal

H20. adagolds hatdsa

A H20. habositoszerrel késziilt habok FT-IR spektrumai (51. dbra) hasonld
valtozasokat mutatnak, mint az Al porral habositott termékeké. Ebben az esetben is
jellemzden 4 sav (a 3700-2700 cm™ kozotti, a 2340 cm™-nél jelentkezd, az 1644 cm-es és
a975 cm-es s4v) intenzitasa valtozott meg. Az OH - HOH kétésekre utald savok intenzitdsa
itt is csokkend tendencidt mutatott az adagolt H2O, mennyiségétdl fiiggden, tovabba a
2340 cmt-nél j sav megjelenése figyelhetd meg, amely intenzitisa a H,O, mennyiségével
novekedett. Tovabbi eltérés a 975 cm™-nél 16vé T-O-Si (T=Si, Al) kotésekhez tartozé sav,

amelynek intenzitasa a H.O2 adagolasaval csokkent.
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51. dbra Barnaszén pernye alapu geopolimer habok FT-IR spektruma eltéré mennyiségii
H202 habositoszer esetén

XRD
A geopolimer habok ATR-FTIR vizsgalata mellett kivalasztott mintdakon XRD

méréseket is végeztiink, melyek eredményét a 14. tablazatban foglaltam 6ssze. Az egyes
mintak esetén tapasztalt jelentdsebb eltéréseket a tablazatban kiemelve tiintettem fel.

A tablazat alapjan megéallapithato, hogy mind az Al por, mind a H20> hasznalata soran
uj kristalyos fazisok alakultak ki. Az Al por adagolasaval gibbsit [y-Al(OH)s] keletkezett,
ami arra enged kovetkeztetni, hogy az adagolt Al por egy része nem épiilt be a geopolimer
gélszerkezetbe. A gibbsit mennyiségének novekedése aranyos a felhasznalt Al porral.

A H202 esetén 3%-os adagolasnal figyelhetd meg uj asvany, a termondtrit, ami
viztartalmi natrium-karbonat asvany (Na2COs - H20). Ez elsésorban a NaOH oldatbol
visszamaradt Na* 1égkori CO»-dal vald reakcidja soran johetett 1étre. Képzddése nagyobb

hémérsékleten, jellemzden 35 °C felett varhato (Toth és Szendrey 2006).
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14. tablazat Barnaszén pernye alapu geopolimer habok asvanyi fazisai kiilonbozo

habositoszer esetén

BGP BGPH BGPH BGPH BGPH
Fazis neve 05%Al| 1% Al 1% H202 | 3% H20
m/m%
Kvarc 2,0 2,6 2,3 2,5 1,9
Mullit 2:1 11,2 13,1 12,4 12,6 10,5
Cristobalit alacson
hémérsékletii Y 1.0 1.0 1.0 11 0.5
Maghemit 0,5 0,7 0,5 0,6 0,4
Cristobalit magas
hémérsékletl'gi 0.2 0.1 0.1 0.1 0.1
Albit <0,1 0,2 0,1 0,1 -
Gibbsit - 14 2,7 - -
Termonatrit - - - - 0,5
amorf 85,0 81,0 81,0 83,0 86,0
szum 100 100 100 100 100,0

6.3.2. Pernye 6rlési finomsag hatasa

Barnaszén pernye orlési kinetikdja

Az 52. abra j6l mutatja, hogy a barnaszén pernye Orlése soran az tijjonnan képzodott
fajlagos feliilet és fajlagos Orlési energia kozott (a lignit pernyéhez hasonléan) kozel lineéris
kapcsolat all fenn. A pernyeérlemények szemcsemérete az Orlés kezdeti szakaszaban (30
(15. 52.

méretcsOkkenéshez 1ényegesen nagyobb energia-bevitelre volt sziikség. Ez azzal

perces Orlésig) intenziven csokkent tablazat, abra), ezt kovetben a

magyarazhatd, hogy a pernyeszemcsék méretének csokkenésével a szemcsékben lévd

hibahelyek stirlisége lecsokkent, ezaltal megndtt a torési szilardsaguk.

15. tablazat A barnaszén pernye finomsaganak valtozdsa az orlési ido fiiggvényében

L BT 5 10 20 30 60 | 120
idé [min]
S () 222 | 159 | 131 | 101 | 7.7 | 55 | 25
e () 78 | 718 | 593 | 422 | 252 | 173 | 108
xao (um) | 1457 | 131,2 | 1124 | 876 | 683 | 494 | 233
fajlagos felulet | 1oa9 7 | 14995 | 1768,7 | 2274.1 | 30349 | 4014,0 | 102843
SSA (cm</g)
clBallitott
fajlagos feliilet, | 0 268 | 537 | 1042 | 1803 | 2782 | 9053
dSSA (cm?/g)
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A 10284 cm?/g fajlagos feliiletii pernye eléallitasahoz 368 kl/kg fajlagos 6rlési energiara
volt sziikség, amelynek eredményeként Xs0=10,8 pum szemcseméretli pernyedrlemény
keletkezett. A lignit pernye esetén hasonlé finomsagu (xso=11,6 pm, SSA=9495 cm?/q)

6rlemény fajlagosan 209 kJ/kg 6rlési energiat igényelt.
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52. abra Barnaszén pernye orlési kinetikaja

Geopolimer paszta folyasi jellemzoi

Annak érdekében, hogy a geopolimer paszta folyési viselkedését vizsgalni tudjam, az
eredeti geopolimer recepturahoz képest novelnem kellett a pasztaban 1évé aktivald oldat
mennyiségét. Ebben az esetben az L/S arany a lignit pernye alapi geopolimer pasztdhoz
hasonléan 0,82 volt, ami lehetdséget adott a két kiilonb6zé pernyetipusu paszta folyasi
viselkedésének 0sszehasonlitasara is. A reoldgiai vizsgalatokat a 10 perces €s annal nagyobb
orlési idejii 6rleményeknél (xso < 59 um, SSA > 1769 cm?/g) tudtam elvégezni, mivel ez
alatt az 6rlemények szemcsemérete til nagy volt ahhoz, hogy a henger-henger vagy a lap-
ktip geometriat alkalmazni tudjam.

A kiilonb6z0 barnaszén pernyefinomsagi geopolimer pasztak hasonldan a lignit pernye
alapuakhoz eltérd reologiai viselkedést mutattak, nyirogorbéiket az 53. dbra tartalmazza. Az

54. dbra alapjan elmondhatd, hogy amikor a pernye fajlagos feliilete kisebb volt, mint

2274 cm?/g, a geopolimer paszta Bingham-plasztikusan viselkedett T0=15 Pa nyugalmi
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hatéarfesziiltséggel. Amikor a pernye nagyobb finomséaggal rendelkezett (xs50<25,2 pm, SSA>
3035 cm?/g), a keverék reoldgidja megvéltozott és Newtoni-folyadékként viselkedett,
nyugalmi hatarfesziiltség T0=0. A lignit pernye alapi geopolimer paszta esetén a reoldgia
véltozas hasonld pernyefinomsagnal (Xso <19,5 um, SSA> 3163 cm?/g) kdvetkezett be. A
3035 cm?/g fajlagos feliiletii (30 percig 6rolt) 6rleményt tartalmazo paszta viszkozitasa 1300
mPas volt, mig 10284 cm?/g fajlagos feliilet értéknél (120 percig 6rolt 6rlemény) a keverék
viszkozitasa 615 mPas-ra csokkent. Ezek alapjan elmondhatd, hogy a pernye fajlagos

feliiletének novekedése csokkentette a geopolimer paszta viszkozitasat.

800
_ 600 )(
g >
o _
(o)
3
= 400
fn]
N
0
Q
xe |
=
z L3
200 —
+ X5,=59,3 um (1,=15 Pa, =685 mPas)
©  x=42.2um (1715 Pa, =500 mPas)
B A X5,=25,2 pm (1,=0 Pa, n=1300 mPas)
() *=17,3 um (5,70 Pa, 1=940 mPas)
‘ X X5,=10,8 pum (1,=0 Pa, n=615 mPas)
0 ‘ I ‘ T ‘ T ‘
0 200 400 600 800 1000

Nyirasi sebesség, v, [1/s]
53. dbra Kiilonbozo orlési finomsagu barnaszén pernyébdl késziilt geopolimer pasztik
nyiro gorbéi
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54. dbra Orlési finomsdg hatdsa a barnaszén pernye alapii geopolimer paszta folydsi
viselkedésére

Geopolimer hab fizikai jellemzdi

A geopolimer habok atlagos nyomoszilardsag és teststirtiség értékeit az 55. dbra mutatja
a pernye finomsagéanak fliggvényében. Ebben az esetben nyers pernyébdl is készitettem
geopolimer habot. Az abra jol szemlélteti a probatestek nyomoszilardsaga és testsiiriisége
kozotti kapesolatot: alacsony testslirliség alacsony nyomoszilardsagot eredményezett. Az is
megfigyelhetd, hogy bizonyos pernyefinomsag esetén (1232-2274 cm?/g fajlagos feliilet
kozott) viszonylag kis teststiriséggel (0,52-0,91 g/cm®) rendelkezd probatesteket allitottam
eld, melyek szilardsaga - a testsiiriségtol fliggden - 0,9-1,9 MPa kozott valtozott. Ezzel
szemben a pernye tovabbi finomodasaval, mar tdmorebb (1,41-1,62 g/cm? testsiirliségii)
probatesteket készitettem, melyek nyomoszilardsaga is jelentds (6,2-12 MPa). A legkisebb
teststirtiségii (0,52 g/cm?®) és legkisebb nyomdszilardsagi (0,9 MPa) probatestet 2274 cm?/g
fajlagos feliileti pernye hasznalataval allitottam el. Ha a 60 percig 6rolt (~4014 cm?/g
fajlagos feliilet) és a 120 percig o6rolt (~10284 cm?/g fajlagos feliiletii)
pernyedrleményekbdl késziilt geopolimer habok testsiirliségét Osszehasonlitjuk a
nyomészilardsagukkal, megfigyelhetd, hogy azonos teststiriiség érték (1,62 g/cm®) mellett a
nagyobb fajlagos feliiletli pernyébdl késziilt geopolimer hab nyomdszilardsaga nagyobb. Ez
azzal magyarazhato, hogy a ltgos aktivalo szer (NaOH oldat) a nagyobb fajlagos feliilettel
rendelkez6 pernye amorf részEébdl nagyobb mennyiségben képes SiO2 és AloOs-t kioldani,
amely tobb geopolimer gél képzddéséhez vezet, ezaltal magasabb foku geopolimerizaciot

eredményez (Kumar és Kumar 2011, Mucsi et al. 2015).
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A geopolimer habok nyomészilardsagat €s teststirliségét dsszehasonlitva a geopolimer
paszta reologiai eredményeivel, arra a kdvetkeztetésre jutunk, hogy a geopolimer hab termék
mechanikai tulajdonsagait jelent6sen befolyasoltdk a kiindulasi keverék folyasi
tulajdonsagai. Ha a geopolimer paszta viszkozitasa tul nagy, a hidrogén-peroxid bomlasabol
szarmazd oxigén gaz csak kis mértékben képes habositani a geopolimer pasztat, mig tal
alacsony viszkozitas érték esetén a gaz konnyen eltavozik beléle, melynek

kovetkezményeként meglehetdsen tomor szerkezeti az eldallitott geopolimer hab.
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55. abra Geopolimer hab nyomoszilardsaganak és testsiiriiségének valtozdasa a pernye
fajlagos feliiletének fiiggvényében

A geopolimer hab porozitasa és nyomoszilardsaga kozotti kapcesolatot az 56. abra
szemlélteti. Az 4bra alapjan megallapithatd, hogy a szilardsagi értékek valtozasa jol koveti
a geopolimer hab porozitas valtozasat. Legkisebb nyomoszilardsag (0,9 MPa) a legnagyobb
porozitas érték (75 V/V%) mellett adodott, mig a legnagyobb szilardsaga (12 MPa) a
legkisebb porozitast (18 V/V%) geopolimer habnak volt. Hasonldan az 6rolt lignit pernye
alapu geopolimer habokhoz, egy adott érték utan a teststirliségiik (€s porozitasuk) nem
valtozott, viszont a nyomdszildrdsaguk tovabb ndvekedett. Ez is alatamasztja azt a korabbi
megallapitast, miszerint a pernye mechanikai aktivalasaval novelhetd a geopolimerek

szilardsaga.
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56. abra Geopolimer hab nyomoszilardsaganak és porozitasanak valtozasa a pernye
fajlagos feliiletének fiiggvényében

Az 57. abra a geopolimer habok atlagos porusméretét mutatja. A legnagyobb atlagos
porusmérettel (2,4 mm) a 2274 cm?/g fajlagos feliiletii (20 percig érolt) pernyébdl késziilt
geopolimer hab rendelkezett, mig a legkisebb atlagos poérusmérete (0,4 mm) a nyers
pernyébdl késziilt geopolimer hab terméknek volt. Megallapithat6é az is, hogy egy adott
pernyefinomsag tartoméanyban (SSApemye= ~2000-4000 cm?/g) az atlagos pérusméret 1 mm

folotti, mig e tartomany alatt €s folott a porusok atlagos mérete nem érte el az 1 mm-t.
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57. abra Geopolimer hab datlagos porusmeérete a pernyefinomsag fiiggvényében
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A 16. tdbldzat a kiilonb6zé pernyedrleményekbdl késziilt geopolimer habok fobb
porusméretét mutatja. A tablazat eredményeit, illetve a pernye Orlési finomsag
valtoztatasaval a geopolimer paszta reoldgiai viselkedésében bekdvetkezd valtozasokat
(54.abra) figyelembe véve arra lehet kovetkeztetni, hogy a geopolimer paszta viszkozitasa
nem csak a habosodas mértékét, de a geopolimer hab pérusméretét is erdsen befolyasolja.
Tul nagy paszta viszkozitas esetén a geopolimer hab porusainak mérete meglehetdsen kicsi
(tobbnyire 100-500 um), mig alacsony viszkozitds esetén a gazbuborékok megnovekvod
mozgékonysaganak kovetkeztében koaleszkalnak, igy a geopolimer hab nagyobb méretii

(1 mm-nél nagyobb) makroporusokat tartalmaz.

16. tablazat Az orolt barnaszén pernye alapu geopolimer habok jellemzé porusmeéretei

Pernye fajlagos

. 2 1232 1500 1769 2274 3035 4014 10284
fellilete [cm?/g]

Datlag (Mm) 0,40 | 0,55 0,90 2,40 1,59 1,25 0,69
Demin (Mm) 0,12 | 0,18 0,32 0,64 0,36 0,19 0,15
Drmax (MmM) 0,99 | 3,01 2,52 5,33 3,35 2,96 1,49

Ezt a megallapitast tamasztjak ala a geopolimer habok optikai mikroszkdopos felvételeli
(58. dbra), illetve digitalis fényképezogéppel késziilt makrofotok is (59. dbra). Az optikali
mikroszképos felvételeken jol latszik, hogy a nyers pernye alapi geopolimer hab
(58/A. abra) meglehetdsen tomor szerkezettel rendelkezett, melyben kisméretii (100-
200 um) porusok talalhatok. A porusok szabalytalan alaktak. Ez azzal magyarazhato, hogy
ebben az esetben a geopolimer pasztanak tal nagy volt a viszkozitasa, amely gatolta a
porusok méretének valtozasat. Az 58/B. dbran lathaté, hogy ~1770 cm?/g fajlagos feliiletii
(10 perces Orlési idejit) pernyébdl késziilt geopolimer hab szamos, szabalyos, gomb alaka
zart porust tartalmazott. A porusok mérete a 16. tabldazat alapjan 0,32-2,52 mm kozott
véltozott, atlagos méretiik 0,9 mm volt. Ezzel szemben a 2274 cm?/g fajlagos feliiletii (20
perces Orlési idejli) pernyébdl eléallitott geopolimer hab (58/C. dbra és 59/C. dabra) jelentds
részét mar 1 mm-nél nagyobb porusok alkottdk. A kialakult porusok gomb alaktak,
tobbnyire zartak, ugyanakkor megfigyelhet6 egyes porusok egyesiilése is, ezaltal 2-3 mm-
nél nagyobb poérusokat eredményezve. Ez elsOsorban azzal magyarazhatdé, hogy a

pernyefinomodas hatasara csokkent a geopolimer paszta viszkozitasa, ezaltal a habositasért
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felelés oxigén gazbuborék mozgékonysaga a geopolimer pasztaban megndtt, igy tovabbi
buborékokkal egyesiilve nagyobb méretli poérusok kialakuldsat eredményezte. A
10284 cm?/g fajlagos feliiletii pernyedrleménybdl késziilt geopolimer habokban (58/D. dbra
és 59/D. abra) csak kevés, foként 1 mm-nél nagyobb méretii porusok talalhatok. Ez azzal
magyarazhat6, hogy a geopolimer paszta - kezdeti habosodasa utan - tul alacsony
viszkozitasa miatt a gazbuborékokat nem volt képes a rendszerben tartani, igy az Oz gz
konnyen eltavozott a pasztabol. Ennek eredményeként a friss geopolimer hab szerkezete
»0sszeomlott”, tomorré valt és csak néhany gazbuborékot volt képes a pasztaba zarni. Ezeket
a megallapitasokat tamasztjak ala a geopolimer habok teststirtiség (55. dbra) és a porozitas
értékei (56. dbra) is.

58. dbra Geoolimer habmintak optikai mikroszkopos felvéteei (SSApernye: A. 1232 cm?/g,
B. 1769 cm?/g, C. 2274 cm?/g, D.10284 cm?/g)
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59. dbra Geopolimer habmintdikrol késziilt képek (SSAperye: A. 1232 cm?/g, B. 1769 cm?/g,
C. 2274 cm?/g, D.10284 cm?/g)

FT-IR eredmények
A nyers ¢és a mechanikailag aktivalt pernyék FT-IR spektrumai alapjan (60. dbra)

jelentds abszorbancia figyelhetéd meg 1050 cm1-nél, amely T-O-Si (T= Si vagy Al) kotések
aszimmetrikus nytjto rezgéseire utal, mig 551 cm™-nél 1évé savhoz Si-O-Si és Al-O-Si
kotések szimmetrikus nytjté rezgései rendelheték. A 781 cm™-hez tartozé sav Si-O-Si

kotések szimmetrikus hajlito rezgéseire utal (Panias et al. 2007, Lee & van Deventer 2002Db).
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60. dbra Nyers és 6rolt barnaszén pernyék FT-IR spektrumai

A barnaszén pernye 6rleményekbdl késziilt geopolimer habok FT-IR spektrumait a
61. dbra mutatja. Az abra alapjan megfigyelhetd, hogy a pernye Orlése a geopolimer hab
szerkezetében valtozast eredményezett. Panias és mtsai (2007) szerint a 3800-2800 cm ™!
kozotti abszorpcios sav —OH, HOH kotések nyujtorezgéseire, mig az 1640 cm 1-nél
jelentkezdek HOH kotések hajlitd rezgéseire utalnak. Az 1430 cm 1-nél 1évd savhoz
O- C- O kotések nyujto rezgési rendelhetdk. A pernye esetén 1054 cm™-nél megfigyelt sav
geopolimerizacid utan alacsonyabb hulldimszam felé (1001 cm™) tolodott, ami szerkezeti
atrendezd6dést jelez. Panias és mtsai (2007) szerint ez a pernye amorf fazisanak az er6sen
lagos kozegben valo feloldasat jelenti. A geopolimer habok spektrumainal is megfigyelhetd,
hogy az Orlési id0 novekedésével a savok alacsonyabb hullamszam felé tolodtak,
intenzitasuk novekedett. Ez a savintenzitas valtozas Kumar és Kumar szerint (2011)

magasabb fokl geopolimerizaciora utal.
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61. dbra Orélt barnaszén pernye alapii geopolimer habok FT-IR spektrumai
6.4. Nyomoszilardsag-testsiiriiség kozotti kapcsolat

A 62. dbra a lignit pernye alapu tomdritett geopolimerek és pordzus geopolimer habok
nyomoszilardsaganak véltozasat mutatja a testsiirliségiik fliggvényében. Az abra alapjan
megallapithatd, hogy a probatestek nyomoszilardsagbeli eltérése jol koveti azok

testslirliségében bekovetkezd valtozasokat. Ez az Gsszefiiggés az:
In(c) = 3,475 p— 2,425 (28)

exponencialis fiiggvénnyel, magas korrelacios egyiitthatoval (R>= 0,951) leirhato.

Az alacsonyabb  testsiiriségli  probatestek  (geopolimer  habok)  kisebb
nyomoszilardsaggal rendelkeztek, mint a nagyobb testslirliségliek (tomoritettek). Tovabba
az is lathat6, hogy kiilonb6zé habositoszerek (Al por, H2O2) hogyan befolyasoltak a
geopolimerek nyomoszilardsagat és teststiriségét. Az aluminium por adagolas igen alacsony
teststirtiségii (0,3-0,53 g/cm?) és nyomoszilardsagu (0,16-0,45 MPa) habokat eredményezett.
Ezzel szemben a H20: oldat alkalmazasaval eléallitott geopolimer habok szilardsagaban és

teststirliségében kisebb mértékii valtozas kovetkezett be.
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62. abra Nyomdoszilardsag és teststiriiség kozotti kapcsolat lignit pernye alapu
geopolimereknél és habokndal

Hasonld6 megéllapitas tehetd, ha barnaszén pernye alapti geopolimer habok
nyomoszilardsag és testsiirliség valtozasat vetjilk 6ssze (63. abra). A pontok ebben az
esetben is egy exponencialis fliggvényre illeszkednek, bar kisebb korrelacios tényezével

(R?=0,84). A nyomoszilardsag és teststiriiség kapcsolata az:

In() = 2,631 p— 1,965 (29)

fiiggvénnyel jellemezhetd.
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63. abra Nyomoszilardsag és teststiriiség kozotti kapcsolat barnaszén pernye alapu
geopolimereknél és habokndl

Osszességében tehat elmondhatd, hogy adott szildrdanyag tartalma pasztabol késziilt
geopolimer, illetve geopolimer hab jellemz6i becsiilhetok, és megfeleld eljarastechnikai

miiveletekkel (pl. alapanyag 6rlés, tomorités) tudatosan valtoztathatok.
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7. Osszefoglalas

Ertekezésem elsé része a szakirodalomkutatas eredményeit foglalja Ossze a
geopolimerek szerkezetére, alkalmazasara, illetve a geopolimer habok eldallitasara,
tulajdonsagaira és felhasznalasi terlileteire vonatkozoan. Emellett betekintést nyajt a
geopolimereknél alkalmazott tomoritési modszerek (elsésorban a vibracios tomorités),
valamint a nagy szilardanyag tartalmii keverékek (pasztak) reologiai viselkedésének
megismerésébe. Tovabba bemutatasra keriil, hogy hogyan moddosithaté a nyersanyagok
reakcioképessége mechanikai aktivalassal.

A szakirodalomkutatds alapjan megallapitottam, hogy a fellelheté tanulmanyok,
szakcikkek nem foglalkoznak kell6 mélységgel az alkalmazott tomoritési modszernek a
geopolimer tulajdonsagaira gyakorolt hatdsanak vizsgalataval, tovabba nem tesznek emlitést
vibraciés tomoritési paraméterek  valtoztatasaval a  geopolimerek mechanikai
tulajdonsagaiban és anyagszerkezetében bekovetkezd valtozdsok nyomon kovetésérol sem.
Ugyanakkor, akar csak a cementalapu koétéanyagoknal és betonoknal, a geopolimer
kotéanyagok és betonok esetén is fontos a jol megvalasztott tomoritési modszer és a
megfeleld tomoritési paraméter beallitds, mivel igy a termék mindségének szabalyozasa
mellett annak mindségbeli allandosaga is biztosithatd. Ennek bizonyitasa érdekében
tomoritési vizsgalatokat végeztem vibracids asztalon, amelynek eredményei alapjan
megallapitottam, hogy a vibracids asztal lizemi paramétervaltoztatdsa (rezgéskitérés,
frekvencia) mellett a tomoritési id6 is nagy hatassal van a geopolimerek tulajdonsagaira és
anyagszerkezetére, igy jol megvalasztott tomoritési paraméterekkel a geopolimerek
tulajdonsagai tudatosan szabalyozhatok.

A kisérleteim masodik részében barnaszén és lignit pernye alapti geopolimer habokat
allitottam eld kémiai habositoszerek (aluminium por, hidrogén-peroxid) alkalmazéasaval és
a kapott termékek tulajdonsagait (egytengelyli nyomoszilardsag, testsiirliség, porozitas,
porusszerkezet) hasonlitottam 0ssze. Az eredmények alapjan arra a megallapitasra jutottam,
hogy a habositoszer fajtaja és mennyisége a geopolimer hab mechanikai tulajdonsagain tul,
annak anyagszerkezetét is jelentésen befolyasolja.

Emellett vizsgaltam az alapanyagok 6rlési finomsaganak a geopolimer paszta folyasi
viselkedésére és a kész termékek jellemzdire gyakorolt hatdsat is, mivel a vonatkozo
szakirodalom nem tesz emlitést az alapanyag Orlésének hatdsara a geopolimer paszta
reologiai  viselkedésének megvaltozasarol, tovabba az alapanyagok mechanikai

aktivalasanak a geopolimer hab mikroszerkezetére, mechanikai tulajdonsagaira
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(nyomoszilardsag, testslirliség, porozitas) gyakorolt hatdsar6l sem. A  paszta
reologiavaltozasat a folyadék/szilard anyag arany modositasaval érték el. Tovabba az
eléallitott geopolimer haboknak elsGsorban a fizikai jellemz6it (foként a porusszerkezetét és
nyomoszilardsagat) vizsgaljak, mig a habositoszereknek a termék anyagszerkezetére
m/m%), eredetileg nem-newtoni (Bingham-plasztikus) viselkedésti geopolimer paszta a
pernyefinomsag novelésének hatasara - a pernye Osszetételétél fliggetleniil - newtoni
reologiai viselkedésiivé valik a pernye adott fajlagos feliilet értéke (kb. 3000 cm?/g) folétt.
Tovabba megallapitottam, hogy a geopolimer paszta folyasi viselkedése jelentdsen
befolyasolta a habosodas utan kapott geopolimer habok poérusszerkezetét (porozitasat, a
porusok méretét és mennyiségét), ezaltal a nyomoszilardsagukat is.

Vizsgaltam tovabba a geopolimer kdtdanyagok és geopolimer habok nyomoszilardsaga
és teststirlisége kozotti kapcsolatot is, és arra a megallapitasra jutottam, hogy ez a kapcsolat
exponencialis fiiggvénnyel (magas korrelacio mellett) irhatdé le a vizsgalt mérési
tartoméanyban.

Kisérleteim soran tehat bebizonyitottam, hogy geopolimer kotéanyag vibracios
tomoritése soran a tomoritési paraméterek helyes megvalasztasaval a termék jellemzoi
tudatosan szabalyozhatok. Tovabba az a felvetés is bizonyitast nyert, miszerint az alapanyag
Orlésével a geopolimer paszta reoldgidja megvaltoztathatd, ezaltal a geopolimer hab
porusszerkezete (pOrusok mérete, mennyisége) testsiirlisége és nyomoszilardsaga is

szabalyozhatova valik.
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Summary

In the first part of my dissertation the results of the literature research are summarized
on the geopolymer structure, application and geopolymer foam production, properties and
its applications. It also provides insight into the compaction methods used for geopolymer
production (primarily vibrating compression) and the rheological behavior of high solids
mixtures (pastes). It also describes how the reactivity of the raw materials can be modified
by mechanical activation.

Based on the literature research, | have found that the available studies do not deal
sufficiently with the effect of the applied compaction method on the properties of the
geopolymer. Furthermore, there is no mention of changes in the mechanical properties and
structure of geopolymers by changing of vibrating compression parameters. However, as in
case of the cement-based binders and concretes, so the well-chosen compaction method and
the setting of the appropriate compaction parameter can be important for the geopolymer
binders and concretes production, because besides controlling of the quality of the product,
it can also ensure its constant quality. In order to prove this, compression tests were carried
out on a vibration table. Based on the results | found that besides changing of the operating
parameters of the vibrating table (vibration deflection, frequency), the compression time also
has a great effect on the properties and material structure of the geopolymers. Thus, with
well-chosen compression parameters, the properties of geopolymers can be consciously
controlled.

In the second part of my experiments | prepared brown coal and lignite fly ash based
geopolymer foams using chemical foaming agents (such as aluminum powder, hydrogen
peroxide) and compared the properties (such as uniaxial compressive strength, specimen
density, porosity, pore structure) of the obtained geopolymer products. Based on the results
it was concluded that the type and amount of foaming agent significantly influenced the
mechanical properties of the geopolymer foam and its material structure.

In addition, I investigated the effect of the grinding fineness of the raw materials on the
flow behavior of the geopolymer paste and the properties of the finished products. Namely,
the relevant literature does not mention the effect of raw material grinding on the rheological
behavior of the geopolymer paste, nor the effect of the mechanical activation of the fly ash
on the geopolymer foam microstructure, mechanical properties (compressive strength,
specimen density and porosity). The change in paste rheology was achieved by modifying

the liquid to solid ratio. Furthermore, the geopolymer foams are primarily investigated for
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their physical properties (mainly pore structure and compressive strength), but the effect of
foaming agents on the material structure of the product is not investigated. By experiments
| have proved that the geopolymer paste with a given fly ash content (55 w/w%) and
originally with a non-Newtonian (Bingham-plastic) behavior, as a result of increasing of fly
ash fineness became Newtonian rheological behavior above a given specific surface area of
fly ash (about 3000 cm?/g). Furthermore, it was found that the flow behavior of the
geopolymer paste significantly influenced the pore structure (porosity, pore size and volume)
of the geopolymer foams, thereby also their compressive strength.

I also investigated the relationship between compressive strength and specimen density
of geopolymer binders and foams and concluded that this relationship can be described by
an exponential function (with high correlation coefficient).

Based on experimental investigation, | have proved that the vibrating compression can
be used to consciously control the characteristics of the geopolymer product by appropriately
selecting compression parameters. In addition, it has been proven that the rheology of the
geopolymer paste can be altered by grinding the raw material, thereby controlling the pore

structure (pore size, volume), density and compressive strength of the geopolymer foam.
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8. Tézisek

1. tézis

Vizsgalatokkal Kkimutattam, hogy a lignit pernye alapd geopolimerek
nyomoszilardsagat és testsiirtiségét a vibracios tomoritési paraméterek (rezgéskitérés,
frekvencia, tomoritési ido) koziil elsésorban a rezgéskitérés-amplitudo és a tomoritési
ido befolyasoltak a vizsgalt tartomanyban. Jo6l megvalasztott tomoritési

paraméterekkel a geopolimerek szilardsaga optimalizalhato.

1/a.
Vizsgalatok soran megallapitottam, hogy a geopolimerek nyomdszilardsaga mind az x
(horizontéalis) mind az y iranyu (vertikalis) rezgéskitérés ndvelésével valtozott. Tovabba

nagyobb y irdnyu kitérés kedvezett a nagyobb szilardsagu geopolimer kialakuldsédhoz.

14 ——— e 14 ———

—

L/S=0,82 ‘
Motorfrekvencia: 50 Hz
Tomoritési ido: 1 perc

+ Nyomészilardsag | ‘
T T T

I
10.62+ L/S=0,82

- Motorfrekvencia: 50 Hz
Tomoritési idd: 1 perc

10 + Nyomészilardsag | ‘
T T T
[N N A A N ]

\ \ \ \ \ \ \ 1 \ \
0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8 0.4 0.8 1.2 1.6 2 2.4 2.8
X iranya (horizontalis) rezgéskitérés, A,, [mm] Y iranyd (vertikalis) rezgéskitérés, A, [mm]

a. b.
64. abra Rezgéskitérés hatasa a geopolimerek egytengelyii nyomoszilardsagara. a -
Horizontalis (x iranyu), b - vertikalis (v iranyu) rezgéskitérés hatdsa

Egytengely( nyomészilardsag, o, [MPa]
Egytengely( nyomoszilardsag, o, [MPa]

9 \

1/b.
A kisérleti eredmények alapjan megadhat6 egy optimalis tomdoritési 1d0, ahol a

geopolimerek szilardsaga maximalis értéket vesz fel.
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65. abra Tomdritési ido hatdsa a geopolimer nyomoszilardsagara és testsiiriiségere

2. tézis

Kisérleti eredmények alapjan megallapitottam, hogy a lignit és barnaszén pernye alapu
geopolimer habok nyomoszilardsag és testsiirliség valtozasa a habositdszer adagolds soran
jellemzden hasonl6 trendet kovet, azonban pernyetipustdl és Orlési finomsagtol fliggden

eltérd bedolgozhatosagot mutattak.
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Habositészer mennyisége a pernye tbmegére Habositészer mennyisége a pernye témegére
vonatkoztatva, [m/m%)] vonatkoztatva, [m/m%]
a. b.

66. abra Alkalmazott habositoszer hatasa a geopolimer habok egytengelyti
nyomoszilardsagara (a) és teststiriisegere (b)
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3. tézis

Rontgendiffrakcios mérési eredmények alapjan megallapitottam, hogy az
alkalmazott habositészerek (Al por, H202) mind a lignit pernye, mind a barnaszén
pernye alapu geopolimer habokban fazisvaltozasokat idéztek elé. Lignit pernye alapu
geopolimer habok (LGPH) esetén mindkét habositoszer adagolas hatasara thénardit
(Na2S0Os4), mig barnaszén pernye alapu geopolimer haboknal (BGPH) Al por adagolas
hatasara gibbsit [y-Al(OH)s] képzédott.

17. tablazat Lignit pernye alapu geopolimer habok asvanyi fazisai kiilonbozo habositoszer esetén

LGP LGPH LGPH LGPH LGPH
Fazis neve 0,25% Al 2% Al 0,5% H202 | 3% H202
m/m%

Kvarc 15,1 12,8 13,5 14,5 11,3
Mullit 2:1 1,1 0,3 0,2 0,9 0,8
Maghemit 49 4,3 3,9 5,3 3,7

Albit 1,7 2,2 2,4 0,0 15

Kalcit 4,0 7,5 53 4,1 7,5
Akermanit 3,9 4,0 3,6 45 3,3

Hematit 3,7 3,7 2,8 3,4 2,8
Oligoklasz

AnL6 7,6 8,3 6,1 11,7 54
Thénardit - - 3,3 0,6 1,8
Anhidrit - - 0,2 - -

Rutil - - 0,8 - -

Amorf 58,0 57,0 58,0 55,0 62,0

szum 100,0 100,0 100,0 100,0 100,0

18. tablazat Barnaszén pernye alapu geopolimer habok dsvanyi fazisai kiilonbozo habositoszer

esetén
BGP BGPH BGPH |BGPH 1% | BGPH 3%
Fazis neve 0,5% Al 1% Al H20: H20>
m/m%

Kvarc 2,0 2,6 2,3 2,5 1,9
Mullit 2:1 11,2 13,1 12,4 12,6 10,5
Cristobalit 1,0 1,0 1,0 1,1 0,5

alacsony hém.
Maghemit 0,5 0,7 0,5 0,6 0,4
Cristobalit 0,2 0.1 0.1 0.1 0.1
magas hom.
Gibbsit - 1,4 2,7 - -
Termonatrit - - - - 0,5
amorf 85,0 81,0 81,0 83,0 86,0
szum 100 100 100 100 100,0
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4. tézis

Megallapitottam, hogy adott pernyekoncentracioja (55 m/m%), eredetileg nem-

r

newtoni (Bingham-plasztikus) viselkedésii geopolimer paszta a pernyefinomsag

novelésének hatasara - a pernye tipusatol (barnaszén vagy lignit alapu) fiiggetleniil -

newtoni reoldgiai viselkedésiivé valik egy adott pernye fajlagos feliilet (kb. 3000 cm?/g)

elérése utan. Ily modon a paszta reologiajabol becsiilhetok a geopolimer hab jellemzoi,

ugymint testsiiriiség, porozitas.

550 4
0
1200 —— A
[ ]

LGP paszta
Merevségi tényezd, n
Viszkozitas, p
Folyasi fesziiltség, t,

Viszkozitds és merevségi tényezd, p, n [mPas]
Il

a.

5. tézis

10000
Pernyedrlemény fajlagos feliilete, SSA, [cm?/g]

Folyasi feszltség, 1, [Pa]

Viszkozitas és merevségi tényezd, u; n [mPas]
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Merevségi tényezd, n

Viszkozités, n
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—
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Pernyedrlemény fajlagos felllete, SSA [cm?/g]

b.

67. dbra Orlési finomsdg hatdsa a lignit (a) és a barnaszén pernye (b) alapii geopolimer

paszta folyasi viselkedésére

Folyasi fesziltség, t,, [Pa]

Kisérletek soran megallapitottam, hogy a geopolimer paszta folyasi viselkedése

jelentésen befolyasolja a hidrogén-peroxid habositoszerrel eléallitott barnaszén pernye

alapu geopolimer habok porozitasat, a porusok méretét és gyakorisagat, ezaltal a

nyomoszilardsagat is.
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68. abra Barnaszén pernye szemcsefinomsdaganak hatdasa a geopolimer hab porusméretére
(a), illetve nyomoszilardsagara és porozitasara (b)

6. tézis
Megallapitottam, hogy azonos osszetételli, de eltérd pernyefinomsagli geopolimer
pasztabol késziilt geopolimer habok és geopolimerek egytengelyli nyomoészilardsag és

teststirliség értékei kozotti kapesolat exponencidlis fiiggvénnyel jellemezhetd.
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69. abra Nyomoszilardsag és testsiiriiség kozotti kapcsolat lignit pernye (a) és barnaszén
pernye alapu geopolimereknél és haboknal (b)
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19. tablazat Nyomoszilardsag és teststiriiség kozotti kapcsolat lignit és barnaszén pernye
alapu geopolimereknél és haboknal

Pernyetipus Egyenlet R?
lignit In() = 3,475 p— 2,425 | 0,951

barnaszén In(c) =2,631 p—1,965 0,834

A kutatasi eredmények gyakorlati hasznositasa, a kutatOmunka

folytatasa

A disszertdciomban bemutatott kutatomunka {6 célja olyan specidlis tulajdonsagu
pernyealapi geopolimerek (nagy tomorségti, illetve habszerkezetli termékek) fejlesztése
volt, amelyek tulajdonsagai (mint pl. tomdrsége, szilardsaga, porozitdsa, testslirlisége)
kiilonboz6 eljarasokkal (pl. alapanyag Orlésével, tomoritési paraméterek valtoztatasaval)
tudatosan szabalyozhatd. Ismert, hogy a geopolimerek szildrdsagit nagymértékben
befolyasolja a felhasznélt alapanyag és az aktivaldszer Osszetétele, és az alkalmazott
tomoritési modszer, mely utobbit leginkabb a geopolimer paszta szildrdanyagtartalma
hataroz meg. Geopolimerek tomoritésére iranyuld kutatasi eredményeimet felhasznalva a
késobbiekben célom  kiilonb6zd  szilardanyagtartalmiu  geopolimerek — tomoritési
vizsgalatainak elvégzése a vibracidés toOmorités mellett egyéb tomoritési modszer (pl.
kompaktalas) alkalmazasaval.

Szakirodalombdl ismert, hogy a geopolimer paszta habosodasanak mértékét (ezaltal
teststiriiségét és porusszerkezetét) jelentdsen befolyasolja annak reologiaja, mely elsésorban
a pasztaban 1évé aktivaloszer mennyiségének valtoztatasaval modosithatd. Ugyanakkor az
aktivaloszer mennyiségének novelése a késztermék szilardsagat is befolyasolja, mivel az
adagolt extra viz vagy lagos aktivaldszer csokkentheti a geopolimer hab szilardsagat.
Kutatomunkam soran megallapitottam, hogy a geopolimer paszta aktivalo oldat tartalmanak
novelése nélkiil, pusztan az alapanyag Orlésével is modosithatd a paszta reoldgiaja, igy a
kapott geopolimer hab jellemzdi (testslirlisége, porozitasa) is. Tovabba az alapanyag Orléssel
megvaldsitott mechanikai aktivalasaval - adott teststirliség megtartasa mellett - a termék
szilardsaga novelhetd, ami annak szélesebb korii felhasznalasat teszi lehetévé. amely
javithatja a technologia ipari bevezethetdségét.

Tovabbi kutatdsaim soran célom geopolimer habok tulajdonsagaiban méretnovelésiik

soran bekdvetkezd valtozasok nyomon kovetése. Tovabba vizsgalni szeretném kiilonb6z6
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pernyefinomsagu geopolimer habok porusszerkezetében (elsésorban porusméretében és
alakjaban) kiilonb6z6 tipusu és mennyiségi feliiletaktiv adalékanyag alkalmazasa mellett
bekovetkez6 valtozasokat, valamint az alkalmazott feliiletaktiv anyagnak a kész geopolimer
hab anyagszerkezetére gyakorolt hatasat egyarant.

Mindezek mellett komoly lehetdséget 1atok az alacsonyabb feldolgozottsagi szintii hazai
banyaszati nyersanyagok mechanikai aktivalassal torténd feldolgozasaban (pl.

agyagasvanyok), amibdl geopolimer alapanyag allithato eld.

Koszonetnyilvanitas

A kutatomunka végéhez érve koszonetemet fejezem ki mindazoknak, akik a munkam
soran segitségemre voltak és tamogatasuk feldl biztositottak e hossza és kihivasokkal teli
uton. Koszonetet mondok témavezetdimnek, Dr. Mucsi Gabornak és Dr. Nagy Sandornak,
akik felkeltették érdekl6désemet a téma irant és itmutatasukkal segitették a kutatdomunkam
elérehaladésat €s a disszertacio elkésziilését.

Koszonet illeti a Miskolci Egyetem Nyersanyagelokészitési ¢és Kornyezeti
Eljarastechnikai Intézet valamennyi munkatarsat, akik mindig készségesen alltak a
rendelkezésemre és segitettétk a munkam eldrehaladasat. Halas vagyok Dr. Kristaly
Ferencnek a rontgendiffrakcids (XRD) vizsgalatok elvégzéséért és Moricz Ferencnek, aki a
rontgenfluoreszcens spektroszkopia (XRF) elemzésekkel tamogatta a munkamat.
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keretében valdsult meg, a felsdoktatés és az ipar egylittmiikodésének eldsegitése céljabol.
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