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Elézmények és célkitiizések

A kiillonféle termeldtevékenységek soran nagy mennyiségben jutnak
természetes kornyezetiinkbe az él6 szervezeteket karositd, toxikus hatassal
rendelkezé szennyezdanyagok. Ezek eltavolitdsa, artalmatlanitasa az ¢él6
kornyezet és egészségilink védelmében fontos feladat.

Munkam els6 céljanak azt tekintettem, hogy az ilyen karos anyagok
fotokémiai Uton tOrténd artalmatlanitdsara (fotooxidacidjara) a lehet6
legnagyobb hatasfokkal képes nanométeres szemcseméretii ZnO- és SnO,-
tartalmu katalizatorokat allitsak eld. Munkdm masodik célja az volt, hogy az
alkalmazott szintéziseljaras onmagaban is kdrnyezetbarat modszer legyen,
elkeriilve a nanorészecskék preparalasa soran szokasos nagy mennyiségil
szerves oldoszer és feliiletaktiv anyag hasznalatat. Ennek érdekében
elsésorban  vizes  kozegli  szintézismodszereket  dolgoztam ki,
stabilizaloszerként természetes anyagokat, agyagasvanyokat hasznalva,
melyek maguk is nanoszerkezetli anyagoknak tekinthetdk.

Harmadik f6 célomnak azt tekintettem, hogy szerves modellmolekuldk
fotooxidacidjanak vizsgalatan keresztiil feltarjam, hogy az egyes eldallitott
félvezetdknek, mint katalizatoroknak a szerkezeti paraméterei hogyan
befolyasoljék a fotokatalitikus hatékonysagot. Igy a katalitikus szempontbol
kiilonosen fontos optimalizalas elvégezhets, a fotooxidacioés hatasfok
javithat6. Negyedik célnak azt tiiztiik ki, hogy kidolgozzuk a preparalt
katalizatorok  iizemi méreti alkalmazasahoz sziikséges kisérleti
koriilményeket, igy sor keriilt ZnO-tartalmi nanofilmek preparalasara,
melyek aramlasos fotoreaktorban keriiltek alkalmazasra.

Kisérleti modszerek

Az el6allitott nanokompozitok félvezettartalmat kémiai analizis
segitségével Aallapitottuk meg, szerkezetiiket pedig rontgendiffrakcios
(XRD), Nj-gazadszorpcids, transzmisszios elektronmikroszkopos (TEM) és
nagyfelbontast transzmisszios elektronmikroszkopos (HRTEM), atomerd
mikroszkopos (AFM), Mbossbauer-spektroszkopias és termoanalitikai
(DTA-TG) modszerekkel vizsgaltuk. A hordozé nélkiili nanorészecskék
jellemz6it  ultraibolya-lathatd (UV-VIS) abszorpciés és  emisszios
spektrofotometriaval is vizsgaltuk, valamint tdltésmeghatarozo detektorral
meghataroztuk a nanokrisztallitok aramlasi potencialjat is.

A nanokompozitok és a szalicilsav modellmolekula kolcsonhatasat
néhany kivalasztott esetben titracids mikrokalorimetrias vizsgélatokkal
jellemeztiik. A modellvegytiletek fotooxidacidjanak eldrehaladasat UV-VIS
abszorpcids spektrofotometria alkalmazasaval kovettiik.



Uj tudomanyos eredmények

1. Nanorészecskék és nanokompozitok eldallitasa

1.1

1.2.

1.3.

1.4.

1.5.

Uj, vizes kozegii, homogén nukleacios szintézismodszereket dolgoztam
ki ZnO nanorészecskék elballitasara cink-acetat prekurzor vegyiiletb6l
kiindulva, fotolizis valamint lugos és termikus hidrolizis alkalma-
zasaval. A fenti eljarassal kozel monodiszperz, d= 5-9 nm atmér6ji
részecskéket allitottam eld.

Uj, dimetil-szulfoxid kozegli homogén és heterogén nukledcios
eljarasokat  dolgoztam ki ZnO nanorészecskék eldallitasara.
Agyagasvanyok jelenlétében a diszperzidkban jelenlévd nanorészecs-
kék koncentracidja jelentésen novelhetd, anélkiil, hogy méretndvekedés
(aggregacio) kovetkezne be. Ez arra utal, hogy az agyagasvanyok — a
kristalyokat a feliiletiikon novesztve — alkalmasak a nanorészecskék
méretstabilizacidjara.

A heterokoagulacios eljarassal eldallitott nanokompozitok esetében az
ellenkezé eldjelit feliileti toltéssel rendelkez6 komponensek (a
pozitivan toltott nanorészecskék €és a negativan toltott rétegszilikat-
lemezek) kozotti elektrosztatikus kolcsonhatds eredményeképpen
interkalacios kompozitszerkezet képzodik.

A heterogén nukleacioval eléallitott ZnO/rétegszilikat nanokompozitok
szerkezeti paraméterei (bazislaptavolsag, fajlagos feliilet, porozitds) a
beallitasaval szabalyozhatok. A pH-nak Kkitiintetett szerepe van a
kompozitszerkezet kialakulasaban. Novekvé pH hatdsara nagyobb
mennyiségli Zn®*-ion hidrolizal, ezért ndvekvd bazislaptavolsdgokat,
csokkend fajlagos feliiletet és szélesebb részecskeméret-eloszlasi
fiiggvényeket kaptam.

Az SnOy/rétegszilikat nanokompozitok esetében végrehajtott vizsga-
latok szerint a vizsgalt katalizatorok bazislaptavolsaga maximum-
fliggvény szerint valtozik a kalcinalasi hdmérséklettel, a fajlagos feliilet
viszont folyamatosan csdkken. Az optimalis kalcindlasi hOmérséklet-
tartomanyban mezoporusos szerkezet alakul ki. A megfelel6 hokezelés
tehat szintén alapvetd szerepet jatszik a kompozitok végsé szerkeze-
tének kialakitasaban.



1.6.

1.7.

A fotolizist alkalmazo eljarassal készilt pozitiv toltésti ZnO
nanorészecskék  felhasznaldsaval, valamint szintetikus hektorit
rétegszilikatot ~ alkalmazva  két  dimenzidés  heterokoagulacios
folyamatban 6nrendez6d6 ZnO/hektorit kompozit nanofilmeket
allitottam el6, melyek interkalacios szerkezettel rendelkeznek.

Modellt dolgoztam ki a nanokompozitok pillérezett szerkezetének
jellemzése céljabol. A modell alapjan végzett szamitasok altal josolt
fajlagos feliilet és részecskeméret adatok Osszhangban vannak a
kisérletileg nyert adatokkal, igy az felhasznalhato a pillérezett
nanostrukturdk szerkezeti tulajdonsagainak elérejelzésére. Megallapi-
tottam, hogy a nanorészecskék interkalacioja nem tarja fel teljesen az
interlamellaris  térrészeket, hanem a lamelldk jelentds része
Osszetapadva marad.

2. Fotooxidacios vizsgalatok

2.1.

2.2.

2.3.

A rétegszilikatokban interkaldlt, nanokristdlyos ZnO részecskék
esetében, szalicilsav tesztmolekula alkalmazasdval mért fajlagos
bontasi sebesség a makrokristalyos ZnO esetében mért érték 0,6 — 5,4-
szerese. Magasabb bontasi sebességet figyeltink meg a nagyobb
fajlagos feliilettel rendelkez6 mintdk esetében, ami a szalicilsav
kozvetlen feliileti oxidaciés mechanizmusara utal. Azonos ZnO-
tartalom esetén a nagyobb transzmittancidval rendelkezd
agyagasvannyal (hektorittal) késziilt nanokompozit magasabb
fotooxidacios aktivitast mutat.

A rétegszilikatokban interkalalt, nanokristalyos SnO, részecskék
esetében szalicilsav tesztmolekula alkalmazasaval mért fajlagos
bontasi sebesség a makrokristalyos SnO, esetében mért érték 6,6 —
20,5-sz0rose  kozott  valtakozik. Ebben az esetben szintén
megfigyelhet, hogy a nagyobb fajlagos feliiletii katalizatorokon a
bomlés sebessége novekszik.

A porkatalizatorok fotooxidacios hatékonysaga maximumfiiggvény
szerint valtozik az alkalmazott katalizator mennyiségét6l, ami a nagy
koncentraciok esetén fellépd Onarnyékold hatassal magyarazhato. A
hatékonysdg szintén maximumot mutat a kalcindlasi homérséklet
fiiggvényében, ami az alacsony hdmérsékleten még kialakulatlan fém-



2.4,

oxid racsszerkezettel ill. a magasabb homérsékleten fellépd jelentds
méretnd vekedéssel magyarazhato.

A filmkatalizatorok esetében a kerozin lebontasat vizsgald
kisérletekben a kalcinalt filmeken magasabb fajlagos bomlasi
sebességet tapasztaltunk mint a nem hékezelt nanorétegek alkalmazasa
soran. A kalcinalt ZnO/hektorit filmek alkalmazasival a 3 Oréas
besugarzas utan a szennyezdanyag 39,2 %-at sikeriilt eltavolitani.
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