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(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft die Verwendung eines pordsen metallorganischen Geriistmaterials
enthaltend mindestens eine erste und gegebenenfalls eine zweite organische Verbindung, wobei zumindest die erste organische
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Verwendung von Formiat-basierten porésen metallorganischen Geriistmaterialien zur
Methanspeicherung

Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft die Verwendung eines pordsen metallorganischen
Gerilstmaterials zur Speicherung oder Abtrennung von Methan, entsprechende Verfah-
ren, por0se metallorganische Gerlstmaterialien sowie deren Herstellung.

Materialien zur Speicherung oder Trennung von Gasen sind im Stand der Technik be-
kannt. Beispielsweise sind Aktivkohle und Molekularsiebe sowie metallorganische Ge-
ristmaterialien zu nennen.

Hierbei zeichnen sich die letztgenannten metallorganischen Gerlstmaterialien beson-
ders dadurch aus, dass durch entsprechende Wahl des Metalls sowie des Liganden
Speicher- oder Trennmaterialien erhalten werden kénnen, die fiir spezielle Anwendun-
gen eingesetzt werden kbnnen.

Dabei besteht insbesondere ein Bedarf an kostengilinstigen und robusten Materialien,
die sich dartUber hinaus durch ein selektives Verhalten bei der Speicherung oder Tren-
nung gegeniiber bestimmten Gasen auszeichnen.

Es hat sich bei metallorganischen Gerlstmaterialien herausgestellt, dass durch geeig-
nete Synthese Gerlstmaterialien erhalten werden kdnnen, deren Bestandteile aus
konventionellen Salzen bekannt sind.

So ist beispielsweise Magnesiumformiat kommerziell erhéltlich. Das Dihydrat von
Magnesiumformiat mit der CAS-Nr. 6150-82-9 kann beispielsweise von der Firma Sig-
ma Aldrich bezogen werden.

J. A. Rood et al., Inorg. Chem. 45 (2006), 5521-5528, konnten durch geeignete Syn-
thesevorschrift ein metallorganisches Gerilstmaterial aus Magnesium und Formiat er-
halten, welches pords ist, was durch Gasadsorptionsstudien unter Verwendung von
Stickstoff und Wasserstoff nachgewiesen wurde.

Trotz der im Stand der Technik bekannten metallorganischen Gerlistmaterialien be-
steht nach wie vor ein Bedarf an metallorganischen Gerlistmaterialien, die sich insbe-
sondere durch ein selektives Verhalten bei der Speicherung oder Trennung gegenliber
bestimmten Gasen auszeichnen.
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Eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht somit darin, geeignete Verwendun-
gen zur Speicherung und Trennung sowie weitere Materialien bereitzustellen.

Die Aufgabe wird geldst durch die Verwendung eines pordsen metallorganischen Ge-
ristmaterials enthaltend mindestens eine erste und gegebenenfalls eine zweite organi-
sche Verbindung, wobei zumindest die erste organische Verbindung zumindest teilwei-
se zweizahnig an mindestens ein Metallion koordinativ bindet, wobei das mindestens
eine Metallion Mg (ll) ist und wobei sich die erste organische Verbindung von Amei-
sensaure und die zweite organische Verbindung von Essigsaure ableitet, zur Speiche-
rung oder Abtrennung von Methan.

Weiterhin wird die Aufgabe gel6st durch ein pordses metallorganisches Geristmaterial
enthaltend mindestens eine erste und eine zweite organische Verbindung, wobei zu-
mindest die erste organische Verbindung zumindest teilweise zweizdhnig an mindes-
tens ein Metallion koordinativ bindet, wobei das mindestens eine Metallion Mg (I1) ist
und wobei sich die erste organische Verbindung von Ameisensdure und die zweite
organische Verbindung von Essigsaure ableitet.

Es hat sich gezeigt, dass ein pordses metallorganisches Gerlstmaterial basierend auf
Magnesiumformiat zur Methanspeicherung und —trennung geeignet ist. Darliber hinaus
hat sich gezeigt, dass bei der Herstellung eines Magnesiumformiat-metallorganischen
Gerilstmaterials in Gegenwart von Essigsaure ein neues metallorganisches Geriistma-
terial erhalten werden kann, dessen Gerlststruktur mit dem des reinen Magnesium-
formiat-Gerlstmaterials vergleichbar ist und ebenfalls zur Speicherung bzw. Abtren-
nung von Methan geeignet ist.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung ist unter dem Begriff ,ableiten” zu verstehen,
dass Ameisensdure und gegebenenfalls Essigsdure im pordsen metallorganischen
Gerustmaterial gemafy der vorliegenden Erfindung als Formiat bzw. Acetat vorliegen,
wobei auch teilweise eine protonierte Form moglich ist.

Fig. 1 zeigt das Rontendiffraktogramm des erfindungsgemalien metallorganischen Ge-
ristmaterials aus Formiat und Acetat. Hierbei beschreiben in dem Diffraktogramm | die
Intensitat (Li, (Counts)) und 2 © die 2-Theta Skala.

Vorzugsweise kennzeichnet sich das erfindungsgemalie Geriistmaterial dadurch, dass
dessen Rontgendiffraktogramm (XRD) im Bereich von 8° < 20 <12° zwei Reflexe auf-
weist, die im Bereich von 2° < 20 <70° die grofdten Reflexe darstellen.

Hierbei kann das Diffraktogramm wie folgt ermittelt werden: Die Probe wird als Pulver
in den Probenbehalter eines kommerziell erhaltlichen Gerats (Siemens D-5000 Diffrak-
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tometer oder Bruker D8-Advance) eingebaut. Als Strahlungsquelle wird Cu-Ko-
Strahlung mit variablen Primar- und Sekundarblenden und Sekundarmonochromator
benutzt. Die Detektion des Signals erfolgt Uber einen Szintillations- (Siemens) oder
Solex-Halbleiter Detektor (Bruker). Der Messbereich fiir 20 wird typischerweise zwi-
schen 2° und 70 ° gewahlt. Der Winkelschritt betragt 0,02°, die Messzeit pro Winkel-
schritt typischerweise 2-4s. Bei der Auswertung werden Reflexe durch eine wenigstens
3-fach hohere Signalstarke vom Grundrauschen unterschieden. Die Flachenanalyse
kann manuell erfolgen, indem an die einzelnen Reflexe eine Basislinie angelegt wird.
Alternativ kbnnen Programme wie zum Beispiel "Topas-Profile" der Fa. Bruker einge-
setzt werden, wobei die Untergrundanpassung dann bevorzugt tber ein Polynom 1.
Grades in der Software automatisch erfolgt.

Weiterhin ist bevorzugt, dass das erfindungsgemafie metallorganische Gerlistmaterial
neben Mg(ll) keine weiteren Metallionen aufweist.

Daruber hinaus ist es ebenfalls bevorzugt, dass das erfindungsgemafe metallorgani-
sche Gerlstmaterial keine weiteren mindestens zweizahnigen organischen Verbindun-
gen enthalt, die koordinativ an das mindestens eine Metallion binden.

Vorzugsweise liegt das molare Verhaltnis von erster zu zweiter organischer Verbin-
dung im erfindungsgemaflien metallorganischen Geriistmaterial im Bereich von 10 : 1
bis 1 : 10. Mehr bevorzugt liegt das Verhaltnis im Bereich von 5 : 1 bis 1 : 5, weiter
mehr bevorzugt im Bereich von 2 : 1 bis 1 : 2, weiterhin mehr bevorzugt im Bereich von
1,5 : 1 bis 1: 1,5, weiter mehr bevorzugt im Bereich von 1,2 :1 bis 1 : 1,2, weiter mehr
bevorzugt im Bereich von 1,1 : 1 bis 1 : 1,1 und insbesondere bei 1 : 1. Entsprechend
kénnen die bei der Herstellung erforderlichen Mengen an Ameisensaure und Essigsau-
re eingesetzt werden.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung
eines erfindungsgemalien pordsen metallorganischen Geriistmaterials, die Schritte
enthaltend

(a) Umsetzen einer Reaktionslosung enthaltend Magnesiumnitrathexahydrat,
Ameisensaure und Essigsaure sowie einem Ldsemittel bei einer Temperatur im
Bereich von 110 °C bis 150 °C fur mindestens 10 Stunden und

(b)  Abtrennen des ausgefallenen Feststoffes.

Das erfindungsgemalle Verfahren zur Herstellung des erfindungsgemalen Gerlistma-
terials enthalt als Schritt (a) das Umsetzen einer Reaktionsldsung, enthaltend Magne-
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siumnitrathexahydrat und Ameisensaure, Essigsaure sowie ein Losemittel, bei einer
Temperatur im Bereich von 110 °C bis 150 °C fiir mindestens 10 Stunden.

Bevorzugt erfolgt die Umsetzung zumindest zeitweise, insbesondere zu Beginn der
Umsetzung, unter Rihren.

Als eine Ausgangsverbindung wird Magnesiumnitrathexahydrat verwendet. Vorzugs-
weise liegt dessen Anfangskonzentration in der Reaktionslosung im Bereich von 0,005
mol/l bis 0,5 mol/l. Weiterhin bevorzugt liegt die Anfangskonzentration im Bereich von
0,1 mol/l bis 0,4 mol/l. Insbesondere liegt die Anfangskonzentration im Bereich von
0,15 mol/l bis 0,3 mol/l.

Die Menge an Magnesiumnitrathexahydrat wird dabei in einer Menge der Reaktions|o-
sung zugeflihrt, so dass aufgrund des ausgefallenen Feststoffes in Schritt (b) die Mag-
nesiumkonzentration in der Reaktionsldsung abnimmt.

Daruber hinaus ist es bevorzugt, dass das Verhaltnis der anfanglichen Stoffmenge an
eingesetzter Ameisensaure und Essigsaure zur anfanglichen Stoffmenge an Magnesi-
umnitrathexahydrat im Bereich von 2,5:1 bis 3,0:1 liegt. Weiterhin bevorzugt liegt das
Verhaltnis im Bereich von 2,6:1 bis 2,9:1, weiterhin bevorzugt im Bereich von 2,7:1 bis
2,8:1. Hierbei muss entsprechend die Summe der anfanglichen Stoffmengen von A-
meisensdure und Essigsaure berlicksichtigt werden.

Die Reaktionslosung fir Schritt (a) des erfindungsgemalen Verfahrens zur Herstellung
des erfindungsgemafen metallorganischen Gerlistmaterials enthdlt neben Magnesi-
umnitrathexahydrat und Ameisensaure sowie Essigsaure weiterhin ein Losemittel.

Das Ldsemittel muss geeignet sein, die eingesetzten Ausgangsstoffe zumindest teil-
weise in Lésung zu bringen. Dariiber hinaus muss das Lésemittel derart gewahlt wer-
den, dass der erforderliche Temperaturbereich eingehalten werden kann.

Die Umsetzung in dem erfindungsgemafen Verfahren zur Herstellung des erfindungs-
gemalen Materials erfolgt somit in Gegenwart eines Losemittels. Hierbei kbnnen Sol-
vothermalbedingungen eingesetzt werden. Unter dem Begriff "thermal” ist im Rahmen
der vorliegenden Erfindung ein Herstellverfahren zu verstehen, bei dem die Umsetzung
in einem Druckbehalter derart durchgefiihrt wird, dass dieser wahrend der Umsetzung
verschlossen ist und erhéhte Temperatur angelegt wird, so dass aufgrund des Dampf-
druckes von vorhandenem Lésemittel sich ein Druck innerhalb des Reaktionsmediums
im Druckbehalter aufbaut. Hierdurch kann die gewlinscht Umsetzungstemperatur ge-
gebenenfalls erreicht werden.
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Vorzugsweise erfolgt die Umsetzung nicht in Wasser enthaltendem Medium und eben-
so nicht unter Solvothermalbedingungen.

Die Umsetzung in dem erfindungsgemafen Verfahren erfolgt demzufolge vorzugswei-
se in Gegenwart eines nicht-wassrigen Losemittels.

Die Umsetzung erfolgt vorzugsweise bei einem Druck von héchstens 2 bar (absolut).
Vorzugsweise betragt der Druck jedoch héchstens 1230 mbar (absolut). Insbesondere
bevorzugt findet die Umsetzung bei Atmospharendruck statt. Hierbei kann es jedoch
apparativ bedingt zu leichten Uber- oder Unterdriicken kommen. Daher ist im Rahmen
der vorliegenden Erfindung unter dem Begriff "Atmospharendruck” derjenige Druckbe-
reich zu verstehen, der sich aus dem tatsachlichen vorliegenden Atmospharendruck
+ 150 mbar ergibt.

Die Umsetzung findet in einem Temperaturbereich von 110 °C bis 150 °C statt. Vor-
zugsweise liegt die Temperatur im Bereich von 115 °C bis 130 °C. Weiterhin bevorzugt
liegt die Temperatur in einem Bereich von 120 °C bis 125 °C.

Die Reaktionsldsung kann weiterhin eine Base aufweisen. Durch die Verwendung ei-
nes organischen Losemittels ist es haufig nicht erforderlich, eine solche Base einzuset-
zen. Nichts desto trotz kann das Lésemittel flr das erfindungsgemalte Verfahren derart
gewahlt werden, dass dieses als solches basisch reagiert, was jedoch nicht zwingend
fur die Durchflihrung des erfindungsgemalfien Verfahrens sein muss.

Ebenso kann eine Base eingesetzt werden. Bevorzugt ist jedoch, dass keine zusatzli-
che Base eingesetzt wird.

Es ist weiterhin vorteilhaft, dass die Umsetzung unter Rihren stattfinden kann, was
auch bei einem Scale-up vorteilhaft ist.

Das (nicht-wassrige) organische Ldsemittel ist vorzugsweise ein Cje¢-Alkanol, Di-
methylsulfoxid (DMSO), N,N-Dimethylformamid (DMF), N,N-Diethylformamid (DEF),
N,N-Dimethylacetamid (DMAc), Acetonitril, Toluol, Dioxan, Benzol, Chlorbenzol, Me-
thylethylketon (MEK), Pyridin, Tetrahydrofuran (THF), Essigsdureethylester, gegebe-
nenfalls halogeniertes Cq.,00-Alkan, Sulfolan, Glykol, N-Methylpyrrolidon (NMP), gam-
ma-Butyrolacton, alicyclische Alkohole wie Cyclohexanol, Ketone, wie Aceton oder
Acetylaceton, Cycloketone, wie Cyclohexanon, Sulfolen oder Mischungen davon.

Ein Cis-Alkanol bezeichnet einen Alkohol mit 1 bis 6 C-Atomen. Beispiele hierfiir sind
Methanol, Ethanol, n-Propanol, i-Propanol, n-Butanol, i-Butanol, t-Butanol, Pentanol,
Hexanol sowie Gemische davon.
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Ein gegebenenfalls halogeniertes Cy0-Alkan bezeichnet ein Alkan mit 1 bis 200
C-Atomen, wobei ein oder mehrere bis hin zu allen Wasserstoffatomen durch Halogen,
vorzugsweise Chlor oder Fluor, insbesondere Chlor, ersetzt sein kann bzw. kdénnen.
Beispiele hierflir sind Chloroform, Dichlormethan, Tetrachlormethan, Dichlorethan, He-
xan, Heptan, Oktan sowie Gemische davon.

Bevorzugte Losemittel sind DMF, DEF, DMAc und NMP. Besonders bevorzugt ist
DMF.

Der Begriff "nicht-wassrig" bezieht sich vorzugsweise auf ein Ldsemittel, das einen
Hochstwassergehalt von 10 Gew.-%, mehr bevorzugt 5 Gew.-%, weiterhin mehr be-
vorzugt 1 Gew.-%, weiterhin bevorzugt 0,1 Gew.-%, besonders bevorzugt 0,01 Gew.-%
bezogen auf das Gesamtgewicht des Lésemittels nicht liberschreitet.

Vorzugsweise betragt der Hochstwassergehalt wahrend der Umsetzung 10 Gew.-%,
mehr bevorzugt 5 Gew.-% und weiterhin mehr bevorzugt 1 Gew.-%.

Der Begriff "Losemittel" betrifft reine Losemittel sowie Gemische von unterschiedlichen
Losemitteln.

Schritt (a) des erfindungsgemalien Verfahrens zur Herstellung des erfindungsgemafien
Gerustmaterials wird fur mindestens 10 Stunden durchgeflhrt. Vorzugsweise erfolgt
die Umsetzung mindestens einen Tag, weiter bevorzugt mindestens zwei Tage.

Weiterhin weist das erfindungsgemale Verfahren den Schritt (b), Abtrennen des aus-
gefallenen Feststoffes, auf.

Aufgrund von Schritt (a) des erfindungsgemafien Herstellverfahrens fallt das Gerust-
material als Feststoff aus der Reaktionslosung aus. Eine Abtrennung erfolgt durch im
Stand der Technik bekannte Methoden, wie Filtration oder dergleichen.

Das rein auf Magnesiumformiat basierte porose metallorganische Gerlstmaterial kann
gemald dem oben durchgefiihrten Verfahren oder gemal} der Synthese, wie sie in J. A.
Rood et al., Inorg. Chem. 45 (2006), 5521-5528, beschrieben ist, erhalten werden.

Sowohl das rein Magnesiumformiat-basierte metallorganische Gerlstmaterial als auch
das sowohl Formiat als auch Acetat enthaltende Magnesium-basierte porése metallor-
ganische GerlUstmaterial kbnnen zur Speicherung und Abtrennung von Methan einge-
setzt werden. Hierbei ist die Verwendung des Geriistmaterials, sowohl Acetat als auch
Formiat enthaltend, bevorzugt.
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Dementsprechend besteht eine bevorzugte Ausfihrungsform in der Verwendung eines
porésen metallorganischen Geriistmaterials zur Speicherung oder Abtrennung von
Methan, wobei das Geriistmaterial die erste und die zweite organische Verbindung
enthalt.

Eine bevorzugte Verwendung liegt darin, dass Methan aus einem Gasgemisch mit Hilfe
eines erfindungsgemalien metallorganischen Gerlistmaterials abgetrennt wird.

Das Gasgemisch weist hierbei vorzugsweise neben Methan Kohlenmonoxid und/oder
Wasserstoff auf.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit die bevorzugte Verwen-
dung des erfindungsgemalien metallorganischen Gerlistmaterials sowie des rein
Magnesiumformiat-basierten Gerlstmaterials zur Abtrennung von Methan aus einem
Gasgemisch, wobei das Gasgemisch neben Methan mindestens eines der Gase, aus-
gewahlt aus der Gruppe bestehend aus Kohlenmonoxid und Wasserstoff, aufweist.

Aufgrund der aufgefiihrten Verwendung des erfindungsgemalfen Geriistmaterials so-
wie des Reinmagnesiumformiat-basierten Geriistmaterials besteht ein weiterer Ge-
genstand der vorliegenden Erfindung in einem Verfahren zur Speicherung oder Ab-
trennung von Methan, den Schritt enthaltend

- Inkontaktbringen des Methans oder eines Methan enthaltenden Gasgemisches mit
einem entsprechenden metallorganischen Geristmaterial.

Die Gasadsorption bzw. —trennung erfolgt grundsatzlich nach dem Stand der Technik
bekannten Verfahren.

Grundlagen und technische Verfahren sind beispielsweise in Werner Kast, Adsorption
aus der Gasphase, VCH Weinheim, 1988, beschrieben.

Die Druckwechseladsorption ist beispielsweise in D. M. Ruthwen et al., Wiley-VCH,
1993, beschrieben.

Beispiele

Beispiel 1 Herstellung eines Magnesiumformiat-Acetat enthaltenden metallorgani-
schen Gerlstmaterials
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Ansatz:

1)  Magnesiumnitrat*6 H,O 38,5 mmol 9,909
2)  Ameisensaure 53,2 mmol 2,59
3) Essigsaure 53,2 mmol 3.2¢g
4)  N,N-Dimethylformamid (DMF) 2,19 mol 160,09

Es wird das Magnesiumnitrat in DMF in einem Autoklavenbecher aufgeldst. Dazu gibt
man eine Lésung aus der Ameisensaure und Essigsaure und riihrt die Lésung fiir 10
min.

Kristallisation:

125°C/78h

Ausbau:

Klare Losung mit weilden Kristallen. Die Losung hat eine pH von 6,67

Aufarbeitung:
Die Kristalle werden abfiltriert, 2-mal mit 50 ml DMF gewaschen.
Auswaage: 4,763g

Feststoffgehalt:
Auswaage: 2,7% Feststoff

Fig. 1 zeigt das XRD des erhaltenen Materials, wobei | die Intensitat (L, (Counts)) und
2 O die 2-Theta Skala angibt.

Beispiel 2 Herstellung eines Magnesiumformiat-basierten metallorganischen Gerlst-
materials

1)  Magnesiumnitrat*6Wasser 38,5 mmol 9,909
2)  Ameisensaure 106,5 mmol 4,89
3) DMF 2,19 mol 160,09

Es wird das Magnesiumnitrat in DMF in einem Autoklavenbecher aufgeldst. Dazu gibt
man die Ameisensaure und rihrt die Losung fir 10 min. (pH=3,49)

Kristallisation:

125°C/78h

Ausbau:

Klare Lésung mit weilien Kristallen
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Aufarbeitung:
Die Kristalle werden abfiltriert, 2-mal mit 50 ml DMF gewaschen.
Auswaage: 5,162g

Feststoffgehalt:
Auswaage: 2,9% Feststoff

Beispiel 3 Adsorptionsmessungen

Fir das Gerlstmaterial aus Beispiel 1 und das Magnesiumformiat-basierte Gerlistma-
terial gemaf} Beispiel 2 werden Adsorptionsmessungen durchgefihrt.

Fig. 2 zeigt die Aufnahme von Methan (oberer Graph) bei 298 K sowie Kohlenmonoxid
(mittlerer Graph) und Wasserstoff (unterer Graph) bei 313 K fiir das Gerlistmaterial aus
Beispiel 1.

Fig. 3 zeigt ebenfalls die Aufnahme von Methan (oberer Graph), Kohlenmonoxid (mitt-
lerer Graph) und Wasserstoff (unterer Graph) mit Hilfe des im Stand der Technik be-
kannten Magnesiumformiat-basierten metallorganischen Geriistmaterials unter den
gleichen Bedingungen, wie diejenigen, welche bei den Messungen fur Fig. 2 eingehal-
ten wurden.

Wie sich aus den Reinstoffisothermen ergibt, ist eine Speicherung von Methan sowie
die Trennung von Methan aus einem Methan-haltigen Gemisch, das darlber hinaus
Kohlenmonoxid und Wasserstoff enthalt, moglich.

In den Fig. 2 und 3 ist die Aufnahme A (in mmol/g) als Funktion des absoluten Drucks
p (in mmHg) dargestellt.
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Patentanspriiche

Verwendung eines pordsen metallorganischen Gerlistmaterials enthaltend min-
destens eine erste und gegebenenfalls eine zweite organische Verbindung, wo-
bei zumindest die erste organische Verbindung zumindest teilweise zweizahnig
an mindestens ein Metallion koordinativ bindet, wobei das mindestens eine Me-
tallion Mg (I1) ist und wobei sich die erste organische Verbindung von Ameisen-
saure und die zweite organische Verbindung von Essigsaure ableitet, zur Spei-
cherung oder Abtrennung von Methan.

Verwendung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das Gerlistmate-
rial die erste und die zweite organische Verbindung enthalt.

Verwendung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass Methan
aus einem Gasgemisch abgetrennt wird, wobei das Gasgemisch neben Methan
mindestens eines der Gase ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Koh-
lenmonoxid und Wasserstoff aufweist.

Verfahren zur Speicherung oder Abtrennung von Methan den Schritt enthaltend

¢ |n Kontakt bringen des Methans oder eines Methan enthaltenen Gas-
gemisches mit einem metallorganischen Gerlistmaterial, wie in An-
spruch 1 oder 2 angegeben.

Portses metallorganisches Geriistmaterial enthaltend mindestens eine erste
und eine zweite organische Verbindung, wobei zumindest die erste organische
Verbindung zumindest teilweise zweizéhnig an mindestens ein Metallion koor-
dinativ bindet, wobei das mindestens eine Metallion Mg (Il) ist und wobei sich
die erste organische Verbindung von Ameisensaure und die zweite organische
Verbindung von Essigsaure ableitet.

Gerilistmaterial nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass dessen Rdnt-
gendiffraktrogramm (XRD) im Bereich von 8° < 20 < 12° zwei Reflexe aufweist,
die im Bereich von 2° < 20 < 70° die grofdten Reflexe darstellen.

Gerilistmaterial nach Anspruch 5 oder 6, dadurch gekennzeichnet, dass das

metallorganische Gerlstmaterial neben Mg (1) keine weiteren Metallionen auf-
weist.

10
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8. Gerustmaterial nach einem der Anspriiche § bis 7, dadurch gekennzeichnet,
dass das metallorganische Geriistmaterial keine weiteren mindestens zweizah-
nigen organischen Verbindungen enthalt, die koordinativ an das mindestens ei-
ne Metallion binden.

9. Gerilistmaterial nach einem der Anspriiche 5 bis 8, dadurch gekennzeichnet,
dass das molare Verhaltnis von erster zu zweiter organischer Verbindung im

Bereich von 10 : 1 bis 1 : 10 liegt.

10 10.  Verfahren zur Herstellung eines pordsen metallorganischen Gerlstmaterials
nach einem der Anspriiche 5 bis 9, die Schritte enthaltend

(a) Umsetzen einer Reaktionsldsung enthaltend Magnesiumnitrathexahydrat,
Ameisensaure und Essigsaure sowie einem Ldsemittel bei einer Temperatur im

15 Bereich von 110 °C bis 150 °C fir mindestens 10 Stunden und

(b) Abtrennen des ausgefallenen Feststoffes.

20

11
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