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’n metaal-organiese raamwerk

Creation of additional space under high CO, pressure in a metal-organic framework. A
two-dimensional metal-organic framework with transformable void space doubles its
carbon dioxide capacity upon exposure to high pressure. MOFs with gate-opening sorption
behaviour are rare and this study is distinctive, as it combines high pressure differential
scanning calorimetry with single-crystal X-ray diffraction experiments under gas pressure.

'n Aantal poreuse metaal-organiese materiale is berei met die doel om die vastetoestand-
dinamika wat by gassorpsieprosesse betrokke is, te ondersoek. Metaal-organiese raamwerke
is oneindige raamwerke van strukturele eenhede wat met mekaar verbind is (Cheetham et al.
2006; Ockwig et al. 2005; Yaghi et al. 2003). Die raamwerke word berei deur organiese ligande
met metaaleenhede of nodusse te kombineer om tweedimensionele (2D) of driedimensionele
(38D) koordinasiepolimere te vorm. Die chemiese en termiese stabiliteit, permanente porositeit
en hoé interne oppervlak van metaal-organiese raamwerke word tans omvattend ondersoek.
Poreuse materiale wat gasse berg, kan in 'n verskeidenheid industriéle prosesse, byvoorbeeld by
gasopname na die verbranding van fossielbrandstowwe, benut word.

Die struktuur van 'm 2D metaal-organiese raamwerk wat met die organiese ligand
4-(1H-bensimidasool-1-piridiel)-bensoésuur en Zn(NO,), gevorm is, verander drasties tydens
gasuitruilings- en gassorpsieprosesse weens die wedersydse verplasing van die 2D lae. Hierdie
metaal-organiese raamwerk kan as 'n derdegenerasie, sagte, poreuse materiaal geklassifiseer
word (Horike ef al. 2009) en kan vir selektiewe gasopname, vir die stoor van gas vir bepaalde tye,
sowel as vir doeleindes van beheerde vrystelling (Chapman et al. 2011) gebruik word.

Enkelkristal-X-straaldiffraksie-eksperimente is met 'n kristal van die 2D metaal-organiese
raamwerk in verskillende koolstofdioksied- (CO, ) drukkondisies uitgevoer. Die X-straaldiffraksie-
eksperimente is deur middel van termo-analise- en sorpsie-eksperimente aangevul. Daar is
bevind dat die raamwerk vervormbare leemtes bevat, en dat dit by blootstelling aan 'n hoé
CO,-druk in 'n laer digtheidfase met dubbeld die CO,-kapasiteit verander. Metaal-organiese
raamwerke wat ‘hekoopmaak’-sorpsiegedrag openbaar, is skaars, en hierdie studie is in 'n sekere
mate uniek, aangesien dit hoédruk-differensiéle kalorimetrie met X-straaldiffraksie onder
gasdruk kombineer. Die metaal-organiese raamwerk berg die CO, in afsonderlike holtes in die
struktuur, waar dit deur talle gasheer-gas-interaksies gestabiliseer word. Gevolglik vind daar
tydens die desorpsie van CO, uiterste histerese plaas. Daar is bevind dat die gasopname en
strukturele transformasie, wat bykomende ruimte binne die struktuur skep, selektief met CO, by
kamertemperatuur plaasvind, relatief tot stikstof (N,) of metaangas (CH,).
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