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1. Bevezetés

A 21. szézad egyik meghataroz6 tudomanyos és technoldgiai teriilete
a nanotudomany, amely alapjaiban formalja at az anyagtudomanyt, az
ipart és a mindennapi életet. A nanométeres skalan végzett kutatasok
¢s fejlesztések 0j tavlatokat nyitnak az elektronika, az energetika, a
biomedicina, a kdrnyezetvédelem ¢és az anyagtervezés teriiletén. Az
elmult években a nanotudoméany nem csupan kutatasi teriiletté¢, hanem
gazdasdgi hajtéer6vé is valt. Méra a nanotechnologia a
fenntarthatosdg, a hatékonysadg €s a precizids gyartastechnologia

kulcsszerepl6jévé 1épett elo.

A szikrakisiiléses nanorészecske generalas elonye, hogy vakuum vagy
kémiai prekurzorok nélkiil, kizarolag fém vagy félvezetd elektrodak
felhasznalasaval képes nanorészecskéket eldallitani. A kistilések soran
az elektrédok felszinérél levalé anyag a vivOgazzal torténd
elkeveredését kovetden kondenzacios ¢és nukleacios folyamatok
eredményeként tiszta, jol szabalyozhatd méreteloszlast és Osszetétell
nanorészecskék keletkeznek. A moddszer igy lehetOséget teremt
nemcsak homogén, hanem két- és tobbkomponensli nanoszerkezetek
eldallitasara is, amelyek tulajdonsagai finoman hangolhatok az
alkalmazott elektrodak anyagi dsszetételével és a kisiilési paraméterek

modositasaval.

"o

Jelen disszertacidé a nanorészecskek eldallitdsanak és tulajdonsagaik

szabalyozasanak tudomanyos megértés¢hez kivan hozzajarulni,




fokuszalva a szikrakisiilésen alapuld nanorészecske-generalasi
modszerre, amely a kdrnyezetbarat és iparilag skaldzhato technologiak

egyik legigéretesebb iranyat képviseli.

2. Célkitiizések

A ketté- €s tobbkomponensti nanorendszerek irdnti tudomanyos ¢és
ipari ¢érdeklodés egyre jobban ndvekszik, ahogy azt doktori
dolgozatom Tudomdnyos és ipari érdeklodes, igények fejezetében ki is
fejtem. Jelenleg nincs univerzalis, hatékony fizikai vagy kémiai NR
eldallitasi modszer arra, hogy a szintetizald rendszert érintd draga és
idoéigényes valtoztatdsok, szennyezés vagy karosanyagkibocsatas
nélkiil hozzunk létre binér NR-éket. Tovéabbi fontos kovetelmény az
Osszetételi arany széles skalan torténd valtoztatasa, oly modon, hogy
a termelés és az Osszetétel hangolas kozben teljesen kézben tartsuk a
keletkez6 BNR-¢k morfologiajat, geometriai atmérdjét és
méreteloszlasat. Tovabba szdmos alkalmazas megkivan olyan BNR-
¢ket, melyek makroszkopikusan nem elegyedd elemekbdl épiilnek fel.
Példanak okaért az arany és a kobalt egy tipikus elempar, melybdl
alkotott BNR-ék a hidrogén ammonia-trihidroboran vegytiletbdl
torténd katalitikus eldallitasdban jatszanak kulcsszerepet, mint
katalizator, de a szén-monoxid (CO) katalitikus oxidacidjaban is

alkalmazzak.




Ezért a BNR-¢k szikrakisiiléssel torténd eldallitdsara iranyulo

kutatasainkbol doktori tanulmanyaim alatt célul tliztem ki, hogy:

1).  Sikeresen allitsak el6 binér/kétkomponensli nanorészecskéket
két tiszta anyagi mindségli elektrod hasznalataval,
szikrakisiiléses nanorészecske generatorban.

i1). A keletkez6 BNR-¢k teljes populaciora vetitett atlagos
Osszetételét a lehetd legszélesebb tartomanyon tudjam
valtoztatni, minddssze a generator elektromos paramétereinek
hangolésaval és az elektrodok polaritdsdnak felcserélésével.

iii). A kiilonbozé 0Osszetételi BNR-ék geometriai  atmérdjét
hangoljam, hogy kiilonb6z6 Osszetételek mellett is azonos
méretll részecskéket tudjak eldallitani.

iv).  Fejleszteni és alkalmazni egy olyan félempirikus modellt, ami
a keletkez6 BNR-€k atlagos Gsszetételét képes eldre jelezni.

v).  Arany-kobalt BNR-¢éket 1étrehozni SDG-ben, mely parositas
azért szamit kiilonlegesnek, mert az arany ¢és a kobalt
makroszkopikusan nem elegyedd fémek.

vi).  Megvizsgalni, hogy a BNR-¢k morfologidjat €s kémiai
szerkezetét miként/milyen modon és mértékben lehet aeroszol
fazisban torténd hokezeléssel megvaltoztatni. utdlagos
hokezeléssel.

vil).  Megvizsgalni az andderozi6 és keresztszennyezés effektusok

hatasat.




3. Eszkozok és modszerek

A kisérleteimet egy, a NaMiLab kutatocsoport altal kifejlesztett
szikrakisliléses nanorészecske generatorral (SDG) végeztem,
amelyben két elektréd kozott mikroszekundumos élettartamu
szikrakisiiléseket hoztam létre inert argon atmoszféraban. A rendszer
rad-rad (rod-to-rod) elektrédgeometridval miikodik, amely jol
definialt és reprodukalhato feltételeket biztosit. A kistilési kor egy
monolit kondenzatorbol, egy nagyfesziiltségli tapegységbdl &és

alacsony induktivitasi vezetokbdl all.

A generatorban az elektrodok kozotti tavolsag (szikrakoz) tipikusan
2,0 mm, a szikraismétlési frekvencia 100 Hz, a vivogaz argon, amelyet
5 standard liter/perc (slm) tomegdrammal vezettem &t a kamran. A
kondenzator toltési fesziiltsége a vizsgdlatok soran 1,5-2,5 kV
tartomanyban valtozott, amelyhez néhany pJ energidju szikrakat
eredményezett. Az elektrodok anyaga arany, eziist €s kobalt, lehetdvé

téve a kétkomponensii Au-Ag és Au-Co nanorészecskék eldallitasat.

A generator lelkét egy gaztomor kamra adja, melyben a gazaramot
tomegaramszabalyozoval kontrollaltam, az elektromos jelek iddbeli
valtozasat nagyfesziiltségli szondaval és oszcilloszkoppal mértem. A
mért elektromos jelekbdl az aram/fesziiltség amplittidoi, a csillapitasi
tényezé és az oszcillacids frekvencia meghatarozasaval a Kkisiilés

dinamikus paramétereit is ki tudtam értékelni.




A keletkezett aeroszolt, opcionalisan hdkezelést lehetdvé tevd
csOkemencén keresztiil, szilard hordozdokra (réz TEM-rostély)
gyljtottem vagy mikroszalas liveg filterre valasztottam le ICP-MS-sel
végzett  elemanalitikai  vizsgédlatokhoz. A nanorészecskék
elektronmikroszkoppal (TEM) tanulmanyoztam. Az elektrodok
tomegvaltozasat 0,01 mg pontossagu analitikai mérleggel mértem. A
szikraplazma jellemzésére iddben ¢€s térben bontott emisszids

spektroszkopiat hasznaltam.




4. Uj tudomanyos eredmények

T1: Megmutattam, hogy két egykomponensii fém elektrod
hasznalatdval ¢és a szikragenerator Kkisiilési kore teljes ohmos
ellenallasanak, valamint az elektrodok polaritdsanak valtoztatasaval
hangolhat6 a keletkezd nanorészecskék atlagos Osszetétele (2,0 mm-
es szikrak6zt, 100 Hz szikraismétlési frekvenciat és 5 slm aramlasi
sebességli argon gazkozeget alkalmazva). Az aranytartalmat Au/Ag
BNR-¢k esetében 43,7 at.% és 83,7 at.% kozott, mig Au/Co esetén
35,8 at.% és 76,0 at.% kozotti lehetséges valtoztatni mindkét elektrod
polaritds hasznalata és a kisiilési kor teljes ohmos ellenallasanak

1,0 Q - 8,5 Q kozotti valtoztatasa révén. [1, 2]

T2:  Szikrakisiiléses nanorészecske  generatorral 100 Hz
szikraismétlési frekvencia, 2,0 mm-es szikrakdz, 5 slm argon
gazaramlasi sebesség ¢és atmoszférikus nyomas mellett 99,99%
tisztasagu Au és Ag elektrédok felhasznalasaval eldallitott Au/Ag
binér nanorészecskék Osszetételének hangoldsa (megvalositva
polaritasvaltas és a kisiilési kor teljes ohmos ellendllasa révén) soran
szisztematikus kisérletekkel ¢és modellszamitasokkal megmutattam,
hogy a keletkezd részecskék Osszetételét a korabban alkalmazott
modelleknél pontosabban lehet leirni egy olyan félempirikus modellel,
ami figyelembe veszi a generatorban lejatsz6dd andderozidt is. A

félempirikus modell atlagosan 4,6% relativ pontossaggal kozeliti a




keletkezett = BNR-ék  ICP-MS-sel = meghatarozott  atlagos
elemdsszetételének atlagértékét a teljes — elektrodpolaritas valtassal és
a kistilési kor teljes ohmos ellenallasanak 1,0-8,5 2-os tartomanyon

torténd valtoztatasaval elérhetd — elemosszetétel tartomanyon. [2]

T3: A félempirikus modellt az Au/Ag anyagi rendszer esetén keltett
BNR-¢k atlagos Osszetétel¢hez torténd illesztése révén, tovabba az
eziistre vonatkoz6 szakirodalmi Uyge- = 14 V érték alapjan kalibraltam
¢s igy megbecsiiltem az arany katodra vonatkoztatott fesziiltséget
jelen kisérleti koriilmények kozott (argon gaz atmoszférikus
nyomason ¢és 100-200 A dramerdsség mellett), ami 60 V-nak adodott.
Ezt a Ugu- = (60 + 4) V-os értéket felhasznalva illesztettem a modellt
az Au/Co BNR-¢k eldallitasa soran ICP-MS-sel meghatarozott atlagos
Osszetételekhez mindkét polaritds és a kisiilési kor teljes ohmos
ellenallasanak 1,0-8,5 QQ-os tartomanyan, amely esetben a legnagyobb
relativ eltérés a modell és a mért értékek kdzott mindossze 13%-os.
Ebben az esetben a kobalt katodra vonatkoztatott fesziiltsége,
Uco-= (28 £3) V-nak adddik jelen kisérleti koriilmények kozott.
Tovabba eredményeim bizonyitjdk, hogy a modell két jelentsen
eltéré (makroszkopikusan elegyedd (Au/Ag) és makroszkopikusan
nem elegyedd (Au/Co)) anyagi rendszerek esetén is képes eldre jelezni

a keletkez6 BNR-€k atlagos dsszetételét. [1, 2]




T4: Az altalam vizsgalt Au/Ag anyagi rendszer esetén — a NaMiLab
kutatdcsoport SDG-jével eldallitott BNR-éken tesztelve — ICP-MS-sel
meghatarozott elemaranyok segitségével — megmutattam, hogy a
szakirodalomban elhanyagolt anodperiodusban vett anodder6zid
szamottevd folyamat. Ha a katod és andderdzid megegyezik, akkor
elhanyagolhatd lenne az anddos er6zid, viszont a mérési
eredményeimen lathaté, hogy mig az arany anoddos erdzidja
elhanyagolhato, addig eziist esetében jelentds eltérés tapasztalhato az
idedlis  myasa/Mmansa = 1 ardnytdl. Ez az idedlistol vald eltérés
bizonyitja, hogy az anddero6zid jelensége szdmottevden jelen van az
altalam alkalmazott szikrdztatasok esetében, Au/Ag anyagi rendszer

esetén. [2]

TS: Szikrakisiiléses nanorészecske generatorban egykomponensii
arany, illetve kobalt elektrod 2,0 mm-es szikrakdz, 5,0 slm argon
térfogataram és 100 Hz szikraismétlési frekvencia melletti szikra

crer

hogy:

e TS.1: a makroszkopikusan nem elegyedd arany ¢és kobalt
nanoskalan 6tvozhetd, akar mar utdlagos hokezelés nélkiil is: a
TEM-rostélyokra gylijtott BNR-ék SEM, SEM-EDX és ED
analizisével megmutattam, hogy a nanostrukturdkban megjelenik
az Au/Co kristalyos szilard fazisa. A BNR-¢€k kristalyos teriiletein

végzett racssik elemzéssel megmutattam, hogy a jellemzd




aranytartalom 75 at.% koriil van. Megmutattam, hogy a kristalyos
magokat amorf kobalt-oxid veszi koril. [1]

TS.2: a szikrageneratorban keltett, hokezeletlen Au/Co/CoOx
nanorészecskék morfologidja és kristalytani szerkezete nem
valtozik meg ha a kisiilési kor teljes ohmos ellenallasat 1,0 Q-rol
5,4 Q-ra novelem. 5,4 Q-os esetben ugyanaz a tiszta arany ¢és
maximum 25 at.% kobalttartalmti 6tvozet magok és az azokat
koriilvevé amorf CoOx struktardk tapasztalhatok a HR-TEM
felvételek elemzése sordn. A BNR-¢ék méreteloszlasa azonban
drasztikusan megvaltozik. A primer nanorészecskék geometriai
atlagatmérdje (geometric mean) az 1,0 Q-os esetben jellemzo
(4,50 = 0,13) nm-rél, 5,4 Q-nal (3,2 = 0,21) nm-es értékre
csokkent, 0sszhangban a szikraenergia csokkenésével. Méréseim
azt is igazoljak, hogy a generator kisiilési korének 5,4 Q-os teljes
ohmos ellenallasdnal generalt részecskék méreteloszlasaban

megjelent egy masodlagos csucs is, kb.9 nm-nél. [1]

T5.3: Szikrakisiiléses nanorészecske generatorban eldallitott
Au/Co/CoOx nanorészecskék aeroszol fazisban torténd 900 °C-os
kristdlytani szerkezetének megvaltozasat eredményezi. A
hoékezelés hatasara az amorf CoOx kristdlyosoddsa soran

létrejonnek fazisszegregalt Au/Co/CoOx részecskék, melyek

»egymashoz tapadd” strukturaba rendezddnek. [1]
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megszerzéséhez felhasznalja.

Szeged, 2025.10.29.
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Attila Kohut, Lajos Péter Villy, Albert Kéri, Addm Bélteki, Daniel Megyeri, Béla
Hopp, Gabor Galbacs & Zsolt Geretovszky: ,,Full range tuning of the composition of
Auw/Ag binary nanoparticles by spark discharge generation”, Scientific Reports, 11,
5117 (2021), MTMT: 31879425, IF: 4,996 (2021)

publikdcié tarsszerzGje nyilatkozok arr6l, hogy Villy Lajos Péter doktorjelslt

., Kétk 1 k k szikra abldcios elddllitdsa” cimé doktori értekezésében
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felhasznalt, a jelslt [T1, T2, T3, T4] tézispontjaiban megfogalmazott eredményeket ismerem.
Ezek elérésében a jelslt szerepe meghatarozé volt. Ezen eredményeket eddig nem hasznaltam
fel tudomanyos fokozat megszerzésére és ezt a jovében sem teszem. Hozzéjarulok ahhoz,
hogy a jelolt a [T1, T2, T3, T4] tézispontokban szereplé eredményeket PhD fokozata

megszerzéséhez felhasznélja.

Szeged, 2025.10.29.
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