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Kurzfassung
Ziel dieser Arbeit waren Untersuchungen zur milden
Hydrothermalsynthese von Nitrat-Cancrinit
Na8[AlSiO4]6(NO3)2(H2O)4 bei einer Synthesetemperatur von
60°C, die Charakterisierung der Kristallisation sowie
Versuche zur thermischen Stabilität einer ausgewählten
synthetisierten Probe. Zum Vergleich wurde zunächst eine
Standard-Probe unter üblichen Bedingungen bei 200°C
synthetisiert. Anschließend wurden drei Synthesereihen im
NO3-Cancrinitsystem durchgeführt. Eine ausgewählte Probe
der 2. Synthesereihe wurde dann weiter untersucht, der
Cancrinit-Standard diente hierbei als Referenz.
In der ersten Synthesereihe wurden zunächst die
Ausgangssubstanzen in ihrer handelsüblichen Form (pulver-
bzw. granulatförmig) zusammengeführt und zur Reaktion
gebracht. In der zweiten Reihe wurde dann versucht, durch
vorherige getrennte Gelfällung aus Natriumaluminat und
Natriummetasilikat die Bildungskinetik zu beeinflussen und
somit die Kristallinität und Struktur der Syntheseprodukte zu
verbessern. In der dritten Reihe schließlich wurde der
Einfluss des Additivs Triethanolamin (TEA) auf die Synthese
untersucht. Auch in dieser Reihe wurden vorher getrennte
Natriumaluminat- und Natriummetasilikat-Lösungen
hergestellt und anschließend eine Gelfällung durch die
Zugabe von Natronlauge erreicht. Die Alkalinität der 8-
molaren Natronlauge sowie die Temperatur von 60°C
blieben bei allen Synthesereihen stets unverändert, lediglich
die Synthesedauer variierte von 1h – 96h in jeweils 7
Zeitfolgen.



Zur Analyse und Charakterisierung der Syntheseprodukte
wurden die FTIR-Spektroskopie, die
Röntgenpulverdiffraktometrie (XRD) sowie die
Rasterelektronenmikroskopie (REM) als geeignete Methoden
herangezogen. Mit Hilfe der Software WinXPow konnten die
entsprechenden Röntgendiffraktomgramme gefittet werden
und mit Topas wurde eine Strukturverfeinerung des
Cancrinits nach der Rietveld-Methode durchgeführt. Eine
Berechnung der mittleren Kristallitgröße erfolgte nach der
Scherrer-Formel. Untersuchungen zur thermischen Stabilität
wurden mittels Heiz-IR-Spektroskopie sowie im Muffelofen
durch Temperaturerhöhung auf 600°C und mit Hilfe der
Thermogravimetrie mit Differential-Thermoanalyse (TGA mit
DTA) durch Aufheizen auf 1400°C durchgeführt.
Die Syntheseexperimente zeigten, dass eine vorherige
Gelfällung der Komponenten im Vergleich die besten
Ergebnisse bei der Strukturbildung des Cancrinits lieferte. In
allen Fällen wurde mehr oder weniger stark fehlgeordneter
CAN gebildet. Die Zugabe von TEA hingegen brachte keine
deutliche Strukturverbesserung der Syntheseprodukte. Auf
Grund dieser Erkenntnisse wurde zur weiteren Analyse die
3h-Probe der 2. Synthesereihe mit Gelfällung ausgewählt.
Ein weiterer Grund hierfür war, dass das Ziel einer
wirtschaftlich lohnenden Cancrinit-Synthese in industrieller
Größenordnung im Hintergrund der Versuche stand, sodass
eine möglichst kurze Synthesedauer angestrebt wurde. Der
kristalline Anteil dieser Probe betrug jedoch <50%, sodass
fraglich bleibt, ob eine wirtschaftliche Synthese ohne
weiteres durchführbar ist. Desweiteren zeigten die
Experimente zur thermischen Stabilität, dass die
ausgewählte Probe zum einen von vornherein mehr Wasser
enthielt und desweiteren bei thermischer Belastung auch
weniger stabil war als der Cancrinit-Standard. Darüber
hinaus führten die Ergebnisse zu vorher nicht absehbaren,



wichtigen neuen Erkenntnissen zur Bildung von Nitrat-
Cancrinit Nanopartikeln.



Abstract
The aim of this work was to research the mild hydrothermal
synthesis of Nitrate Cancrinite Na8[AlSiO4]6(NO3)2(H2O)4 at
60°C, subsequent analysis, and elucidation of the thermal
stability of a selected synthesized structure. To achieve this,
three synthesis line-ups in the NO3-cancrinite system were
conducted and a selected synthesis product subsequently
examined and compared to a standard sample, grown under
well-known high temperature conditions at 200°C.
In the first synthesis series, the raw substances were
combined in their commercial form (powder and/or pellets)
and brought to reaction. In the second series an attempt
was made to influence building kinetics, and thus improve
the synthesis product, by previous separate gel precipitation
of sodium aluminate and sodium metasilicate. In the third
series the influence of the additive triethanolamine (TEA) on
the synthesis was examined. In this series separate sodium
aluminate and sodium metasilicate solutions were also
made by the addition of sodium hydroxide solution and
subsequent gel precipitation. The alkalinity (8 molare lye)
and temperature (60°C) were constant in all synthesis series
and only the synthesis duration was varied from 1h – 96 h in
7 steps.
For the analysis and characterization of the synthesis
products, FTIR spectroscopy (FTIR), X-ray diffraction (XRD)
and raster electron microscopy (REM) were used. The
software WinXPow was used for fitting of the x-ray pattern,
the program Topas allowed a structural refinement of the
Cancrinite according to the Rietveld method and crystallite
size was calculated after Scherrer. Investigations in thermal



stability were accomplished via high temperature IR
spectroscopy as well as in a muffle furnace by a rise in
temperature to 600°C, and with the help of the
thermogravimetric analysis (TGA) with differential thermal
analysis techniques (DTA) by heating to 1400°C.
A comparison of results of the synthesis experiments
showed that an initial gel precipitation of the components
was best for the structural formation of the Cancrinite.
However the addition of TEA did not bring a considerable
structural improvement to the synthesis products. Due to
these observations, the 3h sample of the 2nd synthesis
series with gel precipitation was selected for further
analysis. This sample was also selected, as an ultimate goal
of this research was to identify an economically feasible
Cancrinite production system. A short synthesis duration
was therefore preferred. However the crystalline portion of
this sample amounted to <50%, and it is therefore doubtful
whether an economic synthesis could be realized.
Furthermore, the thermal stability experiments revealed
that the selected sample contained more water, and
therefore during thermal treatment were less stable than
the Cancrinite standard. Furthermore the experimental
results show interesting new ways for the preparation of
Nitrate-Cancrinite nanoparticles.
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