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1. Bevezeto

Egyre nagyobb figyelmet forditanak a kornyezetszennyezés folyamatanak a
megallitdsara, vagy a valamilyen forméaban torténd lelassitasara. Rengeteg karos anyag
keriil a kornyezetiinkbe, melyeket nagyon nehezen vagy egyaltalan nem lehet eltavolitani a
hagyomanyos vizkezelési technologidkkal. A szennyezok igencsak sokfélék lehetnek. A
kémiai vizszennyezOk a legsokrétiibbek és a legveszélyesebbek is, melyek nagyon nagy
szamban vannak jelen az él6vizekben [1-3].

Szervetlen anyagok koziil megtalalhatdak szennyezdkként a savak, lugok, oldott
sok, lebegd anyagok, nehézfémek (Hg, Cd, Pb, As, Cr, Ni, Cu, Ag, Mn, Zn stb.) [4].

Szerves anyagok koziil jelen lehetnek a fehérjék, zsirok, kdolajszarmazékok,
novény védoszerek, tenzidek, aldehidek, merkaptanok vagy éppen Szerves savak. A
szerves anyagok egy része elbomlik a mikroorganizmusok segitségével, ezzel szemben a
szénhidrogének, éterek, alkil-benzol-szulfonatok, peszticidek egy része, a vinilvegyiiletek,
a lignin, celluldz kevésbé vagy egyaltalan nem bomlik [4,5].

A szennyezOk bontasanak a megvalositdsara olyan modszerek kozott kell valogatni,
amelyek gazdasagosak, hatékonyak és egészségiigyi szempontbol is megfelelnek. Valamint
kulcsfontossagu, hogy a képz0do koztitermékek (bomlastermékek) ne jelentsenek veszeélyt
a kornyezetre, sem a vele érintkez6 éldlényekre [6].

A fent emlitett problémdakra, napjainkban egyre gyorsabban fejldo,
nagyhatékonysdagu oxidacios eljarasok (Advanced Oxidation Processes - AOPS) jelenthetnek
megoldast. A nagyhatékonysagu oxidacios eljarasok soran reaktiv gyokok keletkeznek (OH
gyok, szuperoxid gyokion), melyek elbontjak a vizben talalhatod szerves szennyezbket. Az
egyik legdinamikusabban fejlddé AOP eljaras a heterogén fotokatalizis, melynek lényege,
hogy egy félvezetd fotokatalizator segitségével torténik a szerves szennyezok lebontasa [7-
9].

Fotokatalizatorként altalaban félvezetbket, félvezetdé oxidokat alkalmaznak.
Félvezetoknek nevezziik azokat az anyagokat, amelyek fajlagos ellenéllasa a vezetdk és a
szigetelok kozé esik. Ezeknél az anyagokndl a vegyértéksav és a vezetési sav kozotti
energiakiilonbség 3-4 eV [10, 11].

Az elektronok egy része mar szobahdmérsékleten is rendelkezik akkora termikus

energiaval, hogy a vegyértéksavbol a vezetési savba ugorjon. Az energiaszint


http://hu.wikipedia.org/wiki/Elektromos_vezet%C3%A9s
http://hu.wikipedia.org/wiki/Szigetel%C5%91

meglépésekor a vegyértéksavban egy pozitiv toltésii lyuk keletkezik, mig a vezetési savban
egy oda feljutott elektron lesz megtalalhato [12].

Manapsag az egyik leggyakrabban hasznalt ¢és tanulményozott félvezeté oxid a
titan(1V)-oxid. A TiO2 fehér szinti, vizben oldhatatlan, atomracsos jellegii szilard vegytilet.
Harom kristalymodosulata fordul eld a természetben: rutil, brookit és anataz [13,14].

A TiO2 megfelel6 hullamhossza elektromagneses sugarzas hatasara gerjesztédik és
elektron — lyuk parok alakulnak ki (1. abra). Az elektronok rekombinalodhatnak a
lyukakkal.

/

/ vezetési sav

tiltott sav

hvU

vegyérték sav

1. abra: Félvezetok miikodésének alapelve.

A fotoreakciok hatékonysaga jelentds mértékben novelhetd a katalizator feliiletére
levalasztott nemesfémek segitségével, melyek modositjak az alapkatalizator tulajdonsagait.
A feliiletre felvitt nemesfémek e hatdsa azzal magyarazhatd, hogy a gerjesztés utan az
elektron atjut a nemesfémre, ott csapdazodik és a toltésszétvalds hatékonyabb maddon
valosul meg, vagyis az elektron-lyuk rekombinacio visszaszoritotta valik. (2.abra) [16-18].

Ezeknek a fémeknek a felvitele a hatékonysag novelése mellett a koztitermék
szelektivitast is befolyasolhatja, ami igencsak fontos, hiszen lehet, hogy a
koztitermékeknek valamelyike karos hatassal lehet az él6vilagra [6].

Az egyik szerves szennyez0, melyre fotokatalitikus teszteket végeztiink az oxalsav
(C2H204) volt. Az oxalsav egy széntartalmu dikarbonsav, [UPAC elnevezése etan-disav.
Szamos formaban megtaldlhatd a természetben, tobbek kozt a spendtban és szdmos mas
novényben, valamint az allati szervezetben (a vizeletben), részint szabad Aallapotban,
részint pedig kiilonb6z6 sok formajaban. Ennek a vegyliletnek a kalciumsoja a vesekd

leggyakoribb alkotoja, bérrel érintkezve artalmas, irritaciot okoz. Eppen ezen okok miatt,
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az Europai Unios torvények és kritériumok szerint veszélyes anyagnak nyilvanitottak [19-
21].

Fotokatalitikus bontasaink soran fenollal (CeHeO) is dolgoztunk. A fenol jellegzetes
illat, kristalyos vegyiilet. Kiillonb6z6 vegyiiletek ipari eléallitasara hasznaljak fel, ilyen
példaul a szalicilsav, pikrinsav, milanyagok, szinezékek gyartasa, de felhasznaljak
bizonyos novényvédd szerek illetve fakonzervald szerek eldallitasara is. Mindezen
felhasznalasi tertiletek felsorolasat kovetden azonban meg kell emliteniink, hogy nem egy
artalmatlan vegyiiletr6l van szo, ugyanis a fenol toxikus hatdsu, ugy az emberre, mint a
kornyezetre nézve [22].

Ezen hatasok mellett a szakirodalomban egyre gyakrabban emlitett
energiahordozok jelentds fogyasardl is emlitést tehetiink. A fotokatalitikus folyamatok erre
a problémara is megoldast jelenthetnek, ugyanis a folyamatok sordn fény hatasara
vizbontas valosulhat meg, mely kovetkeztében H» fejlédik. Ezt a folyamatot a nemesfémek
jelenléte nagymértékben eldsegiti [23].

A Hy fejlédésének reményében, mar tobben probalkoztak e folyamat
hatékonysaganak novelésével és ezzel egy idében a koltségeket minimalizalasaval, de a
mai tényallds szerint még lenne mit javitani rajta, hogy igazan hatékonynak mondhatd

legyen [24, 25].
H,O

'
\
h U \ vezetési sav

tiltott sav

vegyérték sav

2. abra: Hzfotokatalitikus fejlodésének folyamata



2.  Célkituzeés

Munkank elsédleges célja az volt, hogy kereskedelmi katalizatorok feliiletére
kiilonb6z6 alakti platina nanorészecskéket valasszunk le, ezzel noévelve ezeknek a
hatékonysagat ¢s alkalmazhatosagat a fotokatalitikus hidrogénfejlesztésben és a szerves
szennyezOk lebontasaban.

A fent emlitett f6 cél elérése érdekében a kovetkezé masodlagos célokat tiiztiik Ki:

i.) a Pt nanorészecskék alakszelektiv elGallitasa (gomb és  poliéderes
nanorészecskék);

ii.) TiO2/Pt kompozitok eldallitasa, melyben harom kereskedelmi katalizatort
(Aldrich anataz, Aldrich rutil és Evonik Aeroxide P25) és két kiilonb6zd

iii.) a kompozitok elkészitését kovetden vizsgaltuk a hatékonysagukat
fotokatalitikus bontasokban (fenol és oxalsav) illetve fotokatalitikus H>

fejlesztésben.



3.  Felhasznalt anyagok

Mindkét altalunk eléallitott platina nanorészecske szintézisében a kiindul6 anyag a
H2PtCls (Merck, Németorszag) volt, melybdl két kiilonb6z6 modszerrel allitottuk eld
kémiai redukcidval a kiilonb6z6 alaki Pt nanorészecskéket. Redukaloszerként NaBHa-et
(Merk, 99%) hasznaltunk, vagy AgNOs tartalmt etilén-glikolt (EG). A kialakulo
kristalyalakjanak befolyasolasa érdekében pedig NazCeHsO7-ot (natrium-citrat) (Alfa-
Aesar, 99%) vagy polivinil-pirrolidont (PVP) (Sigma-Aldrich, Mpyvp =40000) adagoltunk.

Az eléallitott nanorészecskék kompozitba vitelénél harom kereskedelmi TiO2-ot
hasznaltunk: Aldrich anatdz (Sigma-Aldrich, >99%), Aldrich rutil (Sigma-Aldrich, >99%)

¢és Aeroxide P25 (Evonik Industries).



4. Vizsgalati modszerek

4.1. Nagyfelbontasu transzmissziés elektron mikroszképia - HRTEM (High

Resolution Transmission Electron Microscopy)

A transzmisszios elektronmikroszkop egy olyan specialis mikroszkop tipus, amely
elektronsugar-nyaldb segitségével nagyitja fel a megfigyelni kivant objektumot. Az andd
nyildsan 4thaladva az elektronsugar el6szor a kondenzorlencséken fokuszalodik a
preparatumra, ezen atjutva pedig az objektiv és a projektiv lencséken halad keresztiil.
Végiil az erésen felnagyitott kép, egy fluoreszkald ernyére vetédik, ahol az emberi szem
szamara is lathatova valik. A modern elektronmikroszképok felbontoképessége 0,1 és
0,2nm kozott van, tehat tobb mint ezerszer nagyobb, mint a fénymikroszkopok 0,2 pm
hatara. Vizsgalataink soran egy Eagle 4k CCD kameraval felszerelt FEI Tecnai F20 nagy
felbontast elektronmikroszkdpot hasznaltunk, 200 kV gyorsitd fesziiltséggel. A mintdkat
Formwar réteggel bevont 2 mm atmérdjli mintatartokra vittem fel, vizes hig fotokatalizator

szuszpenziobol.

4.2. Diffaz reflexiés spektrometria - DRS (Diffuse Reflectance
Spectroscopy)

A sugarzas hatasara a molekuldk elektroneloszlasa megvaltozik, a kotd, lazitd vagy
nem kotd elektronjaik gerjesztddnek, vagyis kisebb energidju palydkrol nagyobb
energiajuakra ugranak at. A diffaz reflexiés spektrometria (DRS) szilard anyagok
fényelnyelését illetve fényvisszaverését vizsgalja. A szilard mintarol a fény visszaverddik
¢és szétszorodik. A szétszort fénysugarakat a berendezés integrativ szférds detektora gyiijti
Ossze. A vizsgalt mintat mindig ugyanahhoz a fényt jol szor6 referencia anyaghoz (BaSOg-
hoz) hasonlitjak. Méréseinket egy JASCO-V650 tipusu spektrofotométerrel végeztiik, 250-
800 nm hulldmhossz-tartomanyban. A szilard pormintakat egy ILV-724 diffuz reflexios

modul segitségével vizsgaltuk.



4.3. Rontgen diffrakcié — XRD (X-ray diffraction)

A rontgen diffrakcié az anyagtudomany egyik legalapvetobb modszere. A
rontgensugarzas elhajlasaval (diffrakcidjaval) kapott interferenciamaximumok térbeli
helyzetébdl és relativ erdsségébdl meghatdrozhatd ismeretlen anyagok kristalyszerkezete
¢s részecskéinek mérete. Ezzel a modszerrel vizsgaltuk az eldallitott kompozitok
kristalyfazis Osszetételét és részecskeméretét. A vizsgalatok elvégzéséhez egy Rigaku
diffraktométert hasznaltunk, melyhez Cu-Koa sugarzast (A=1.5406A) ¢és grafit
monokromatort alkalmaztunk. A részecskeméret (d) kiszamitasara a Scherrer egyenletet
[6] alkalmaztuk:

d=KA\/Bcosb
ahol:
K — alland6
A - a rontgen sugarzas hullamhossza [A]=nm
P - a csucs fél értek szélessége [B]=rad(radidn) és

0- Bragg szog [0]=rad(radian).

4.4. Folyadékkromatografia - HPLC (high-performance liquid
chromatography)

A nagyhatékonysagu folyadék kromatografia az a mennyiségi €s mindségi
analitikai modszer, mely segitségével polaros €s apolaros komponensek elemzése valik
lehetévé. A modszer mitkodésének alapja, hogy a mozgd tazist szoros kapcsolatba hozzuk
az egyébként nem elegyedd allofazissal. Bizonyos komponensek mas retencios idével
rendelkeznek és a detektornak is mas jelet képesek szolgéltatni.

A mérések soran a hasznalt miiszer tartalmazott egy allithatdé hulldmhosszu
detektort (Merck-Hitachi L-4250) és egy kisnyomasu gradiens pumpat (Merck-Hitachi L-
7100). Az oxalsav esetében az elvalasztas egy Grom Resin ZH tipust oszloppal tortént,
ahol az aramlasi sebesség 0,8 mL/perc volt, mig a fenol esetében pedig BST Nucleosyl
C18 oszlopot (4 mm x 250 mm) hasznaltam. Fenol esetében a detekcids hullamhossz 210

nm, mig az oxalsav esetében 205 nm volt.
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4.5.Gaz kromatografia —GC (gas chromatography)

A gazkromatografia leginkabb szerves vegyiiletek elvalasztasara alkalmas modszer.
Ez a moddszer az elucids elvalasztasi technikdk azon tipusa, ahol az aramlé fazis a
vivogaznak nevezett inert, permanens gaz. Ez a gaz lehet Hz, He, N2 vagy Ar. Az
oxigénmentes kornyezet megteremtését kovetéen, mérhetévé valik, a keletkezett H>
térfogatarama.

A méréseket egy Hewlett Packard 5890 tipusu, hévezetési detektorral (TCD -
thermal conductivity detector) ellatott gazkromatograffal végeztiik. Vivogazként No-t

hasznaltunk, amelynek dramlsi sebessége 50 cm?® /perc volt.

4.6.Fotokatalitikus aktivitas meghatarozasa

Kisérleteink soran az oxalsav fotokatalitikus bontasat vizsgaltam, az altalunk
eléallitott katalizatorokat felhasznalva. 100 mL, 5 mM-os oxalsav vizes oldatat (vagy 0,5
mM-os fenol vizes oldatat) készitettiik el, melyhez 100 mg katalizatort mértiink, majd 5
perc ultrahangos kezelés utan az igy kapott szuszpenzidt a reaktorba toltottiik. Ezt
kovetden elinditottuk a levegd buborékoltatasat, a termosztalast és a kevertetést, mindezt
egy idOben, megvildgitds nélkiil. 10 perc elteltével mintat vettiink és a mintavételt
kovetden felkapcsoltuk a 6 UV csOvel felszerelt lampat (6 db, egyenként 6 W
teljesitményii fluoreszcens UV-lampa, 365 nm-es emisszios maximummal) ¢és ettdl a
pillanattol kezdédden szamoltuk a 2 6rat. A bomlasi folyamat elsé orajaban 10 percenként
vettiink mintat, mig a masodik 6raban 20 percenként. Minden mintavétel utan a minta
centrifugalasat és leszlirését kovetéen lemértiik HPLC-vel az oxalsav vagy a fenol

Ellentétben az oxalsavnal végzett mérésekkel, fenol esetében nem csak a P25
alapkatalizatort hasznaltunk a kompozitok elkészitéshez, hanem Aldrich rutilt és Aldrich

anatazt is.

4.7. H2 fejleszté képesség vizsgalata

A kisérletek elvégzéséhez aldozati reagensként 50 mM-0s oxalsav oldatot
hasznaltunk és a folyamat ebben az esetben is UV sugarzas (Amax = 365 nm), illetve

folyamatos kevertetés mellett tortént. A segédkomponens (4ldozati reagens)
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crer

hidrogénfejlodési sebesség visszaszorulasaval jarna [6]. A kisérlet soran 1 g/L volt a
fotokatalizator koncentracidja a szuszpenzioban.

Egy mérés 2 oran at zajlott, mialatt az elsé 6raban 10 percenként, a masodik éraban
pedig 20 percenként gazkromatografias modszerrel hataroztuk meg az adott idépillanatban
keletkezé hidrogén gaz térfogataramat [24]. Egy adott mintavételnek az idépontjaban

kiszamolhato a hidrogén gaz keletkezésének a sebessége, ha 0sszeszorozzuk a vivogaz

crer
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5. A platina nanorészecskék és a kompozit

fotokatalizatorok eloallitasa

5.1.A kiilonbo6z6 alaku Pt nanokristalyok szintézise
5.1.1. Nanogombok

Els6 1épésben megfelelé mennyiségii ultrasziirt HoO-et mértem ki (43,15 mL). Ezt
kovetben hozzaadtam 6,3 mL, 0,63 mM-o0s, frissen készitett natrium-citrat oldatot. 30
percet pihentettem az elegyet, folytonos kevertetés mellett. Kovetkezé 1épésben a
rendszerhez adagoltam 550 uL, 22,8 mM-0s H2PtCle oldatot és ismét kevertettem a
rendszert fél oran keresztiil. NaBHs—bdl 0,15M-os oldatot készitettem jégfiirdé (T = 0-5
°C) jelenlétében és ebbdl az elegyhez adtam 1 mL-t (a reakciot <5 °C-on végeztem a
NaBHjs stabilitasa végett).

l. lépés . Iépés ll. 1épés

Centrifugalasos mosas

3. abra: Pt nanogombok eléallitasa
A reakciot kovetden 1 o6rdn  keresztil kevertettem a reakcioelegyet

(szobahdmeérsékleten) a maradék NaBHj teljes elbomlédsa végett. A szintézist vazlatosan a

3. abra szemlélteti [24].
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5.1.2. Nanokockak

Els6 1épésként egy haromnyaka lombikba 8mL EG és 1 mL, 0,04 M-0os AgNOs
keriilt, amelyet olajfiirdén 160 °C-ra melegitettiik. Ezt kovetden egyszerre, félperces
iddintervallumban adagoltuk a PVP-t (6sszesen: 8 mL-t, 120 ulL-es adagokban) és a
HoPtCle-t (6sszesen: 4 mL-t, 60 puL-es adagokban) a rendszerhez. Az adagolas végeztével a

kevertetést és a melegitést még 30 percen keresztiil folytattuk.

+ H,PtCl,

160 °C
olajfiird6

i
i
i
i
i
v

—» EG+AgNO; <«

L Centrifugalasos mosas

4. abra: Pt nanokockak eloallitasa.

A kapott Pt nanoszolt eldszor acetonnal mostuk, centrifugaltuk majd etanollal
ismételten mostuk és ujracentrifugaltuk A mosast legvégiil pedig hexannal végeztiik.
Mindharom mosast kdvetden a centrifugalas 2 percig tartott és 12000 fordulat/perc-en
tortént. Az igy kapott tisztitott Pt nanorészecskéket etanolban diszpergaltuk €s taroltuk. A

szintézis 1épéseit roviden a 4. abra szemlélteti [26].
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5.2. Kompozitok eléallitasa

5.2.1. TiOz és Pt-nanogémb-kompozitok

A kompozit elballitas ebben az esetben csak annyiban kiilonb6zott a nanogombok
eléallitasanak modjatol, hogy a rendszerhez kezdetben hozzaadagoltuk a megfelelé TiO-
mennyiséget. A fent emlitett leirasban megtalalhato viz mennyiségéhez hozzaadtunk 200
mg TiO2-ot, majd 15 perc ultrahangozas utan kovettiik a Pt nanogdmbdk eléallitasanal
részletezett 1épéseket. A redukcid befejeztével a terméket 24 oran keresztiil 80 °C-on

szaritottuk.

5.2.2. TiO2 és Pt-nanokocka-kompozitok

A nanokockdk kompozitba valod bevitele esetén az etanolban diszpergalt platinat

crer

mg alapkatalizator), majd fél o6ran keresztiil torténé ultrahangos kezelés utan pedig
hozzaadtunk 1,642 mL Pt szuszpenziot. A keveréket 15 percen keresztiil ultrahangoztuk,

majd szaritottuk az eldallitott kompozitokat, 24 6ran keresztiil, 80 °C-on.
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6. Kisérleti eredmények és kiértékelések

6.1. A nanorészecskék és kompozitok jellemzése

6.1.1. Nagyfelbontisu transzmissziés elektronmikroszkopias vizsgalatok —

HRTEM

Az platina nanorészecskék (gombok és kockak) morfologidjanak felderitése

érdekében HRTEM felvételeket készitettiink a részecskékrol.

5. abra: HRTEM felvétel a.) Pt nanokockakrol b.) és c.) TiO2-Pt nanokocka

A mikroszkopos felvételeken lathatd, hogy a kocka alaku Pt nanorészecskéket
sikeresen el6allitottuk (5.a abra), majd ezeket ravittiik TiO2-ra (5.b,c abra).

A vizsgalat eredményeképp megallapithatjuk, hogy a nanokockak keletkezésekor
idonként kialakultak poliéderes €s haromszog alaku részecskék is, de a részecskeméret
gyakorlatilag megegyezett. Az atlagos részecskeméret 8-10 nm-es volt.

A keletkezett nanogdmbok esetén a részecskeméret 3-4 nm volt, ami a
szakirodalomhoz képest kis értékeknek szamit, ehhez hasonld méreti 4-5 nm-es
nanorészecskéket sikeriilt mar eldallitsanak [24], de a kkésGbbiekben targyalt Ho fejlesztési

vizsgalatoknal kideriil, hogy igen fontos lehet ez a kevésnek tiing eltérés.
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6.1.2. Difflz reflexios spektroszkopia — DRS

Vizsgaltuk az eléallitott TiO2-Pt kompozitokban a Pt alakjanak hatdsat, ennek okan

készitettiik el a fényelnyelési spektrumaikat ezeknek a kompozitoknak.
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80| —— P25-Pt-g
— a0 ||~ -~ - P25-Ptk
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6. abra: Alapkatalizatorok és kompozitok DRS spektrumai

A mérésekbdl megallapithatd, hogy AA esetében nincs emlitésre mélto valtozas,
AR-on a Pt gdbmb okozott jelentdsebb reflektancia valtozast, de a P25 esetében a Pt alakja
nagymértékben befolyasolta a fényelnyeld képességet. A mért eredményeket felhasznalva

kiszdmolhatova valtak a katalizatorok tiltott sav szélességei.
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Tiltott
Katalizator savszélesség

(eV)

P25 3,11
P25-Pt-g 2,66
P25-Pt-k 2,95
AR 2,91
AR-Pt-g 2,82
AR-Pt-k 2,96
AA 3,26
AA-Pt-g 3,18
AA-Pt-k 3,20

1.tablazat: Katalizatorok tiltott savszélességeinek értékei

6.1.3. Rontgendiffrakcio — XRD

Az altalunk elvégzett rontgendiffrakcios mérésekkel a hasznalt alapkatalizatorok
részecskéinek méretét €s kristalyfazis eloszlasat szerettiik volna meghatarozni.

Méréseink elvégzését kovetden megallapitottuk, hogy az AA 150 nm
részecskeméretii,a P25-ben az anataz tartalom 90%-os, amelynek a mérete 25 nm, a rutil
tartalom pedig 10%-os, amely ebben a katalizatorban 40 nm-es méretben talalhaté meg,
mig az AR csak a rutil valtozatat tartalmazza a TiO2-nak, melynek a részecskemérete 200

nm [24].
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6.2. A modositott katalizatorok fotokatalitikus aktivitasa

Fotokatalitikus teszteket végeztiink, a moddositott katalizatorok hatékonysaganak
vizsgalata érdekében, melyek elvégzéséhez szerves modell szennyezdket hasznaltunk és

vizsgaltuk a koncentraciojuk valtozasat az id6 fiiggvényében [6,24].

6.2.1. Oxalsav bontasa

Az oxalsav bontésa esetén a P25-re ravitt Pt nanorészecskék alakjanak a befolyasat

a kovetkez0 abran szemléltettiik.

A P25
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® P25-Pt-g
4 A
~—~ 3 ]
=
£
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£ 2-
(@]
1 .
0 T T T ‘ T : -l ; '
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7. abra: Oxalsav bontasa P25-el és P25-Ptnanokockakkal/nanogémbokkel

Ahogy a 7. abran is jol lathatd az oxalsav UV sugarzas mellett torténd,
fotokatalitikus bontasanal a Pt nanorészecskék nagymértékben befolyasoltak a kezdeti
reakciosebességét, valamint az oxalsav koncentracio bontasanak a mértékét is. Az 5 mM-
modositott katalizatorok, ellentétben az alapkatalizatorral, ahol a bontas végén mért
koncentracio 2,28 mM-os lett.

Megallapithato, hogy az ipari katalizator hatékonysaganal az altalunk eldallitott
kompozitok joval eredményesebben bontottak az oxalsavat, a nanorészecskék alakjanak
befolyasa pedig igencsak kozeli koncentracido csokkenési eredményeket mutatott az

oxalsavval végzett vizsgalatok soran.
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6.2.2.Fenol bontasa

A P25 feliiletének Pt nanokockakkal/nanogémbokkel torténd modositasa esetén, a
fotokatalitikus tesztek soran azt tapasztaltuk, hogy a hatékonysag nem éri el az
alapkatalizator teljesitményét, de a bomlasi gorbéket megfigyelve (8. abra)
megallapithatd, hogy bar nem akkora mennyiségben, de bomlik a fenol.

A kezdeti 0,5 mM-0s koncentracidhoz képest sikeriilt elbontani gdombokkel
modositott P25 esetén 0,3603 mM, kockakkal modositott P25 esetén pedig 0,2604 mM
fenolt a rendszerbdl.

05 A P25
® P25-Pt-g
W P25-Pt-k
0.4 A1
0.3 1
z
=0.2 |
S
0.1 1
A
O T T T T T T T T T T T T
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Megvilagitasi idé (perc)

8. abra: Fenol bontasa P25-el és P25-Pt nanokockiakkal/nanogémbokkel

crer

lathatjuk, hogy mely esetekben rontott az aktivitdson €s hol ndvelte jelentdsen a
hatékonysagot. Ezeket az Osszesitett eredményeket a 9. dbrdn szemléltettem, ahol a
felilletmodositas szempontjabol vannak csoportositva, tehat az 1. oszlopcsoportban az
alapkatalizatorok, a 2. csoportban a Pt nanogdmbokkel moddositott katalizatorok, a 3.

csoportban pedig a Pt kockakkal modositott katalizatorok vannak feltiintetve.
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9. abra: Pt nanorészecske hatasa a kompozitok bontasban mutatott kezdeti
reakciosebességére.
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10. abra: Fenol bontasa AA, AR és ezek Pt nanorészecskékkel modositott

kompozitjai felhasznalasaval.
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Az anataz és a rutil esetén a vizsgalatok hasonld eredményekhez vezettek, melyeket
megtekinthetjiik a 10. dbran. A diagramokat megfigyelve lathato, hogy hasonl6 ,,trendet’’
kovet az anatdz és a rutil esetén a nanorészecske alakjanak a befolyasa és megallapithatjuk,
hogy joval hatékonyabban bontjak a modositott katalizatorok a fenolt.

Fenol esetén igen érdekes eredményeket kaptunk, ugyanis a Pt nanorészecskék
alakja jelentdsen befolyasolta a koztitermékek kialakulasat is. A fenol bomlasabol

keletkez6 termékek mas-mas koncentracioban keletkeztek, ugyanakkor mas szerkezetli

s

[27, 28].
A koztiterméket koncentracid és vegyiilet fliiggését még nem deritettiik fel, nem
magyaraztuk tudoményos tényallasokkal, de nagy jelentdséget tulajdonitunk ennek a célul

kitliz6tt 1épésnek, tekintettel a kiillonb6zo koztitermékek tulajdonsagaira.

6.3. Fotokatalitikus H2 fejlesztési kisérletek

A fotokatalitikus teszteket kovetden vizsgéltuk az altalunk eldallitott kompozit

fotokatalizatorok fotokatalitikus uton torténé hidrogénfejlesztésben valo hatékonysagat.
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11. abra: A keletkezet H: térfogatarama
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Amint a 11. abran is lathatd, a Pt nanokockakkal moddositott alapkatalizatorok
nagyon kis mennyiségben fejlesztettek hidrogént. A nanokockakkal modositott kompozit
katalizatorokban a maximalis térfogatdram egy adott mintavételkor 0,0843 cm?®/perc volt.

Az alapkatalizdtoroknak a Pt gombokkel torténd moddositdsa azonban
eredményesnek bizonyult ugyanis sikeriilt viszonylag nagy mennyiségli hidrogént
eldallitani. Nanogdmbokkel modositott anatdz esetén a maximalis térfogatiram 0,4548
cm?®/perc volt, modositott rutil esetén pedig 0,3460 cm®/perc.

A leghatékonyabb katalizatornak a Pt nanogdmbdkkel moddositott P25 bizonyult,
ennél a mérésnél a legnagyobb a keletkezd hidrogén térfogatdrama. A maximalisan mért
térfogatiram egy mintavételkor 1,51 cm®/ perc volt. Ahogy az 4brén is lathaté a keletkezett
hidrogén mennyisége egy adott iddpillanat utdn csdkken.

Osszehasonlitasként érdemes megfigyelni, hogy az oxalsav bontdsanal mindkét
modositott katalizator, hasonl6 értékeket eredményezett, de a hidrogénfejlesztési adatoknal
a gbmbokkel modositott ipari katalizatorok jeleskedtek.

Az irodalomban a hasonlo kisérletek soran tapasztalt H, fejlddés nem érte el az
altalunk tapasztalt mennyiséget, eddig ugyanis a jelentds mennyiségnek szamitott mar a

0,38 cm®/perc koriili érték is [29].
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7. Osszefoglalé

Munkank soran kereskedelmi fotokatalizatorok (Aldrich anatdz, Aldrich rutil és
Evonik Aeroxide P25) feliiletét modositottuk, két kiilonboz6 morfologiaja Pt
nanorészecskével. Mind az altalunk eléallitott nanorészecskék, mind pedig a kompozitok,
szerkezeti és morfologiai felderitését, jellemzését sikeresen elvégeztiik.

Ezt kovetbéen az altalunk eléallitott kompozitoknak a szerves szennyezok
lebontasaban mutatott fotokatalitikus aktivitasat, valamint H. fejleszté képességét
vizsgaltuk, a szakirodalomban eddig lejegyzett eredmények pozitiv irdnyban valo
fejlesztése érdekében.

Kutatasaink soran azt tapasztaltuk, hogy a Pt nanorészecskék alakja jelentdsen
befolyésolja az ipari fotokatalizatorok hatékonyséagat illetve a koztitermékek kialakuldsa is

Oxalsav bontdsa esetén mindkét altalunk alakszelektiven eldallitott platina
nanorészecske jelentdsen befolydsolta a bomlas hatékonysagat, ugyanis azt tapasztaltuk,
hogy a kompozitok mindkét esetben elbontottak a teljes oxalsav mennyiséget. Az alaknak
a befolyasat, a nagyon kozeli eredmények érdekében még vizsgaljuk.

Fenol bontdsa esetén az altalunk eldallitott leghatékonyabb kompozit az anataz
platina gdmbokkel mddositott anatdz volt. Ezzel a katalizatorral a fenol teljes mennyiségét
sikertilt elbontani a 2 6rés bontési folyamat soran.

A hidrogén fejlesztésben a leghatékonyabb altalunk eléallitott katalizator a platina
gombokkel mddositott P25 alapu kompozit volt, ahol a keletkezd hidrogén térfogatarama

elérte a 1.51 cm?/ perc értéket.
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8. Tovabbi célkituzeések

Az elkovetkezokben elsddleges célunkul tiiztiikk ki, egy adott szerves szennyezd
bomlasakor keletkez6 termékek mennyiségi, illetve mindségi jellemzését. Tovabba
szeretnénk mas morfologidju  és méreti Pt nanorészecskék  kereskedelmi
fotokatalizatorokra gyakorolt hatdsait vizsgalni, a még hatékonyabb eredmények

elérésének érdekében.
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