Elemi reakci -k vizsgs8lata oxi

®s I nverz kataliti kus r e

Ph. D. £RTEKEZES

SZENTI IMRE

K¥RNYEZETTUDOMCNY I DOKTORI | S
SZEGEDI TUDOMCNYEGYETEM
TERMESZETTUDOMCNYI £S | NFORMAT

ALKALMAZOTT £S K¥RNYEKBZXZEKKE MI /

SZEGED

2020



TEMAVEZETTY
PROFDR. KENYA ZOLTCN

DR. DECK AL ESZL¢



Tartal omjegyz

Tartal omjegyz®Kk

1 B BV € Z L B S 6
2 lrodal mi..8.t. 1. Kl Nt ®S e 8
21 Model | kat al i.z.8t.ar....r.ends.z.er.eKo........ 8
2.2 ATIOf el ¢1 et.... G 0 0 1 T SN - S 9
2.2.1 T 0 OB, ..eiiiiiiiiiiiiiiiice e 9
222 ATiOreakci -ja molekul 8ris hidr.oag®nnel,
223 Il nverz kat®si agtRdr.ka.ptis.O.l.at.a........ 12
224 TiO»on hordozott Rh r-@t.z.e.c.s.k.®Kk....r..ed3k ci - j a
225 TiO»on hordozott pl azxneln.a..f.®@mek..r.eddkci - | a

2.2.6 Afolytonos TIQr ®t e g, mi nt hordo.z.....S.zefdAdvi css
23 TiOt ul ajdons8gainak m-dos?t,Bs.a..adals®kanya
24 Mo ®s -cMo Oxl ati na f ®me.k.r.e...gy.akar.al.tlé6hat §se

3 Kz2s®rleti k°r ¢l m®ny.ek.,...\vi.z.s.g.8l.at.i...mi8dszer e
31 A m®si KO . l.mMBNY. .8 Koo, 18
32 TO(110) egykrist8l.uy..®s...annalk..k.ezel8®se
33 Rh ®s Mo r ®s ze.c.s.koek..el.R8I1.1.2.1.8s.a.....18
34 Auger el ektro.n..s.pekit.r.os.zk. .pl.a. ... 18

35 HRm®r s®kl et progr amo.z.ot.t...des.z.or.pcild9 (TPD
36 Kil ®p®s i mu n k.a...me.g.h.a.t.§.r..0.z.8.s.a....................19

4 Eredm®nyek ®s..0rt.®Kel.®S.&Ko ... 20
41 ATIO,(110) ey kri st 8l yon | ®t rehozott r-dium ka

K¢l ©nbgrz@t efg Ob 0.r.2.1..0.1.6.5.8.0.0.8 Lo, 20
411 TiOkpromot 8l - hat 8sa..Rh..nanor.®s.z.e€® k ®k en
412 TiOxkpromot 81 7i dvmn &ls ab Amb § z a.t.t...... r..d.i22am f i | |

42 M®ly hRm®r s®kl eten kial ak?t otv®ksozngyn dviiQ@ s
fil m, Mi Nt DO 00 Z 27
42.1 RhTiO-Rh Szendvics sz.erkezedt..j.el.l.eihz ®se
422 Szendvics szerkezedt..kat.al..t.i.kus.2&8kti vi i
43 Mol i bd®n fil men ®s meghobd®&mrnel | @t debdizo
r®szecsk®k diszperzitg8§sgnak..®s..kat.al.32ti kus
431 A kP zeszto°chiomelXY0)kuegyfkrOi st 81 yon | ®t
r ®s zecsk®k..j.el.l.emz®S.€...cccociiiiiiieiieee 32



Tartal omjegyz

432 Mol i bd®noxi d f.i.l.mek..el.R8I[.l1.2..8.s.a.35

433 A vegyes oxidra | evs8l as.zt.ot.l...Rh.3T ®s z e c :
434 A TiixMoOon | ®t rehozott Rh r®szecsk®k CO

Vi Z S Gu8. b @t et 39

435 MoOsf il men hordozott Rh..r.®s.z.ecs. k@B jelle
436 MoO,®s Mol® | ®t r e®szetcts KRk CO ads.z48r pci - S
437 TiOron | ®t rehozott Rh r®syhat Sk.@k.r.Bl adago

4.3.8  RNTIM MOOX. ...ttt e e e e e e e e e e anes 54
44 K¢l onb°zBnmeed®&KBILO) Te@Qykrist8l yok ®s f e
r-dium r ®s ze s KB 0®smakh e k.u.J.8.K.Kal............. 57

441 Reduk &FreaKcDva.a..Ho e, 57

442 A reduk8lgykTi ©®t 81 yon | ®t r elmadzsatotr p Rih- s
tul ajdons8g8nak vi zs.g.8l.at.a..s.z.obahRm&r s®kl e
443 A H ol d-d8sa exbRs.en...r.eduk.§l.t.. T.i.®9

¥ S S Zef .00 l.al 8 S 73
YU [ 1 4= Y2 PP 75
K°szonet ny.l..v.8.n.2. L.8.Su e, 77
I rodal 0mj.e.0.¥.Z.®K e 78



Al kal mazott revid2zt ®s

Al kal mazott r°vid2t®sek ®s jel®°°] ®s ek

1 AESTAuger Electron Spectroscopy, Auger EI e
1 Bor2t gitaz8gmd(Szorpci -t k°vet Ren a felg¢let
sz8m8nak ar8nya adj a

1 Dekonvibds#4dsf el bont 8s

1 ExpozZifeil ¢l etre felvitt anyagmenm®Pr s ®gegy:
Langmuir, 1L megfelel 1P Tor r ( ~mb a ro)d pgeSrzc eesg yd -nz§iss § n a k

1 HE8tt ®r aidaz onmap kial mawot teldaeqpy®¥yw&®k a kamr §b
mol ekfuell &kl et i adsl®spQHci - j a (fRI eg

1 Kil ®p®s WF)imankgls g i nt &sziantFetr8nviol s®apg (t°b
vagyis a legkisebb energia, mi t be kel fektetng¢gnk, ha egy
akarunk szak?2tani

q Mi gr 8edy adott Hemeg®h eadegpdszer T

1 MR ( Monormdregr)®t egr RI besz®l ¢nk, ami kor
|l ehet s®ges f el ¢l etelfogldj@ t Rhel yek mindegyi k®

1 Ont op pioazzz ca poz2ci -, mel yben egy fel ¢l et
helyezkedik el

1 Subsurfacéa | egfel sR felg¢leti r®teg alatti p§8r
1 STM1 Scanning Tunneling Microscgp P8szt 8z Al ag¥%t mi kr oszk
1 Tpidesorption peak position, deszorpci-s ¢
1 TPDiTemper ature Programmed Desorption, HRm
1 UHV T Ultra High Vacuum, Ultra ldgyV 8 k u u m

1 XPSi X-ray photoelectron spectroscoi®° nt gen Fot oel ektron Spe



1 Bevezet ®s

1 Beve ®st &WI kit Tz®s

Av®kony oreasdajfStlose ks p®I| d 8 talzanutt-ulbaj dRovres
jelentRs figyelem fordult migBdt kbs®ohgtt | ami

err RI a t®ms§r - | kel et ke StlniRst@um bell imMd8 cti -&v tsi zz8&
megn°veRkeaddeektpptko ®s®n, hogy a k®t di menzi-s anyag
szerkezetileg k°nnyebben v8§ltoztathat -k a t°

A heterog®n kkd tdd Infemnizi besn reaedgkatiBat ti ki
model |l rendszer ekenl ®tvraegijotzsod & ®k o niys tf § 11 ynoesk e n
ngy vagy ultk8@mggy®enggkkukuzatt8sok c®l ja az
®r dekes aspektusai nfhé&l alzen owm? dSgetagtzeik kel § 6 k et
®s az el m®I| et | e2r 8s @k zrsegngdtstzse® ge®v enhe gnfieegl @erltR
|l egt°bb esetbeaz n®hikagh® Xmdtadtilterkus tul aj don
me g ®r t ®ss®hke z a z egyszerel memglsRer/g k bteml aj don

betekint ®s®n kereszt ¢l l ehet meg®rteni ®s o
sokkal °sszetettebkel ab?gR T répvtigtrteteket, el
mor fol -giai tul aj donxsi8dyro&tkead e kb 2mo d eulllterzaR/ ®keom

el k®s zéz $lett Rk, meg hfait gy elzdmbe ,vett raedleqgiaktgw
spRci eszBkeknek a vizsg8l atoknak az er edm®n
aktivit8ssal ®sdes kez®ktkat alSisz&tt oro&n megt e
szintetikus YWtvonalak megtal 81 8s8val,, a kzy
®r dek ®b en

A heterog®n katal2zisben az egyi k |l egt®©°hb
hi dr og®ne,2zn@sa weegaykicpar al ap pill ®r ei k°z® t a
k ®mi ai folyamaa karghbmhzat 21§iat¥%8lbibs elygiyd rko g ®r
mely2 gky® zvetve a Vi@GnSpo-hGoDzP AjeSrRsdandsh 02z 8 munk § |
| ehet Rv@®CO e®s$,egB@Q@ dlasznos ter mPkek k ®®st at ®n |
megfigyel ®sei kbRI g8 rmazi pal m®I e.t sBhiaapd 8 s € n
reakAignk®z ®s r &o ae gkalmazettk At alti-2 §t®sr a redakdi - kO
f ¢cggiReln® nb° z Fk @pezri@ikeet kmi mte tE® L ¢ & alko®Io’?® s
t © didmoss z ®n h iekt’’o g ®n



1 Bevezet ®s

A fent eml 2t ett dzod lylaarlamaxot sorlkant al i z 8t
nemesf @sn@akabnbznak, meby k bs§r nagym®rt ®kbenok fokoz
aktivitgssgt, dek em&RG | | 3t & ivelk & tkit 8sreedy ®M® K eas
mennyi s®ge mi atts &g bteund orm8Bmgetse gk °kziPtsat 8s f ol y
az al kal maz8suk hat ®k onyabb8 ®s gazdas8gosab

Anemes fkRGmeakl i ti KRpess@®gpeperPym®Ryent het R egy
gazdas§gosabb f®mek adagdi®ssHeat®smingl pPadE
CeQ, FeQ ®s Mb@®moxi d r ®tPeed Kigiyseaq\? d zsartgt i nver z
kialak248aa o®v®ok jelenl ®t ®ben m®g avwéndk?
tehetR a v?* g@zradht®Pekhayagok splelcal§hasg e=Srdlk
k®t f ®m Ygy ker ¢l el ektromos k°l cs®°nhat 8sba
v8lasztja el, amel yen keet as 86 81V alaza V¥ ®Rkeko
ki egyenl 2t Rdnek ®s megviBlUkbumn@ki sa ned ndlst® sozn
katalitikud tulajdonsS§gai

A kut at 8som sor8&n c®Il ul t Tztem ki a pl at
tul ajdons8gainak atomi vastags8g¥ r ®t egek se
r szl et es megi smer ®s ®t . A platina f ®me k S
energiaterme ® s szempontj 8b- | jelentRs reakci - kban

ugyanakkor megl heARsa&tnordir Syastfa®gms §g¥% r ®t ege
®s a moli bd®noxidokat vo maetg®8Il t amat §gned gle k r &
el R8I 1 2tsuk UHV k°r ¢l m®nyelA K%zttt zBsork@knk
aktivitg§s8t CO adszorpci-s k2s®rl etekkel tes

A Rh nanor ®s zecs k®klk(elll Ob o rf2etlostlte,t erne dt uokvssl|
k2s®rl eteket i's v®geztem, mel yek a CO kat al
megi smer ®s ®r e irs8nyultak. Mi v el a CO ,0i dr ogeg
Rh klasztereke®tkigagledk¥tadtt kYl ©snP. nhat 8§s8t i s

Kut ama&8 s &JiIHV k°r ¢l m®nymhelkYyrzek t elvi®gye,t hod
v8l toz- -t k®pesek ki ki¢gskd@tbh®ll2nz i, s baeBret jgdelkd na hwadarl

t ®v e a katali z8tor aktivitgs§gt ®s stabil it
Di sszert §8cibemitatoma etlGRp@ZrPmM®&s ®hez sz iks®ges iro
a k2s®rl et eszk©°zo°ok ®s m-dszer ek bemut at §



2 lrodal mi 8§ttek

2 lrodaimi 8§t t eki nt ®s

21 Model | katali z8tor rendszerek.
Napjaink k®&mi ai kut at 8sainak el kst Rs h
reakci -k mechanizmusait felt®rk®pez®r lvatzesky § |

seg?t s®g®vetl akvajt rfecadkeczilg tktegliviez Reb ®s kol ts®g
kat alriezn8dtsozrer ek et fejleszthet ¢z &g 8nark fkellzeel
®vsz8zados t°rt®nete j I mut atj a, hogy az a
rendszer ekt RI fokozatosan a bonyolultabb, a
tanul m8nyoz8sa ®s memoddrendsee ekr §hnyS8ih&l hakagl
vagy f®m egykrist8ly fel¢letek szerkezet ®t
adszorpci-s folyamatokat, ®s a re8lis katal?2
saj 8ts8gait pr (1bsgblyyjaukz enke gutser ni€t ®r ¢nk a 20D
vizsg8lats8ra, majd a i2Bjge8§Bgai kavalmk@g 8t pue
3D re8lis kataliz8torlokidgefi me8lytnekoxisdaol€m
f®mkomponenseket p8rologtatunk.

egykristaly
oxid fem

2D modellkatalizator
2-3 nm

B (o0t

fém az oxidon fém a fémen
modellkatalizator fémes katalizator

oxid az oxidon oxid a fémen

oxidkompozit inverz modellkatalizator

2D valdédi katalizator
5-50 nm
_fém

- oxid
__—fém

Z| A2E mel P e _-'. . valodi katalizator
o =
1

'

- ' oxidrészecskék
, =¥ 5-50nm

1. &Khrnat- -csoportunk kutat 8si



2 lrodal mi 8ttek

A fel¢letanal?zis a technika | ellUH¥,ge mi a
p<l0®mbank °r ¢ | m®nyekre szor2tkozi k,e81dgy &laylodrn z
mTkod®s i k°r dlens@®egyheniktRRvlan megvi zsg8lni a real
p®l da erre a CO hidrog®ndz®@sad.,8bbhaolbaa amgmd
nyom§st kel l al kal mazni , azonban ha c¢csak a
egyben aebeak ®@upsrmezgh®d Pp®seos sk°vetkeztet ®s el

reakci -r-I az UHV k°r¢l m®nyek ell en®re i s.

22 ATiO,f el ¢mie§|) & ®
221 Ti t-cBorid

ATO,szobahRm®r s®kl eten h8rom m-dosul at ba
rutil, anat 8§z ®s a brookit. Leggyakoribb f
kereskedel mi ter mPkek k°zO°tt. Megfel el R hRKk
alakul. Mindegyikm- dosul ktoohaitw8ci - | Y4 tegdakitna®dtearetkg |, m
szerkezet okben nem teljesen azonosak. A ruti
hexagon8lis, m2g az anat8zra ®s a b4oookki tr a
v8l toz:- oxid8ci s 8§8jdkapeltektlrecreitkRws® ttuelsazjid oan

el ektromos vezet Rk®pess®g ®s a kil ®p®si mu n |k
f ®mr ®s z e c stkks®kt Wklaajad d rnt s 8. AiTiObkei hl a@pg®sl ih atbi rkk § ] a
eV-0 s tartom8nyban v8l toztathat - &zA Pl §n a
egykrist8lyok j- -k, rendepalt tstabiis smuakg & &8s Sj&u Kk ° n
reduk8l hat - s8guk mi att i gen n®pszer Tek a m
rutilnak h8rom alacsony indexT fel¢lete van
2. 8bra szemP®lal(d)ie,gi m& B8 ykéuks alar mit abi | fel ¢l

| egt°bbayozott?’anul m§



2 lrodal mi 8§ttek

2. 8§bra Semaali kusoBprian @eid); b (E0);£) (@01Ye

Arutil TiIO2 (110} 1T 1) nf®eI8anlye ti s ned r§tt hppant hai B8 8§br §
a h2dhoz kotott oxi g®n ( BBO) at omok sor 8t
helyezkednek elA 2 dhoz k°to°ott ¢ BiBEOAN I8l b azht&Sisyseskl p d®rs
hRkle@esel e$iRlI 2At BBaBtO sorok a hatsrgososak kebe
hel yezkednek el , mel yek ugyanabban asp?2kban
sorok A s2 kban | ®' R o0xi g®n ast®smeakordkabr ai el v8Il asz

10



2 lrodal mi 8§ttek

BBOV Ti. BBO O, Tig,

- » SN
Do L O @ O oatoms @ Tiatoms

3. butldO, (110 1x 1) fel ¢l ead Amgwd gl | j®e
hibahellyef*

222 ATiOzreakci -ja molekul 8ris hidrog®nnel, sz¢

Egy kor ai tanul m8nyban G°pel ®s munkat 8
hi bahelyek speci §lis adszorpcini®sah-&0yakk® v 8§
TiO, ®s ak°H °tt kialakul't k°t ®s dryRshsRg®r si®ked re
deszor 8881 AdiICO eset ®n Yates ®s munkat§rsai
TiOyr -1, -eIsOS5CXK t el 2t @80tKest Irese®@y pt85s csw%cs
m®r ®sek sor8&n. Azonban ha az ox®sesal hj baklkoby
magasabb deszomegii gy esllHetph LTQDECGE Mz @de®ls® 1 ¢ |
figyeltek meg.

A fentiektRIveEt ®remima gayy &g yOa k osr@ gagteil jbetlre
p®| d§g§z vebam(WESY*®s a hi dr bem@ho tt ek anted I®ist i k u s
r@ve®hender son ®Ykimontkattt§§ls,ai hogy egy b des§l i :
(110) egykrist 8l k®pssak mangike® tamib&r @ $ilbahelyek
jel enl ®t wWhala rs smio-cji &8 | s. Afolggm8ts ¢ zad&htbah&lygen f el ¢ | et i
hidroxil csoportok keletkezndk mel yek a fel f Tt ®s hat§s&ra Y
visszamarad egy O hibahely, ez az Ygynevezet

bizonyos eseteldn reverzibilis a |l egt °bb ,edseestzoempca:- tH i s me g

11



2 lrodal mi 8ttek

ugyanaban a hRm®r s ®k et Hamn @ r ®s mSmuwrbkaant §r s a i az
deszor bg®slLbOHdmenthyi s®gek ar 8medu R SIstzsed gpgPwa la; Tr
aTiO,reduks8l ts8gsgt, aklkomennRi $GBs&mabeB? s @rF | et

sz8mol 8si eredm®nyek ell en®red®sekSbp®adgusl \
csoportok k ®pzRd®s e szerkezetizl(elglO) - If et et e
val ami nt a hidrog®natomok ol d-d8s8nak ®szl ¢
szt©°chi omeg(tlrliokiusf elli¢d et ekehi diV¥oxi IPRsz dt8tr sait %
TiO, (110) egykristsg8ly fel ¢l et ®®RIL,OHNdeens ztoa pas z
amel ybRmok bealtd- d§8s§%t aAkdnwbhake Heatdteelson ®s
tal 81t 8k, hogy az ad®z aremenglits ®P®s Kezselor bme§
szt°chi omdtlrlioRus gWik®@i st §1 yok?2 sy@rglPett ts orr&n ads

A WGS reakci-ban nem csadkoza fi®&m,f omamem
j 8tsBkzkos2tja a f®m diszperg8l 8s &teakamnmomMAMnEe
(SMSI). Aredo¥ir eakch- osbg®n hi batperelyskk kehet kmkhek
bont §si reakci - k'bamzszeakapstz ujl §tcs z a p@®tSeng ki a
aktivitsg§gagt ®armunkat 8rsat anud mgady Az tk¥ke®rslzé
eredm®nyei k azt mutatj 8k, xh®jegaj Api hW@heel o

dekor 8ci - sor8n is k®pzRdi k, ennek ell en®re
szinte hibahelymentes r ®s z e k tkéhtrasz®pmutatnak a | . A z
szerkezet bieonnok®VvkR zTi t, mel yek ar8nya | -|I

hidroxilcsopor“® okFomerorsy inseRgj®veeyiezni, hogy a:

akt2v helyek i soxkidalhak uwlrfaek ¢ & e ffeaBikkataiitékust ®n ,
tul ajdons8ggal rendel kekdAsl®r | @amiekt m&@zt ba z0QYy

223 I nverz kat a®sz8t h &Bapc ®ol at a

A tit8n ®s m8s redukBahatl i z ®btmivel nalgy ad @z -nk ¢
fel ¢l &kt®ple s @réntraaszferreltmdos 2t ani a f°®An elekuonakj don's
v8ndorl 8s8nak i1ir8nya f ¢ iedektfromekhia®eopa@adizecmd o
k¢ Bs®g ®t RI . A f®m ®s az oxid k°z°ttia el ekt
kataliz&8tor%8% aktivit§s§hoz

Jelenleg nagy ©®rdehkloRd®z - m®nat wazi k ad kali
f Rk®nt annak az ®rdekes megfigyel ®s®nek k?©°s:
redukci -s kezel ®s ut §on hedoRt & osoporthatd DIzt- 0 zfi Gkmek

12



2 lrodal mi 8ttek

CO ®skeHni szorpci 5> tulzajeoRsE&dg®m k°l cs°nhat
kifejez®st B8l ®al fwbakafT8usaienak eredeti me g f |
kezdetben csak a t°lt®ss8tvitellel magyar 8zt
mi nt leesh emasg®ygar 8z at ota laemp¥hjyaeltb nfaejmSrt t el ek
tanul nmBlnaymjk§n, az SMSI fR mMaAi de&ontr §ti§s| & al
megj elen2t ®s®re tett hat al mas er Rfesz?2t ®sek
nem teljesen i smert. A termodi namikai me gf c
tortf@mifll ¢l etr e, mi nt a f ®mr ®s zecsk®n ker e

szegrijag 8fcal-¢ 1 et en

Kutat-csoportunk nemr ®gi ben sz®l eskor T f
TiO,(110) emynkrniosvteSslzt et*®™ pBat knaf®®@medss®dat §r s
STM-e | tanul m8nyozdt®sk aneRhami @WK &IEt2)a eDhiyRr i s
fel ¢l et®n., Kut at 8suk s oro8sn aslzaicgreeOieys MRhmto r 2 t
3D-n°veked®st f i gyWelbteerk) , menge | (y\hcelkmeork a , hogy a

k°l cs°nhat 8s errdioszeebb®s ma nt ®m K z°tti. A | ev
kl aszterek prefer8ltan az °t°s Kkoog(@iOnsgci - s
egykrist8lyon | ®trehozott kl aszterek m®ret®

stabilnak amlB8Tt®k, haz®adr a, a Rh atomok f el
f ®me aggreg8l - dgs 8Be rfki-g y®esl tnRukn knaet g8® rs@s e RSKTéMh
y2tott8&§k, hogy a &el az?2nenkapsksliEsgga

k

bi zon
Szt°chiometri kus,(110}(-1lx 1) e redyeyzketitst inBrl a nfean v i

S

S

tapasztaltak de&orgel ffit@®@gysandov®, Kazonban p
750 K-e hRkezel ®s hat 8§s8ra mS8r i gen. Az enkap
egykristsly f&lag2tn®ea 6l RRt ,H ccenbtyBdztdt SeMa kk i

fenti ekbRI meg8l |l ap2that -, hogy a felsz2nei
fontosak az enkapszul 8§ci - | ®t rej°tt®hez. A
cs°kken®se. Caesanjen ®s munkat Srbsaadienkr gu 8 a
nagyobb, mint2J/fn akkor az enkapszul §ci - nfagyobb val

224 TiOyonhar dozott Rh r®szedask®k reakci-ja CO

ATiOonhordozott RhOK@alcs?hhdB8&ssmertht &lI@s z e c
enkapszull8tcal- ja, k ®azdgd 2 r8g wir- sCOt ul aj dons8ga |
szab§|% adidetgykristg§lyra lev§lasztott Rh r ®s

13



2 lrodal mi 8ttek

550 4CO(BI 1l apot), trmrwy @B8rkk&®mlisld &apdz9t t

deszorbed®t odi knegEml 2teni, hogy egy®b Rh fely
710 -RO( B! %%kpoozt®)t ti rekombinat2v §llapot i s.
| ®W R sz®n ®s o0oxi g®n at omok, m2g az el Rbbi f e
rekombin8ci-j8b-1 sz8rmazik, melyhez nagyobb
8l |l apotok kvantitat?2v ®rt®kel ®s ea idnifsosrzno8ccii§:c

me®r t ®k ®r RI

Fontos megeml2teni, hogy b8r a reduk§8I he
kapacit§&sa | ecs®kkeW aa keantkaalpistziuk udsc iCOk tsiowi§tr
met ans8l 8§si reakci - ban, fokoz-di k. Az gel Rbbi

bl okkol ja a fAmuaktbdv kelfyeaittebb eml 2t ettt er
rendel het R, mely sor8n az el ektr aanak&ai kus |
f®mxid hat8rfel ¢ ¢l et®n. M. E. Levin ®s munkat &

hogy a Rh f -1 1 8n-eslT&t (rierhwoeroz t k a-tOa |2i zMR or ) r @
nevel.i a met 8nk®p z Rd®s i sebess®g®Ur cag ®nie g B
reakcdl - Bahton ®s munkat §rsai atmoszf®rikus @

Rh filmanl®s eBlykfi st §8jry®tne g @ptrroennootz8lt-t hTatCE8 s §
®s a CO disszoci 8cyborrraakais-8kgredla,k de®rd ®K e O G

kezotti ©°sszef¢gg®st nem™vizsgs§8§lt&k model |l ka

225 TiOon hordozott platimela f ®mek reakci - -ja H

Het erog®n katal 2zisben sz8mos reakci - v?2
figyel embe v®ve a kataliz8tor teljekuajelle
k°l cs°nhat 8s8nak vinmad g Sloa tdtadd. t t KTea@ kai e®rs ®&s R
megfigyelt ®khorhdbgz- as zWOpesrk@®kiktiett R°WHet Ren

eset ben, ha az oxidon Pt r®szecske i1is volt.
cs°kken®s®t ,§taiPtf und8lt hidrog®natomok okoz:
Hob - | sz 8r maznfaskpi | | over o sz - te nely RsHatdémok Bo u d a
mi gr 8cel g8t a fOom re¥zeaskhPdr Rg®em S pirldloav e
j 8tszik a heterog®n katal2zisben, szenzori k¢
kut at 8sok sor 8nt,mehgoS8dyl a2t &stf ol yeamat reduk
k°nnyed®n, m2g nem reduk8l hat- oxid8Won csa

i rodalszmmhst@®@nhogy a H onnal tel 3k2QQ) tegywkmi sTtigd \
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2 lrodal mi 8ttek

deszor pcmaxsi ntusmvacis -338 Bn ®@Is  t5a10§ ISmatmi k T ®s munk
Pdma | bor,{tld®0?) T©Tig®kri st 8ly eset Rdfgyellekmegy ext |
460 K-n ® | a -bsiesethez&p €dt . Ezt az 8l |l apotot, a ko
81t al megkotott, sz ®t boindrootg®n®sd ehsazrodkfzc-ir- g4 §H
Chen ®s munkatg§rekait Rwzkalyyg R ®tgte§| yi Of el sz2
tapasztalt 8k, hogy al acsony hi dr og®n bor 2t
hal moz-dnak fel, m2g magas bor2to®tlanggn§| n
MMM ®s munkmeal8rtsaliztHett Rh egykri 9t 8laygmors &0t
adszorpchel ~t80kiKelnt2 2@ 3R 0 moddeeksuzloSrrpicsi -H ma X
hRm®r s'® kEgye Rhénta | bor 2tpmtrton Tv@®gZe$ peikrfrromszk - pi
Vi zs g8l ateadel szmdberaa it mut att8k;addhogrypcCO lkes et
megf i gyel hdigHspilovef'levenralbiel | en®re, hogy sok
f &mor doz - k°z©°tt l ej 8tsz- d- H spillover f o
k®r d ®s e k .

2.2.6 A folytonos TiOxr ®t e g, mint hordoz-; szendvicsszert

A graf®n n®pszer Ts®g®nek k°sz°nhet Ren, r
atomi vasdadsags&mdarRYVagok iir8nt is. Padolata k ® n t

(UTO), amelyeket oxid 8Iltal hordozot ttanif ®m n a
(enkapszAuzl 88TTO )szerkezet ®nek ®s el ektronikus
fontos a nanotechnol -gia k¢l °onb°zRzoke®g | et e

a nanokatal 2 zd ser kKNexgaiait §racexatgt r@m egek | ehet
f ®oxid-f ®&m ( MOM) szendvicsszer kez@mteark ceslaks§ Idle%kto§
r ®t egk ®nt , hanem hordoz:- k®ng8gas, fhuongkyci @angeéel
katalitikus tulajdonsg§gait nem % ek azoxid ®k o n )
r®teg alatti f®m is an®l k&P, hogy fizikai ko

23 TiOtul ajdons8gainak m-dos?2tg8g)a adal ®kanyag

Az ipari alkalmag sokban rendk?2vygl f onk aotsaalki za8zt cokr ¢
mel yek monor ®t eg al atti mennyi s®gHhemrc ®ramutma l
vol fv&my mexidod ®nEnnek magyar §zeektosztatibuogy a
tul ajddak®ganywagyelhk al8] kOzn at hat -c.s°R®lech8§ul, an
oxidos form8hlkinl @ ®=il i manKkrgjoOg8t , e z §| ait.&l m- do
Mo-nek k¢l °nf ®lez eftGRn,v afg®ymesszi get el R tul aj dons:
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2 lrodal mi 8ttek

aMoOf ®mesz’@@sR a;eMpyO s 7% Dpmeniehini® munklki Gusait §k,
hogyTiO,egy kri st §l yon a Mo ki ®pgmh ®der r @eBge RI t ¢
Ennek oka, hogy amol i bd®geek nagy iarzZ8§nbobixi ga®&nfi nit s

szobahRm®r si®ekh&tenbaekd ®p®raj & D . A hordoz:- ve
Ssor §ny(X®)O °sszet ®t e *Tmelp agy #000kke $ e hRE R Z ISIs@®s s e |
tehetR Mo oxid&ci-s sz8ma oxidat2v k°zeghben

el ®r hefoxiad§Mo-s 8§l | apot-@s , hRekendla®s ewiy§r 00D
mar ad a ®fEpneksokazhogyaMa@ | yen magas hRm®r s®kl et en
di szpr o ArMoD,0onx§ild §ci - s sz&m8&nak vVvE&ltozntat§ss§
tulajdonsggait %®se knt°rvoenlpheat o $grkiRemeetk®g dtiaslz per z i
a katalitikus aktivitgs§gt. X. Shao ®s munk
mennyi s®gT Mo m§&r -nmehgovr8&d ot zoozttta tft@ra® sCzaec s k ®k

24 Mo ®s, Mo Opl atina f ®mekre gyakorolt hat 8sa

R®g-ta felismert®k, hogy latfiomt dfds®medcke kmd
teljes2t m®ny®t k¢l °nb°zR adal ®kanyagok, k°zt
a Rh nanor®szecsk®h?° kaltiaeitl ®ons ®akni pirtops § t€

reakct mBdpamz ut-bbi nagym®rt ®kben el Rseg?
di sszoci §ci -j 8§hakl gawk,0z§58mas®v@Puhprbcci - &« ®
mechani zmus&nakR ®*mageg am§zjatilSreontrol |l §I't ren
Vizsg8l atok sz8ma kev®s. A. M. Robinson ®s

egykrist8®yréebbzeigty®@ie Dt bl okkolja a Pt akt
befol y§somrejna eBlo®t r®szecsk®k CO ¥jiAz&bani ads
Prince ®s nmgrykaty®»mESasionsowRgpneth kzs®tlhephszt a
RhrMoOshat 8§rfel ¢l eten a CO Yigoyn aad s o@ch az80 Md Ok ,
kot Rdi k meg, ez§8ltal e RaNeyg2ltvvdenval COaldi s 30D
jobban reduk&hng8la Mo®Pyobb az Oakekew®wi te®im&ra CC
el Rf oy dmi hatp®l d8ul madbe®mt Mot Pt (110) egykr
aktivit§sa nagyobb, dwmilntb oar 2ttiost?h t° o tisztachtyy kar i Ma
hat 8s vizsg8l atg8a teygdbblrrgifdt ot it edetkiscdy kev
Mo reakci ejakt@&misd&klkalr mikgy,lmk&ofeli szay®gbeel j

Ptval (IMR)®. Mivel a MoO, k ®pz Rd®se fel ¢l eti szabadenerg
oxidat2zv Kko°r ¢l mevioy ek ®tkfe&rfiegst , r eengdys zRetr n ®| a k
MoOx-d a | bevont Pa f, ®mfe kg gfee Il vwintg,é | ®n e k sorrend,
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2 lrodal mi 8ttek

munkatS8rsai kimadal ®Elanybhgg®PntMot°rt ®nR al kal
Mo k®t f ®me s rendszer n®I a fel ¢l eti °sszet ®t
redukt 2 v alkpBnazeriR'eAgkyoert§ btnhht ett promot &l - hat §s
jelenik meg. H. Kato ®s* mgyrmkizttBo9osam aPwvelis:
Rhron adszorbe8lt CO disszopad&tci 8| IpagRotymatyt € s
szil-dcbxmdon hordozott Rh katali z8tor eset ¢
kataliz§8tor adszorpci-s RKaphasdrmlsat sfzi-qy el tte
nel m- dos2dobki dp miufRwsidon frocdoadtt Pt ®s zecs k®k (2 t ¢

WGSr eakci -] 8§n8l . A Mo tlaerntna leo, mnnaikn tk i Is|etdb btn%erke
jelentRsen elnyomja % faslsgzlests®lgt®bwve nh é Inydek od z
tanul m&ny, ami a j - | yaneRh aak8triowziott 8§ s §toa ®gpy ak adv
be.
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3 K2tsi®rK%r ¢l m®nyek, vizsg§gl

3 K2 s®r | eti k°r ¢l m®nyek, vizsgs8l ati m
31 A m®r ®s i k°or ¢l m®nyek.

A disszert8ci-ban szereplR °9sszes k?2s®rl
vEkuum (al aphBa)mgls® <S5l m®dgexkt ekmi.z°A tkamra Aug
spektroszk tpPpreelgs pRAESBSKipoIlmBpt @&srir etnunka m®r ®s ®r e
szormaldAvi on 8§gyE4mM4 esektronsugar as p8rol ogt a
mi nt 8t mani pul 8torokkal mozgattam a megfel el

32 TiO2(110) egykrist8ly ®s annak kezel ®se

ATO,(110) egykkEMtE®yt Ral Pslz8ombadr Bga Az tmi
(Aremco, Ceramabond 578/gy t ant 8| | e meaz hteazn t\8d n | remgez2 tmP
vol fr 8§msz,8iel tyalag8|rmiartt-a f i &g @&t hblia ®ts @&l tlgeane z
kapcsol-atfbalny @dny nitrog®nnelz helgtytk&tiB8IE®at ©
hRm®r s®k | et Glumneig y e tk mmenled tame | mma®ry e k a minta
oxidragaszt - - val vagpnhki sPtgkytver ®aA®mMelO el ker
®s hTt ®s i sebesns8®g kmisredibg vd| K/ s szEBEMEt elg®p ¢
szab8l yozva. KA emi®tt al BHORnB&sr s4Gt 8 B 8 IKy k2 mrzi°.t t Al le®
bef Tt ®sek sor&n | eambk? y BRmM®rls @kelrectiegn . t aErgtyo t tt
tiszt2t8&si elj8r8§s sdré&nnalk ne@Hde\d tx8AARM Yyt 30
2. 300 K) R&®sn €320t pke%evre tdh Rk @@eedezktefins z2 n el R§I | 2 1
A felg¢let ©°9ss1AEC®Reglt $@¢ ®nmdg.zt as §g 8§

33 Rh ®s Mo r®szecsk®k el R8Il 1 2t8sa

Az Oxford Applied Rese&t ¢ o n SELGINr a 6 2 ppuSsi
8§l ItamtedtR a Rh (Rh r %é: t GesadhseslBigds)y, ®39 Mo ( Mo
9% tiszta®8gpgdufd k®keati gRzI|l evE8l aszt §ssal .

34 Auger el ektronAESpektroszk:-pia

ATO,egykrist8ly ®&®mek pt8irovdtogd @gdtt til |l et
folytonoss8g8t ®s azok neletek es@®@ekt meshlanp iz 8w
primer ener gi a, R2W miomtuad Frcaem) sl MienmRai el 1 et
Auger el ekt r-emergak e lngtseznkz8igt 8Physi cal El ectro
el Rf ®kez®ses hengertg¢¢kor anal i z&teargi @g&C®MA PO N
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3 K2tsi®rK%r ¢l m®nyek, vizsg§gl

1%.AzAESadat ok 8brgazoy 8aaf Roc8§hwcsok ( Mo: 186,

C: 272 eV)ysYxlasm@dagt e sel8bmRIt ocan 8§ rAyn@leamn.81 t am
Az Augerelektronr ®s z4 e d letsr ed vk®rRila ®s s h@EES kP rkKi w§ Ik -a
°sszefoglal - tam8médh&nyok jelentek

35 HRmM®r s®kl et programozott deszorpci- (TPD)

A hRm®r s®kl et emel ®s ®v e | az aeée&zemke gl 18]

el ®r het i a deszorpci - aktivsgl 8si energi 8j 8§t
kil ®pnek a g8zt ®rbe. A g8zt ®rbe kijutott

i nform8ci -t kaphatunk a fel (i sPg®r Ror ®s:- aany
kineti k8)8r-1. A hRm®r s®k| et pTDS)akkarkepjgkpt t de

ha az egyes m/ e (at omi t°megegys®g) Egyt ®k e k €
tipikus COTPDm®r ®s sor 8n €O(¢ &allz, |teetRestt ez2t0 KLI° vet Ren !

f Temftal . Aszz 8k EnletgBag§ z&tr s QMS 200 kvadrup- | t
~1000 kigk ° veedt t A nyers spektrumokonrmggpehvoeahr k.
hogy ne éamea odayBctotl jtehAz da®s y elkgesczche8datz i | | §1 t

fagyaszt 8si ®s szivattyYiz8sh, ®si-®usobklalLitnid
ter mPkei voltak ®s tisztas8§guk 5,0, 3,0 ®s 3

36 Kil @puwwka(WF)meghat 8roz8sa

A fel¢glet kil ®p®siremumlkag§gnz kr@dn meagszrgsll)
sug8r 8l tal gerjesztett rugal matlan szekunde
mi nt-89 aV fesz¢ilams ®@et akbptbt ®p R munka ®rt ®ke
fesz¢gl t s®g gplornbt®@ka i inratkl eexlit-oadm8negk Ca l¢d je8 g | h @t &
pontoss8ggal . (2) BesockaneV¥V? posnmoKeBygal .sz.

m- dszer n®lI | ehet Rs®gem volt a mint§t fTteni
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4 Eredm®nyek ®s ®r

4 Eredm®nyek ®s ®rt®kel ®s ¢ k

41 A TiO, (110) d gyyoknr i E ®8r ehozott r-dium kat e
vizsg8l at a kr¢®t°engb °bzoR 2TtioQ t s 8§gn 8|
Kutat-csoportunk nemr ®gi ben sz®l eskor T f
TiO, (110) egykrists8lyon hordozott RBs nan®h®s
fel¢let®n k@t 2RAdRrdDime*t 8- eh®z &8s 85 Imegfigye.
meg8l | ap? telggtr ®s kiagy szt°chiometrikus titén
szemcs®k fel ¢l et®Rnre gk ikalnackewnlt:-r 8Cii©®Oj a ter mi kus
M8&sr ®s ztv®kony oxi dr @tiega kRpeskahnhalet8irkus ;

szobahRm®r s®kl et en i s.

411 TiOkpromot 81 - hat 8sa Rh nanor ®s zecsk®ken

Jelen fejezetbena TiOxk bor 2t otts8g ®s a di sszoci 81l
©sszefvgigzgskgs§tl t am meg r ®szl etesen UHVTIGk?Tr ¢l mG
(110) egykir MB tRB Ir o e&glebt2 t otftiazn k&I EZItREZ® s a |
szisztemati kusan n°veltem az el Rkezel ®si hRn
A hRkezel ®sek ut 8&8&nl asmomaBRMR0s QF IEOt @ zRals & 1
k°vettem-ag tnffme®Bz8m v8Iltoz8s§t (4. 8bra).
sz®l es, al acsony hRm®r s®kl et T 8l |l apot j el e
dekonvol Yci - val k ®t 8l |l apotra bon®&att50f «I ,
hRm®r s ®lall g1 drat - ak. MindkettR deszorpci-s cs*
COhoz U8 | arpeontdet bak Raz eloRtmbg az on-bbi a h?
szimmetri §j %) geometrls 8 8aMaNddked ovrebegt t e [CRk
hRm®r s @3 K tneStr egy magas hRm®r s ®k |l et i 8l 1 ap
hRm®r sk lhei n@l fel ¢ o8l haelkoasnsbzioncs c8il-tj 8hQG z( r en
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4 Eredm®nyek ®s ®r
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4. §MKAna CO (M28) des zddRRlema Is bsopreikig or turma
fel ¢l ethRMAr33DRIKeeen 20 L CO adszor pi
hRm®r s®kl et ek mel |l e€CO. &OB) | Apdesk ombrk

v8ltoz8sa az el Rkezel &si hRm®r :
Me g kel l eml 2t enem, hogy a | ed8eén akdéts ®r
szobahRm®r s®kl eten nem jel eni k% BEmekokadogy el t @
az 8l tal am,n8rszea®y h Gbhi®Se diukr8d rtt , hogy az ox

befol y8sol [fa®ma kapesgdd ata§t m- dos?2tja -as f ®me
kapacit§s§t

N°velve at @RRRez@®E&®smennyaizs®ge fol yamat
ami megegyezik a m&§sokASmeahyi sRyuapanat pei ak
spektrumokat Gausy® r b ®k seg?t s®g®vel felbontottam ®s
ter¢l eteidt 8br 8z ol t ang gavz® neyl GFbkeenz, e | a@nseial 4yBhRenk® r esr G
8br®8al 8§l.halt §takkat -, hogy az el Rkezel ®syi h Rme@
bor2to?velB@®@s @8kl apoatz mennyi s®ge kezdet. nev
cs©?%°kkon,] apot mennyi s®gi Vv8ltoz8sa pedig eqgy
felv®tel e -en®g edlR@B Dz uk 8 n s e m Horlelo &k, ohbgy azt el | e

21



4 Eredm®nyek ®s ®r

alkalmazotr °vi d f Tt ®si ci klusok (<1 perc) nem tud
r®t eg kialakul 8s8t. A pontos felg¢leti koncer
rendel kez®s¢nkre 8§mhilvelm®Pa ke reisyitks® Geficktden e m

egykrist8l ytAzl adlak plohn dotkemsiz.-r §sa el-§lein®p @t |
ars8nyodi asLdci 8§ci - moertdDlo®Edlo,t t@BB gnigd o reygogs mk
®r el

41.2 TiOypr omot 81 - "ihoantn8asla bAformb § ment t r - di um f i |

Az irodal omb- | ;eigsynkerrits,t 8H oydpy rl @tis€298 rdrikar-  3TC
MR platina f ®met i's k®pes enkadpskwptbdBtt -ndsslon a ls
v®gzett k @rs 8 baassonyAdn&gij 2 1 onsz-r - d8sLEISspektr
m@®re&ksnek k°sz°nhet Renhegiyna®@bet $mettsggoOfoly
nN°vekszi k a.BrRan®r si®§1 ie gkyieH aBBsszrk &It v a somozafote nt i }
megi sm®t el ve egy vastage®hkrricsttegleyh - la hsod § rnm:
nem detekt 8l hat - k, meg8I led @ datrht @gkSrndzemit ra8 cma xt

4121Ti szt a gRhe | rR&tl d iOtbSsre t@®st tas 8]y meghat §roz8sa

El sR | ®p®s k®nt az egykrist8lyon | ®tr eho:z

nyomon AESsel Az 5./ A 8br8n | 8that -, hogy a Ti ®
| ®pcsRzet es b&sf30gpersesel@O0 k 8®MmOs § P& | &tTd MR &V @@z Rtetn
kialakul egy maxi mum Ti koncentr8ci-s ®rt®Kk.
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4 Eredm®nyek ®s ®r
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5. §MnalL®pcsRzetes fTt®s hat &§s8ra bek
v8l toz8sa engqy DO rfR gkl i §it @l yion®s (RBh/ TAz
v8ltozdkfsag@av ®@ny ®ben

A kutat -csoportban v®gzett STM m®r,®sekbR
r®t eg minden hRm®r s®kl eten nagy val - -sz2nTs®g
sz&§m2tott k°ze§nygBNQo®wHd: i sO/aTligt,EZmasznt r &ciT-ijO
meghat §roz8s8hoz -as 3D0TtpRsrc®ls 11®t0r0ejR VR bor 2
bor2tottAS8ShRla&kzel ®sek hat 8§s8ra kialakul - akt
hat 8rozt &8m 8me®m)(5.flelt®tel ezve, hogy a f ®mr @R
hogyaTiQegy kr i st 81 yRAEI] ed z28r ned z# -a kTair j a. Ezt a fe
al 8t 8masztj a. Az el sR, hogy a maxi m8lis Til/
er® egy m2Zbesm®BIrit ket , mely k©°zel azonos egy
TiOyr ®t egenr m&r mBeondi k, hogy eWYWA'iledn plreameSz &ans
a Ti j el teljesen elt¢gntethet R5kdvg. /aA Reb rra®t, e
el v®konyodi k ®s i&,Tiamielm8¥j raa hme gjoel-ehmz r enc
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4 Eredm®nyek ®s ®r

A L L L Illll ] I ) B
80 . - 12
70 a / e
| \ -10
—a—Rh -
A6°‘ —a—Ti =
. 1e —o—0 '8 - o
2 50 o %
= \ > E’ 650
2, 40+ = L6 ) 2,
7] i
4ol N\ = 2
= Y 2
o® o
s 20 4 [} L -~ $
AL
10 4 /
0 - —‘/” -0
IERUESL I ERE 3 RN )
0 5101520 25 30 35 I———
"~ 300eV 15keV 400 500 600 700 800 900
Bombazasi ido (perc) Hoémérséklet (K)

6. §Mna Rh, Ti ®s O AES jelek intenzitéE
egy folytonos TiQr ®t e g g e | bor2totAzARh( M&ADm Hetk
spektruma egy enyh@eh:;bem®E ROt t

Az AES ®s a kontroll TPD m®r ®sek ki mutat
az UHV kor ¢l m®nyek el l en®r e i s, m§r tart
befoly8solrB§ksa @@ edim®PngbRerz?r Ae §Oh8 thilah met c e
tor tb@MR K hRm®r s®@WRkereh®s®ghkept  -b8l tam megti:
m®r ®s ek m®g mutattak CO deszorpcia tf.riszs a@®fe
el R30°rperci g hRkReRRm®rt &k MedtOglteljadce h®mp sz ul §ci
eredm®nyezt e. Ennek | ®nye,ge®t elgo goyx i &g ®thg lkeo rr E£ai
fel s®3nan szemcsehal & w@&n sneeenntnM®yne z Rd ®s e kk e | ®s
form8) 8ban deszorbes8l - -di kakut el $skzPreRBlet EDYI
Ar'i on bomb8z8ssalatdlstz§ v dI82sti odfgoa nyt aizngpatt av, ® gs&n® n
oxi g®nmentes akt2vio®bkgemekgpkam. bAmbAe §s
Rhr ®t eagrintaf TO®e |l t Satol Rt PD vi zeg¥§!| stz @es§mes z
cs¥%csot adnak (6./B 8Shoamok BSrkhkedeskomabe§lb.
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4 Eredm®nyek ®s ®r

felszz2ni r ®t egben, a | - | rendezet te sRH Td t®rsislet
8l 1 2that- vVvissza.

41.2.2A TiOyd a | bor2tott Rh film aktivit8s8nak vi z

A TiOy r ®t eg promot 81 - hatme@tniakzt ¢it s ¢ 81 Rh
v 8 | ttamzat afte | ¢(xlbeotri2 t Dit O s Sanat r@ksh kWi v g s §t § L£Da It,
mel ynek er7edng@nayeni AggEddh bor 2t otts8gnsg8l egy al
sz ®| eski®s iengtymrgzaist SisRM®r sakulket Az §lell /Kpbdi a mol
az ut - bbi a es e khombirneantd?evi h@@.R1, fejepetbeno n | - ar

tapasztaltakkal.

m2

«Q

A B T T T T T T 1
5 -
Oriox (MR) l -
580 770 —_
e N 0.84 -
=, 4 1
S L™ N, 0.44 =
7]
2 /\—w_r—/"—\'\v-w 0.3 ~g i
= ~~ 0.09 ~
—/,/\w—’ 31- ]
a-CO v-CO = | A .
b~ 0 0 ‘ A A S
— T L IO AL L D
400 500 600 700 800 00 02 04 06 0.8 1.0
Homeérséklet (K) ® Tiox (MR)

7. §MnaCO (M28) deszorpoinnalsgpakth®unmabic

filmrRén3BOgKett 20 L CO aldosrz2otroptctis 8 qut

deszorb@®I| ®s0 2801 apot ok mennyixb®g®hek
fé¢ggv®ny®ben

Agamma8 | | apot megj el en®se kde sfi gyl dleenmibneo n
hogyaz AESn- dszer ®r zI1I® kaetnoynsskRegsez a-l10® Kk | ogi kusnak t
i onbomb8z8s ut8n a szemcsanedty§rirekk gneeenmy® rsm@enin r
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4 Eredm®nyek ®s ®r

detekt 8l hat -, de a Rh katalitikus aktivit§gs
magas hRm®r s®kl et T @&az Arei soznonrapl ¢ i b- o nsbz&§82t8Mat z hfaet |
azonbanes et ¢nkben a bor2toftb8pon°ueveli®s®pelkz2aig
2gy ennek a |l ehetRs®ge szinte kiz8rhat -

A TiOr bor2totts8g h8lvleapp®st®uiseV §laa oz at | an mz:
¥sszehasoxoln? tl veat r,2 M® Rhog dsettdda mol ekul 8ri s CO d
cs%cs hRmM®rse®k leeltteo |3 0doK t a magasabb hRmMm®r s®
enyh®n stabiliieBdk dgttt adaxztorkeo zlmitbahel yek mi a
anal2zisbRI (7./B 8brakpndcemstzt Eai -1j8&nBazki kn ° vh

8l |l apot ' i ne8r b8 hhaygesOXMRIN®! m2lgPra egy , maxi ml
maj d folyamatosan cs%°kkeni kezd.

Akapot er e d mSrefjpglava#8ts b°red mmondhat -, hogy a Rh
bor2tott Szt Y¢hiojmethroirkdosonfip®s | agztAFs s al el

flmenki al akin®tteag@d€@or pci - r a kgeya kRosr. @ |5y khaaRrs$z st a
mol ekul 8r i saTIOM ofrelt w@ttesl§8 § Rmftmeseteba®r ed v 81 t 0z
k°zel Il i ne8r iygsf,elllédelea@mle-§sa8t Ti QM8 s r ® sTa0 a K i
hat 8rfel ¢l etek el Rseg?2tik/ fokozz8kdieg==02O b o ml
MR®r t @&kanh@glaholisa CO met an§ci -s reakci - -ja®szinte@
e | igmdlvahogy a CO boml 8§8sa a sebess®gmeghat8ro

- o
e ¢
« TiO,
® =
) T,=770K
CO

8. §ATiGyr ®t eg promot 8l - hat §s
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4 Eredm®nyek ®s ®r

42 M®I vy hRm®r s®kl et en ki al| bolganatast ultra-vsRzkeomdyv i C ¢
TiOxkf i I m, mi mtl klad mhaBs a

Az i rodal omb - | iesjneezrett b@ az @ ISRHIATt f u k
egykrist8lyon | ®fréhgozd®n Kidil amuPtReedy ol y
perces 1000 i Rm®r s ®k | entRekre zve® ®sdt tk © vet Ren. A fedRr
m®r ®s ek ®s a Rh vis@OsSEd@MB®R tij maktFone ®»s mege ml
f®mek katalitikus tul ajxd®hsefg8hanem aséd@Pmamet
| ®v R al s - rteg is befoly8solja.xfAdRRA®ted Kk e
alkalmazamh or d®rzt- k®samai z sag §lat m®| y b RBEI®r KPPk | &t € @ h
Rh r®szecsk®kre gyakorolt hat 8s8t. Kut at - cso
hogy ha a Rir ®t sg®th a h Rm@roszGeku ket le®koe az atomok na
azonnabe §gyaz -, dii k maaTe8lQj edse el t Tn®s ¢k csak 650 K

421 Rh-TiOx-Rhszz endvi csszerkezet jell emz®se

El sR | ®p®s k ®n't a R h n°vekeah®AESselma c hani
p8rol ogtat 830 hRm®Rmod3dX0A akKed ymi®rtta® kheFkm®r s ®k | et
A k2 s®r |ls@ogesz fsalgtkPorget Te@®@y ~30 aRe|l Rh 3f0i | n
perces 1000 kn Rm®r s ®k | eht RRkne zve®@ gRBestet@ br 8n | 8t hat -, h
bor2totts8gn§gl a Rh/ Ti araBMy, miendXPA KskRmM®
| ®t r erh®tzeng tabszol “at ®rt ®ke nagyobb. Az ut - btk
hogy al acsony | ev8laszt88si hRm®r s®kl et en t°l
Szint®n | gthdtacsomyg h Ra®r RW/KT icMRags 8 rey@EngirnhRs, m
ami arra utal Rhh®gze cas kk@kp zeRdddPitg a bor2totts
Val -sz2nTleg ezek a r®szecsk®k majdnem at on
r-dium ki ®p¢l ®se ut8n kezdRdi k a m8sodi k r ®t
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4 Eredm®nyek ®s ®r

6.5 7 7 7
® Rh/Ti Tpa’r=225 K
6.0 - A RNW/Ti Tpér:330 K -

3-0]"Vll'lll LI B B B B
0.0 0.5 1.0 1.5

® Rh (MR)

9. S8AMRhAITAES ar8ny vs8§ltoz8sa a Rh ohomzt
() p8rol ogtat 8si hRm®r s ®k |

4.2.2 Rh-TiOx-Rhszendvics zer kezet katal itikus aktivit§gs

A katalitikus vi zsg§&lfatlork e s kp:,8 rPonl bodgztiRat togn
hRm®r s ®k 4 e tMRk ern- dlemimelt ®s$ambai zrsega8kltti vi €& s uk at
adszorpci - -t-&k°nvert&ifs @ RPBIAbrga8)zadszorpci - mi n c
hRm®r s ®R Ir ¢eA@eetg.al acsonyabb | ev@W0Ksza8&§sdieshBm@c
spektrumonk ®t sg®d £ sj €l encts BoedR,0 médlysh Rm®r s ®k | et n
t al 8k haAtz- el sR cs%cs a Rh 8l tal megk®°t°tt mo
CO deszof¢(®ti arpeorzrd)el het R. A deszorpci-s cs¥c
| 8t h dQ/jBu k8 b(r &bben ahesegbgn r ek ombi nat 2 v ®s mol ek ul
k°zel azonos, -dikWRhj glemid,s zhreagyaka iRRh t 8sa i gen

Fel mer ¢ | thogg mekn@ire dn@rad, folytonos a /O ®t e ¢ MR RhO
ki al ak?2t &g hoguaRBMNMOxs 2esmkezet termodinami kai eg
magas aktivsgl 8si energia sz¢ks®ges, mel yet r
env®gzett hRkezAkd ®enlbapdsossl28ci - f o {Ryha nka°tt ®tlsa j
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4 Eredm®nyek ®s ®r

ki al a
al kal
Rh k¢©
m®r ®s

kul 8sa ®s a fel ¢l eti szabadenergia <cs
mazott 230 K j-val alacsonyab®r tmiantRharnm
t ®s kial akulRhsal me MR RBirrh@®atte-g kki°® z& t t . A

ek bRI tud

juk, xyh®tgegglen -ils relnRifeered ul hra tOr

wugynevezldolt esAp,i camel yek k°zvetl ek ®®r iRint kr eRzt @:

koz©ot

t % »230mka k

bemutatott 2Bo s neve
mo t boyv®kdnrty rb®t eag Teiz& n a -TPRspektram®k | et en

r - diu

325 Kn ®|

fel gl

A

L/

360

M(28) QMS jel (t. e.)

et hez ren

©p,=0-4 MR

A 650

SN W

| ®t rehozot't szendvic9.8bré&nkez

ked®si m- db - | m®gi s arr a k°v

megjelenR c¢cs%cs fAhi8nydal i dals&t ma

del het R
B >' I y I ' I L I ! I
T .. (K 54 o -
par (1 —=— ¢,-CO
l —e— o -CO

345 g —— o-CO|

—0o— B-CO

M(28) TPD csucs teriilet (t. e.)

Homérséklet (K)

10. §@)y aCO ( M28

230 K-e n
me |l |

M
v8lto

i nt en

v®gzett
ett. ( B)
p8&rol

eglepR np§
zi k a CO

zit8sa &er

/ ’\‘va/\

2 -

520 B “

680

Olq 14 _
L// 230 04 _
’ T d T T ! — 1 r 1 r 1 v 1T v 1
400 600 800 225 250 275 300 325 350

Tpar (K)

) deszor gbMRRhsnag p & lotr ZRihm df iti
20 L CO adszorptLi MRUutBRmME
A k¢l °nb°2zR CO 81l apot ok
ogtat 8si hRmMm®r s®kl et ®nek

dogt hBHS®r s ®k | et enyhe emel ®s ®
deszoepcieset bprkiar sBrpae.T3B6CE® 6 K
Rsen |l-essB8kkampot mi htsemiedtv@b B 6 |

29



4 Eredm®nyek ®s ®r

megn°veked®t ¢cegn Tj®®OIr e ut al . A fenti ek-RH me g 8
szendvics zer kezet m8r csak r ®sazaumnaki®dylaTiQre®te g Az
felsz2ni v8ndorl 8s8nak aktiv8l 8si g8tja m®g

A RhaTexr ®t egek k°zo°otti hel ycser e iRhol kCatm@dgd ek
ki al akvalg&asa.bb p8rol ogt a3@5i Kh R¥p@ r3sd@ks|zieotr epkcea n
spektrumok | efut8sa nem v8ltozik, csalk az i1
reg k°zotti hel ycsere folyamat8nak tul ajdon?

A RhTIOxf el ¢l et-ep B80§KMRARhRoOtIt, 020s Lt €l02t ®s
(Taas 330 K) ut 8n, nem | e h e tBartekkics€ @lentherdmalar p c i - t
kor §bbimer®me ky etkubd§luk, hogy at adle§glfhedts-R ni@®gd ¢Rhe
i's eg®szieqr. 6BAD Kzt jel zi, hogy oalyagfaesliasbzb? nh R
szerkezeteR, amel yek n ®jk %az °Rht i®sh eal yTcis®r e sokkal na
i g®nyed ,23n0i n@s 265 K k°z°tt megfigyelt folyal

A coO titr 8l §8sadsap|jk&ns ®rklitpggel ke nRKTHOR-RIR
szendvicgerkezet 2330 K k°z©°tt egy alacsony emergi 8
megy kereszt ¢l , ATEOL reniszdr kaltk@il. ®n a faygngat aRdmban a
CO-da | tel 22dxtes 3M®IK hi §nyzekgyn@®mzdieigy deetgdlet.
381 | spet zi . M 8dsers@zsozrtpcai -GO spektrum | efut 8sa
mennyi s®ge k°zej(llmegegw&kziiktad | yiod | ®t Fehozot
n§l tapasztaltakkal. Fontos megeml 2teni, hog
alattaTiknem dekor 81 ) a ,mi KRChz bhOeRis/Ax eebetwuk8Rekteott t m®r ®s
| 8t szi k, 6bKey mSrthelB is cs®°kkent a felg¢let

oka, hogy a felsz2ni Rh atomok ®s a CO mol el
az enkapsz®khmRBhcikat @sseka ki al akul 8s8t . Ez a | e
hogy az adszor b8t umok j el enl ®t e er Rsen befoly
8trendezRd®s®t az el emi | ®p®s ek m-dos?2t8s8va

¥sszefogl aatv-a ehl orgogn dbh® O RMEIOgRh MON szerkezet
st abndgy®sakt ita CQa&%sstz omptca230 KiardSreyghhRam®r s ®k | et e
Enyh®n ap§eodbhvegt at 8si h&m®e s PekbetCOt f(Ee3 %% ®KE I
cs%°kken, mely az wut-|l ag r 8adotHzt aRdlyanatéts z e c s |
szint®n jelzi-n®®g meg|Fdebm8nodRc i S 8§11 | a-piOyt me |
k°l cs°nhat 8snak tul aj doda&lt htae |- 2t &tr-¢oh stRitas s ®tge g
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4 Eredm®nyek ®s ®r

mol ekul 8ris CO deszorpci-s hRmPzas®Rkd 2d t®I gt, a Ia
er Rsen f¢gg az a®R$zorb8tumok jelenl ®t ®t
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4 Eredm®nyek ®s ®r

4.3 Mol i bd®n foillinbedn®n®sel m mhoosdzont | Rt ©ehozot
r®szecsk®k diszperzit8§s8nak ®s katalitikus a

Az el RzR fej ezetzbewl tlrSaiOh@kddt rend , b defoRiply y &8s o |
katalitikus Azl ajoddalsg@mBtjon skntew¢l, ehrorgey nag sTi
oxidok is k®pesek. Jdk,enmel® ek upr caamavio8 I®s hvaot(
tanul mg§n®y® k &szzognlbtan a j -1 kontrol §l't rendszcé
ritksk. Ebben a fye@se z a t-MBendegyes oxidok katlikiu®
aktinriviedsR hat §s8tA kas®rh®&nyekztsmam.8n a Mo ®s
esetben szobahRal®o Is ®ktl teRle nelnt®° @rt ot to sf & IRMAm ts

431 A k°zel Sszt°chi(olnelt)r i gy krTiisQ 81 yon | ®t r
r ®sk®ksj el |l emz®se

A modell katali z8torok tanul m8nyoz8s8n§l
vagyis el,R§20)y ag¥kOistg8ly Mo felv®e®tel ®t , n°
kialakul - k°lcs®°nhatg8st vizsg8ltam meg.

11. @AMPArMa/TIAES ar8ny v8ltoz8sa a Mo bol
egykristsg8ly felg¢let®n. (B) AES spekt
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