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1. Bevezetés és az értekezés célkitűzései 

Az ionos folyadékok (IL) olyan, viszonylag alacsony – definíció szerint 100 °C alatti – 

hőmérsékleten folyékony halmazállapotú anyagok, amelyek a hagyományos oldószerektől 

eltérően teljes egészükben ionokból állnak. Ebből adódóan sajátos fizikai kémiai 

tulajdonságokkal rendelkeznek, beleértve a széles elektrokémiai ablakot, a kiváló kémiai és 

hőstabilitást, valamint a rendkívül alacsony gőznyomást, amely tulajdonság révén „zöld” 

oldószernek vagy közegnek minősülnek. Ezen figyelemre méltó jellemzőik, valamint az ionos 

alkotóelemeik természetén alapuló hangolhatóságuk érdekessé teszi őket számos alkalmazás 

szempontjából. Mivel az IL-ekben diszpergált nano- és kolloid méretű részecskék 

felhasználása dinamikusan fejlődő terület – különösen a szintézis, katalízis és különféle 

elektrokémiai jellegű alkalmazások területén –, ezért kiemelt jelentőségű ezen rendszerekben 

az IL komponensek kölcsönhatásainak feltérképezése a benne diszpergált részecskékkel. Az 

IL-tartalmú diszperziók kolloidstabilitását illetően az alkotó ionok határfelületi 

rendeződésének, illetve rétegződésének fontos szerepe van, ami nagymértékben befolyásolja 

az alkalmazás sikerét.  

Jól ismert tény, hogy vizes diszperziókban a töltéssel rendelkező részecskék aggregációs 

folyamatait a vonzó (van der Waals, mágneses dipól) és taszító (elektrosztatikus, sztérikus) 

erők közötti egyensúly szabályozza. Ezeket a kölcsönhatásokat jól leírják az olyan klasszikus 

elméletek, mint a DLVO-elmélet (maga a név Boris Derjaguin, Lev Landau, Evert Verwey és 

Theodoor Overbeek kutatók nevéből származó mozaikszó). Azonban, ha kizárólag ionokból 

áll az oldószer, mint az IL-ek esetében, az elektrosztatikus erők szerepének megítélése nagy 

kihívást jelent. Az IL-ekben megfigyelt stabil diszperziók ugyanis ellentmondanak a DLVO-

elméletnek, ami instabil diszperziók létezését jósolja magas elektrolitkoncentrációknál, mivel 

az IL-ek erős ionos jellegükből adódóan hatékonyan árnyékolják a részecskék közötti 

elektrosztatikus taszító erőket. Következésképpen az IL-ek alkotó komponensei és a 

diszpergált részecskék közötti kölcsönhatások megértése elengedhetetlen az IL-tartalmú 

diszperziók felhasználási körének szélesítéséhez. 

Habár az IL-ek tömbfázisú fizikai kémiai jellemzése előrehaladott, a határfelületi 

tulajdonságaik vizsgálata csak a közelmúltban kezdődött meg. A (nano)részecskék IL-ekben 

történő diszpergálása során az IL komponensek határfelületi önrendeződése, és ezáltal a 

részecskefelületek szolvatációja a diszperziók stabilitását jelentősen befolyásolja. Ennek 

ellenére a kolloid jelenségek és a releváns fizikai kémiai paraméterek megértése ezekben a 

közegekben még mindig nagyon korlátozott. Ezért az elsődleges célunk a modellként szolgáló 
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latex részecskék töltés- és aggregációs viszonyainak feltérképezése volt IL-ek jelenlétében. 

Különös figyelmet fordítottunk a különböző tényezők, mint a víz- vagy sótartalom, hatásának 

feltárására, hogy megértsük, hogyan befolyásolják ezek a paraméterek a kolloidstabilitást. 

Ezen felül, az ionspecifikus hatás gyakran gátat szab a kolloid rendszerek 

alkalmazhatóságának, ugyanis a jelenség nagyban befolyásolja a rendszerek stabilitását. A 

szervetlen ionok Hofmeister-sorozatához hasonlóan – amely rendszerezés eredetileg a 

fehérjék szervetlen sók általi destabilizálásán alapult – az IL kationok és anionok is sorba 

rendezhetők az adott felülethez való adszorpciós affinitásuk és felületi töltésre gyakorolt 

hatásuk alapján. A második célunk ezért az ionspecifikus kölcsönhatások vizsgálata volt 

IL-ek jelenlétében különböző funkciós csoportokkal rendelkező latex részecskék esetén. Ez a 

jelenség megfelelően tanulmányozható vizes diszperziókban a részecskék alapvető 

töltésviszonyainak és aggregációs folyamatainak nyomon követésével az IL-ek 

alkotóionjainak szisztematikus változtatása mellett. 

Ezen túlmenően, az előzőekben ismertetett tulajdonságaik vonzó alternatív közeggé teszik 

az IL-eket a molekuláris oldószerekkel szemben a réteges anyagok delaminálására, hiszen 

egyedülálló módon lehetővé teszik az egyetlen lépésben megvalósuló delaminációt, illetve a 

keletkező 2D-s nanolapok stabilizálását folyadékfázisban. Bár a spontán exfoliáció 

valószínűtlen, a réteges szerkezetű részecskék megfelelő IL-ekben történő kevertetése, illetve 

szonikálása alkalmas módja lehet a rétegek közötti erőhatások leküzdésére, ezáltal pedig az 

egy vagy néhány rétegből álló nanolapok előállítására. Ezért a harmadik célunk az IL 

alkotóionjai és a réteges anyagok – nevezetesen a réteges kettős hidroxidok (LDH) – közötti 

kölcsönhatások tanulmányozása volt, mind vizes, mind pedig vízmentes IL közegben. Először 

az IL kationok és anionok hatását vizsgáltuk az LDH részecskék töltés- és aggregációs 

viszonyaira vizes diszperziókban. A kutatás fókuszában az IL-ek kolloidstabilitásra kifejtett 

hatása áll, amely alapján lehetőség nyílik az oldószer kijelölésének optimalizálására 

specifikus alkalmazási területeken. 

Végezetül, a kapott információk és az IL alkotók LDH felületéhez való affinitása alapján, 

két IL-t választottunk delaminációs közegként. Ezeket az IL-eket korábban már alaposan 

jellemezték, és a kedvező határfelületi tulajdonságaik, valamint mérsékelt viszkozitásuk 

várhatóan előnyös a delaminációs folyamatokban. Ezért a negyedik cél az volt, hogy 

bizonyítsuk az LDH-k IL-ekben történő delaminációjának koncepcióját mérsékelt 

körülmények között, ami kiváló módszer lehet 2D kettős hidroxid nanolap diszperziók egy 

lépésben történő előállítására nem illékony, „zöld” oldószerek felhasználásával.  
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2. Kísérleti rész 

A vizsgált részecskék közül a polisztirol alapú, gömb alakú amidin (AL) és szulfát (SL) 

csoportokkal funkcionalizált latex részecskék kereskedelmi forgalomban kaphatóak, míg a 

réteges kettős hidroxid (LDH) együttes lecsapással került előállításra. Az SL felületi 

jellemzőinek hangolásához pozitív töltésű poliimidazolium (IP-2) réteget adszorbeáltattunk a 

negatív töltésű részecske felületére. Az IP-2 polimert a Prof. Paul J. Dysonnal (EPF Lausanne, 

Svájc) való együttműködés biztosította. 

A részecskék és a kompozitok méretét és töltését dinamikus (DLS), illetve elektroforetikus 

fényszórás (ELS) mérések által vizsgáltuk. Ugyanezen technikákkal követtük nyomon a 

részecskék polimerrel történő felületi funkcionalizálását, valamint az egyes rendszerek 

kolloidstabilitását különböző kísérleti körülmények között. A részecskediszperziókban 

lejátszódó aggregációs folyamatokat a részecskeméret időbeli változásának ütemével 

jellemeztük, míg a töltésviszonyokat elektroforetikus mobilitás vagy zéta potenciál 

értékekkel, illetve az ezekből meghatározott felületi töltéssűrűséggel számszerűsítettük. A 

kereskedelmi forgalomban kapható IL-eket (1. ábra), illetve azok vizes oldatait viszkozitás és 

törésmutató meghatározása révén jellemeztük, amely adatok elengedhetetlenek a 

fényszóráson alapuló mérések során. 

 

1. ábra: Az alkalmazott IL alkotó kationok és anionok. 

A részecskék szerkezetét por röntgen diffrakció (XRD), kisszögű röntgenszórás (SAXS), 

valamint kis- és nagyszögű röntgen szórás (SWAXS) által vizsgáltuk, míg a méretbeli és a 

morfológiai jellemzők atomerő (AFM) és transzmissziós elektron (TEM) mikroszkópia révén 

kerültek jellemzésre. A SAXS és a SWAXS mérések Prof. Matija Tomšič (Ljubljanai 

Egyetem, Szlovénia) csoportjával együttműködve valósultak meg.  
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3. Új tudományos eredmények 

T1. Három fő aggregációs tartomány került azonosításra latex diszperziókban az IL-víz 

arány változtatásával: (1) híg IL-tartalmú diszperziókban az aggregációs folyamatokat 

DLVO-típusú erők irányítják; (2) az IL-tartalom növelésével az aggregáció lelassul a 

közeg megnövekedett viszkozitása következtében; (3) tiszta IL-ben az IL komponensek 

határfelületi rétegződése nagy stabilitású diszperziót eredményez [2]. 

Etil-ammónium-nitrát (EAN) híg vizes oldatában mind a szulfát latex (SL), mind az IP-2 

polimerrel bevont szulfát latex részecskék (SL-IP-2) aggregációját elsősorban DLVO-típusú 

elektrosztatikus kölcsönhatások irányítják. Ebben a tartományban az aggregáció sebessége 

meredeken nőtt az IL-tartalom növelésével, mígnem elért egy határértéket (2. ábra), amit a 

részecskék diffúziós sebessége határoz meg. Tovább növelve az IL koncentrációt, a 

részecskék diffúziós sebességét limitálja a közeg megnövekedett viszkozitása, ami a stabilitás 

enyhe növekedésében nyilvánul meg (viszkózus stabilizáció). Majd tömény IL-ben – amikor a 

víz csak kis mennyiségben van jelen – nagy stabilitású diszperziók figyelhetők meg, ami 

ellentmond a korábbi, kolloidstabilitást leíró elméletnek, amelyek a részecskék gyors 

aggregációját jósolják magas iontartalom esetén. 

Tiszta EAN-ban nem lehetett kimutatni a részecskék elektroforetikus fényszórás mérések 

során alkalmazott elektromos tér hatására történő elmozdulását. Ez alapján az IL-ekben 

diszpergált részecskék töltését teljes mértékben árnyékolják az adszorbeálódó ionok, vagyis a 

tömény IL-ekben megfigyelt stabilizáció az IL komponensek határfelületi rétegeződése 

következtében kialakuló oszcillációs taszítóerők által értelmezhető (szolvatációs stabilizáció).   

 

2. ábra: EAN koncentrációjától függő aggregációs tartományok SL részecske esetén. 
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T2. Szervetlen só jelenléte IL-tartalmú latexdiszperziókban megváltoztatja az IL ionok 

határfelületi önrendeződését, és ezáltal befolyásolja a kolloidstabilitást. A hatás mértéke 

függ a hozzáadott ionok jellegétől (méret, hidrofobicitás és a részecskefelülethez való 

affinitás) és a részecskék felületi tulajdonságaitól [2]. 

Az előzőekben tárgyalt széles EAN koncentrációtartományban vizsgáltuk a szervetlen só 

(nátrium-nitrát) hozzáadásának kolloidstabilitásra kifejtett hatását. Ezáltal a nátriumionok 

részecskeaggregációra gyakorolt hatását lehetett nyomon követni, mivel a nitrátionok már 

eleve jelen voltak a rendszerben az EAN komponenseként. Negatív töltésű SL részecskék 

esetén jelentős stabilizáció volt megfigyelhető a köztes EAN koncentrációtartományban, ami 

a nátriumionok határfelületen történő feldúsulásának tudható be. Ez a stabilizáló hatás a 

hozzáadott só mennyiségének növelésével kifejezettebbé vált. Ezzel szemben, a pozitív 

töltésű SL-IP-2 részecskék esetén a só jelenléte nem befolyásolja a kolloidstabilitást. A 

hozzáadott ionok hatását tehát leginkább azok töltése, mérete, felülethez való affinitása, 

illetve a vizsgált részecske felületének karakterisztikája határozza meg. 

T3. Az ionspecifikus hatás erősen befolyásolja a latex részecskék töltés- és aggregációs 

viszonyait híg vizes IL közegű diszperziókban, amely hatás azonban elfedhető a 

részecske felületének poliimidazolium polimerrel (IP-2) történő módosításával. 

Ugyanakkor a kolloidstabilitásért felelős erőhatások leírhatók a DLVO-elmélettel [4]. 

A polimer alapú latex részecskék felületi töltését és kolloidstabilitását különböző anionokat és 

BMIM+ kationokat tartalmazó vizes IL oldatok jelenlétében vizsgálva bebizonyosodott, hogy 

a pozitív töltésű amidin latex (AL) részecskék töltés- és aggregációs viszonyai érzékenyek a 

jelenlévő anionok anyagi minőségére. Az ionspecifikus adszorpció a felületi töltéssűrűség 

eltérő mértékű módosításához vezet, ezáltal a kritikus koagulációs koncentráció (CCC) 

értékek a Cl− > Br− > NO3
− > Ac− sorrendet követték. Az anionok ezen sorrendje megfelel a 

fordított Hofmeister-sorozatnak, amelyben az egyes ionok a pozitív töltésű hidrofób 

felületekhez való affinitásuk alapján foglalják el a helyüket. Amíg az eltérő destabilizáló 

hatásért az ionspecifikus adszorpció a felelős, addig a részecskeaggregáció mechanizmusa a 

DLVO-elméletbe foglalt vonzó- és taszító erőket feltételezve jól leírható. Az ionspecifikus 

kölcsönhatások azonban elfedhetőnek bizonyultak a negatív töltésű SL részecske pozitív 

töltésű IP-2 polimerrel történő felületmódosítása révén, aminek következtében a különböző 

anionok azonos mértékben befolyásolták a kolloidstabilitást, azaz az SL-IP-2 részecskék CCC 

értékei azonosak voltak különböző IL-ek jelenlétében, azok anyagi minőségétől függetlenül. 
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T4. Híg vizes IL közegű LDH diszperziókban az aggregációs folyamatokat DLVO-típusú 

erők vezérlik, ugyanakkor az IL komponensek adszorpciója lényegesen befolyásolja a 

részecskék közötti elektrosztatikus kölcsönhatások erősségét, ezáltal pedig a 

kolloidstabilitást. A Hofmeister-sorozatot alapul véve az IL anionokat és kationokat 

sorbarendeztük az LDH diszperziókkal szembenni destabilizáló erejük alapján [3]. 

Az IL-ek összetételét szisztematikusan változtatva vizsgáltuk az IL anionok és kationok 

kolloidstabilitásra gyakorolt hatását LDH diszperziókban, ami által rendezni tudtuk az IL-eket 

alkotó ionokat az LDH felületéhez való adszorpciós affinitásuk alapján a szervetlen ionok 

Hofmeister-sorozatához hasonlóan. A meghatározott CCC értékek erős függést mutattak mind 

az ellenionok (Cl− > Br− > DCA− > SCN− > NO3
−), mind pedig a mellékionok 

(BMIM+ > BMPIP+ > BMPL+ > BMPY+) kémiai minőségétől. Az aggregációs folyamatokat 

alapvetően DLVO-típusú erők irányítják, míg az IL komponensek eltérő adszorpciós 

affinitásuk miatt különböző mértékben módosítják az LDH felületi töltéssűrűségét, ezáltal 

különböző CCC értékeket eredményeznek. A CCC-ben megfigyelhető eltérés mértéke sokkal 

jelentősebb volt az ellenionok esetén, szemben a mellékionokkal, mivel azok adszorpciója az 

ellentétes töltésű részecske felületére elektrosztatikailag kedvezményezett, ami a felületi töltés 

jelentősebb változásához vezet. További értékes információt szolgáltatott az IL-eket és a 

szervetlen sókat alkotó anionok jelenlétében meghatározott CCC-k összehasonlítása.  A Cl−, 

NO3
− és SCN− anionok esetén mért CCC értékek jelentős eltértérést mutattak BMIM+ vagy 

K+ mellékionok jelenlétében, amely jelenség rávilágított az IL-ek esetén megfigyelhető 

ionpárképződés fontosságára.  

T5. Bizonyításra került a réteges szerkezetű LDH részecskék IL-ekben (EAN, 

BMIMSCN) történő delaminációjának koncepciója, ami által egy- és néhány rétegű 

kettős hidroxid nanolapokat tartalmazó, stabil IL diszperzió állítható elő [1]. 

Beigazolódott, hogy egyetlen lépésben megvalósítható az LDH részecskék IL közegben 

(EAN, BMIMSCN) történő delaminációja mérsékelt körülmények között. A folyamat 

ultrahangos kezeléssel, illetve kevertetéssel volt segítve, miáltal egy- és néhány rétegből álló 

kettős hidroxid nanolapok keletkeztek. A réteges szerkezet IL-ekben történő megbontását az 

LDH – és annak vizes diszperziója – esetén megfigyelhető diffrakciós csúcsok eltűnése 

igazolta. A folyamat hatására mind a részecskék vastagsága, mind pedig az átmérője 

jelentősen csökkent, ami jelzi a részecskék hasadását is az IL-ekben bekövetkező delamináció 

mellett. A kapott delaminált LDH-tartalmú IL diszperziók több hónapon keresztül stabilak 

voltak egyéb komponensek hozzáadása nélkül.  
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4. Gyakorlati alkalmazások 

A disszertáció célja az IL-tartalmú diszperziókban megfigyelhető alapvető kolloid jelenségek 

vizsgálata volt, így az eredmények elsődleges hasznosulása a feldolgozható IL-alapú és 

-tartalmú diszperziók fejlesztésének területén várható. Az IL komponensek határfelületi 

rendeződése és a részecskefelületek szolvatációja olyan kritikus tényezők, amelyek 

befolyásolják ezen diszperziók stabilitását, és ezáltal felhasználhatóságát. Az ionspecifikus 

hatás, illetve a víz és a szervetlen sók részecskék közötti kölcsönhatásokra gyakorolt 

hatásának megértésével a részecske-IL rendszerek stabilitása hangolható. Jelen eredmények 

alapján egy adott rendszerben a különböző aggregációs tartományok kvalitatív módon 

megjósolhatók, amennyiben a részecskék és az alkalmazott IL-ek fizikai-kémiai jellemzői, 

valamint a stabilitást befolyásoló paraméterek ismertek. Ez különösen fontos olyan speciális 

alkalmazásokhoz tervezett diszperziók esetén, mint a kompozitok, illetve a hőátadó közegek 

fejlesztése vagy a heterogén katalízis. 

Egy másik fontos szempont, hogy az ionspecifikus hatás gyakran gátolja az összetett IL 

közegek diszperziókban való alkalmazhatóságát. Ezért az ionspecifikus hatás elfedésének 

lehetősége előnyös lehet az összetett, különböző ionokat tartalmazó kolloid rendszerek 

stabilitásának biztosítása szempontjából, például akkumulátorok fejlesztésénél, valamint 

katalízisnél.  

A réteges szerkezetű anyagok szuszpenzióban történő delaminálása a leghatékonyabb 

módja nagy mennyiségű, egyrétegű, grafénszerű nanolapok előállításának. Az oldószerrel 

kiváltott delamináció során a több rétegből álló részecskéket megfelelő – gyakran szerves – 

oldószerben diszpergálják, majd a delamináció ioncsere következtében megy végbe, olyan 

egyéb komponensek (például polimer vagy felületaktív anyag) jelenlétében, amely stabilizálni 

tudja a keletkező diszperziót. Napjainkban a fő kihívást ezen a területen az elterjedt szerves 

oldószerek „zöldebb” alternatívával való helyettesítése jelenti. Ebből adódóan, a réteges 

anyagok – mint amilyen az LDH is – IL-ekben történő delaminálásának koncepciója 

mérsékelt körülmények között környezetbarátabb és hatékonyabb utat kínál a nanolapok 

előállításához. Ennek nagy jelentősége lehet anyagszintézis terén, ugyanis lehetőséget biztosít 

nagyobb mennyiségű 2D anyagok előállítására, ami különösképp elektronikai alkalmazások, 

érzékelők és bevonatok fejlesztés terén hasznosítható. 
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