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1. Bevezeto

1.1. Altalanos bevezeté

Manapsag kiemelkedé jelentéségli a kiillonboz6 szerves szennyezOdések lebontésa,
melyek bekerulhetnek a felszini és a felszin alatti vizekbe, szennyezve ezéaltal kornyezetiinket.

A fenol és szarmazékai melléktermékei lehetnek mind a gydgyszer- mind pedig
novényvédd szerek iparaganak. Ezen szennyvizek tisztitdsdra csupan Kkis hatésfokkal
alkalmazhaté az egyszerii bioldgiai viztisztitas, mivel ezen anyagok, amellett, hogy
rakkeltéek, tobbsége mérgezé is a mikroorganizmusok szaméra [1]. A fentebb emlitett
szennyezOanyagok lebontasara sikeresen hasznalhatéak a kiilonb6z6 tipusl oxidacios
eljarasok. llyen eljards tobbek kozott az 6zonnal torténd oxidacio, a szuperkritikus vizes
oxidacio, kiilonb6zé elektrokémiai modszerek, illetve a heterogén fotokatalitikus oxidacio [2].

Meghatarozas szerint a fotokatalizis egy Kkatalizator jelenlétében bekovetkezo
fotokémiai reakcio. A reakcidk soran a folyamat mechanizmusa attol is fligghet, hogy a
fotokatalizator az alap- vagy a gerjesztett allapott lebontandd molekulaval 1ép kdlcsonhatasba
[3].

A heterogén fotokatalizis alapja, hogy a megfelelé hullamhosszusagd fénnyel
gerjesztett félvezetd fotokatalizator felletén kozvetlenul vagy kozvetett mddon szerves
vegylileteket oxidalnak [4].

A heterogén fotokatalizissel kapcsolatos kutatdsok a '70-es évek elején indultak,
amikor Fujishima és Honda TiO»-elektréddal végzett fotokatalitikus vizbontast [5]. Ezt a
munkat szdmos tovabbi kutatas kovette, melynek soran egyre hatékonyabb félvezeté-alapu

fotokatalizatorokat allitottak el6 [6].

1.2. A félvezetok

A félvezetok azok a szilard, kristalyos anyagok, melyek a koriilményektdl fliggéen
viselkedhetnek szigeteloként vagy vezetéként. Félvezeték esetén a vegyeértéksavbol,
gerjesztés hatasara az elektron éatkerll a vezetési savba, ezzel parhuzamosan, helyén

elektronhiany, Gn. ,,lyuk” keletkezik (jel6lése: h™) [3].



A szigetelok esetében a vezetési sav és a vegyertéksav energiaszintje tulsadgosan tavol
van egymastol, igy az elektronoknak nincs akkora energiajiuk, hogy ezt a hidat ,,atugorjak”. A
vezetOk esetében ez a két sdv nem kilondl el. Félvezetok esetén a vegyérték- €s a vezetési sav
kozotti tavolsag megfelelé nagysagi ahhoz, hogy az elektron gerjesztés soran képes legyen

atlépni az energiaszintek kdzotti kilonbséget (1. abra). Ez az un. tiltott savszelesség.
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1. dbra: Félvezetok miikodési elve

1.3. Miért TiO2?

A TiO; az egyik legismertebb és leginkabb kutatott félvezet6 fotokatalizator. A TiO2
bioldgiailag inert, napjainkban gyakran hasznaljak tobbek kozott adalekanyagokként, példaul
fogkrémekben [7]. A TiO2-ban az O% ionok oktaéderes elhelyezkedésben talalhatdak a kation
koril. A kapcsolddas tipusa szerint a TiO2-nak harom modosulatat ismerjuk:

- rutil (két kozos éllel kapcsolédnak egyméashoz);
- anataz (négy kozos él);
- brookit (harom kdzos él) [8].

A harom koézll termodinamikailag a legstabilabb fazis a rutil, fotokatalitikus
szempontbdl viszont a leghatékonyabb az anataz [3]. Az anatdz fotostabil, fotoaktivitasat
hosszll tavon megdrzi valamint tobb ismert szerves szennyez6 lebontésara alkalmas (pl. fenol
és szarmazekai, ibuprofen) [3].

A TiO; fellletet els6 1épésben megvilagitjuk egy adott hullamhosszi fénnyel, ezéltal
gerjesztés hataséra elektron lyuk-péar keletkezik (1. abra), majd a kovetkez6 reakciok mennek
végbe [2]:



TiO2 + hv— TiO2 + (e+h")
h*+ H20— «OH+H"
h*+ OH— «OH

1.4. Arany nanorészecskék, mint ,,segitok” a fotokatalizisben

Az arany nanorészcskéket szamos kutatasban hasznéltak fel. Ezeknek a kutatdsoknak
az alapja az, hogy a nanorészecskék segitik a toltéshordozok szétvalasztasat, ezaltal
felgyorsitva a szerves szennyez6dések lebontasat, mivel tobb elektron-lyuk péros
hasznosithato fotokatalitikus célokra. A szakirodalomban a fenti célkitiizést elsdsorban gémb
alaki nanorészecskekkel érték el [9]. Azonban a kisérleti koriilményekt6l fiiggéen
(felhasznalt prekurzorok, redukaloszerek) szamos kiilonb6zé méretti és alakl nanorészecske
allithat6 el6. Tobbek kozott sikeresen elballitottak rud [10], hdromszdg [11], kocka [12] és
szal [13] alaki nanorészecskéket. Alkalmazési spektrumuk magaba foglalja a bioldgiai
anyagok kimutatasat illetve a rak diagnosztizalasat [14]. Az arany nanorészecskéket TiOz-al
kompozitban akar harci gazok fotokatalitikus artalmatlanitdsara és plazmon alapu
fotokatalizisre is hasznalhatjak [15, 16]. Legjobb tudomasunk szerint azonban eddig még
senki sem vizsgéalta azt, hogy a kiilonb6z6 alaki Au nanorészecskék, azonos koriilmények
kozott hogyan befolyasolhatjak az ,,alap” TiO2 fotokatalizator aktivitasat, 6sszehasonlitva a

kiilonb6zd Au nanorészecske formak hatdsat az alapkatalizatorra.

1.5. Fotokatalitikus hidrogénfejlesztés

Manapséag jelent6s probléma a fosszilis energiahordozok fogyatkozo készlete. Ennek a
probléméanak az egyik lehetséges megoldasa a kiilonb6z6 modszerekkel torténé Ha fejlesztés.
A fotokatalitikus hidrogénfejlesztés mechanizmusa még nem tisztdzodott teljesen, de
feltételezhetéen a Hy vagy vizbél, (segédkomponensek jelenlétében) vagy pedig a szerves
anyagokbdl keletkezik. A TiO> 6nmagadban H fejlesztésre nem alkalmas, ellenben ha
valamilyen nemesfém nanorészecskét levalasztanak a fellletére, akkor H, fotokatalitikus
fejlesztése lehetdvé valik [7]. Abban az esetben, ha a szerves komponensb6l (Gn. aldozati
reagens/lyukcsapda) nyerjiik a hidrogént a kovetkez6 folyamat megy végbe:

20xalat +2h*— 2CO.+ 2H,0
2H"+2e"— H>
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2. Célkitiizés

Kisérleteink célja a méar ismert és tanulményozott, kereskedelmi titan-dioxid
(forgalomban hasznalt neve Aeroxide P25) hatékonysaganak vizsgalata, kiilonb6z6
eléallitott Au nanorészecskék és TiO2-Au kompozitok XRD, TEM, DRS modszerekkel vald
vizsgalata, valamint a TiO2-Au kompozitok hidrogénfejleszté képességének és fotokatalitikus

aktivitasanak a felderitése, illetve az Au-nanorészecskék morfologiajanak hatasanak

tanulmanyozasa a fotokatalitikus aktivitasra nézve.



3. Felhasznalt anyagok, vizsgalati és eléallitasi modszerek

3.1. Anyagok

A Kisérleteim soran felhasznalt anyagok mind analitikai tisztasaguak voltak. Az
hidrogén-tetrakloro-aurat (HAuCls-3H20), az oleil-amin (CigHs7N) és a CTAB (cetil-trimetil
ammonium-bromid) a Sigma-Aldrichtdl, a natrium-citrat (CeHsNazO7)@ann) pedig az Alfa-

Aesar-tol keriilt beszerzésre.

3.2. Vizsgalati modszerek

3.2.1. Rontgendiffrakcio (XRD)

A rontgendiffrakcié egy, a kristdlyok vizsgalatara hasznalt mddszer, amely a
rontgenfotonok kristalyokon vald sz6r6dasan és interferenciajanak vizsgélatan alapszik. igy
meghatarozhat6 a vizsgalandd anyag kristalyszerkezete, azaz azonositani lehet a kiilonb6z6
kristalyfazisokat, illetve meghatarozhatd a kiilonb6z6 kristalyfazisok aranya, valamint az
atlagos részecskeméret [17].

A méréseket egy Rigaku diffraktométerrel végeztiik, melyhez Cu-Ka sugarzast
(A=1,5406A) és grafit monokromatort hasznaltunk. A Scherrer egyenlet [17] segitségével
kiszamolhat6 a részecskeméret (d).

d=KX\BcosO

K- allandd
A~ a rontgen sugarzas hullamhossza [A]J=nm
[3- a csucs fél érték szélessege [B]=rad(radian)

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

3.2.2. Transzmisszios elektronmikroszkopia (TEM)

Az cléallitott Au nanorészecskék és kompozitok morfologidjat TEM segitségével

vizsgaltuk. Az eljaras alapelve, hogy egy elektronforrasbol (elektron &agyd) szarmazo
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elektronok egy kondenzorlencse sorozaton végighaladva eljutnak a mintara. Az elektronok
athaladnak, vagy szorddnak a mintdkon. Utébbiakat egy rekesz segitségével ,kizarjuk”, igy
ezek hianya egy arnyékos képet ad a mintardl [18].

Felvételeinket egy Philips CM 10 tipusu transzmisszios elektronmikroszkoppal
készitettiik. A mintakat el6z6éleg rézracsra helyeztiik. Az arany nanoszal (illetve a TiO»-al
alkotott kompozitja) esetében hexdnban szuszpendaltam, majd 5 percen Kkeresztil
ultrahangoztam, kb. 1 pL-nyi katalizator tartalmd szuszpenziot mikropipetta segitségével
racsepegtetve a rézracsra. Hasonloképpen jartam el az Au nanogdémb esetében is, illetve a
TiO2-al alkotott kompozitja esetében is. Az arany nanoharomszdgek és kompozitjai esetében

vizben tortént a szuszpendalés, majd ebbdl vettem ki 1 uL-nyit, és rAhelyeztem a rézracsra.

3.2.3. Diffuz Reflexiés Spektrofotometria (DRS)

A DRS segitségével szilard halmazéllapotu anyagok fényelnyelési illetve visszaverési
képességeit vizsgaltam. A minték altal visszavert fényt a gép integrativ szférds detektora
0sszegyijti, es egy referenciahoz viszonyitja [19] (esetemben BaSOas). A kapott reflektancia
eredményekbdl a Kubelka-Munk 0sszefliggést felhasznédlva kiszamithaté a tiltottsav
szélessége.

A méréseink sordn JASCO-V650 tipust spektrofotométerrel dolgoztam, 250-800 nm
kdzotti hulldmhossz-tartomannyal, a szilard pormintakat pedig egy ILV-724 diffuz reflexios

modul segitségével vizsgaltuk.

3.2.4. Kromatografia

A kromatogréafia nagyhatékonysagli elvalasztasi modszerek gytijténeve, melynek
Iényege az, hogy az elvalasztandd komponensek kiilonb6z6 egymassal nem elegyedd fazisok
kozott oszlanak meg, ahol az egyik fazis az all6fazis, a masik pedig a mozgdfazis (mely az

allo fazison halad keresztul) [19].



3.2.4.1. Gazkromatografia (GC)

A GC esetén az aramlo fazis a vivogaz, amely tobb féle lehet Ha, N2, He vagy Ar [19].
A GC-t a keletkezett H> gaz kimutataséra illetve a fejlodési sebességének Kkiszdmitasara
hasznaljak.

Hewlett Packard 5890 tipusi gazkromatograffal végeztem a kisérleteket, mely
esetében a vivégaz Na, aramlasi sebessége 50 cm? /perc volt. A mérések idején TCD-t, azaz
hévezetéses detektort hasznaltam.

H> fejlesztés esetében 150mL (50mM) oxalsav oldatdt és 150 mg katalizatort
ultrahangoztam, és a reaktorba helyeztem. Allandd kevertetés mellett N, atmoszféraban két
oran keresztil UV lampaval (10 x 15 W) vilagitott reaktorba végeztem a Kisérletet. Mintat
vettem az elsé egy oraban 10 percenként, a kdvetkez6 oraban 20 percenként. GC segitségéevel
allapitottam meg a H> fejlédés mértékét.

3.2.4.2. Nagyhatékonysagu folyadékkromatografia (HPLC)

Ezt a tipusu kromatografids eljarast a fotokatalizatorok szennyezbanyag lebonto
képessegének a meghatarozasara hasznaltuk, ahol a kdztitermékeket koncentracidvaltozasat is
vizsgaltuk illetve azt, hogy milyen mennyiségben fogy el az Aaltalunk vizsgalt
modellszennyez6 (fenol, oxalsav).

A bontas soran keletkezd koztitermékek kiilonbozd retencios idOvel rendelkeznek,
ezért egymastdl konnyen megkiilonboztethetdek. A mérés eldkészitésekor fontos 1épés a
megfeleld eluens kivalasztasa/hasznalata. Fenol esetén metanolt (MeOH : HO= 35 : 65)
hasznaltam, mig oxalsav esetén pedig 19,3 mM-o0s H2SOs-at.

A fotokatalitikus bontadsok soran 100 mg Kkatalizatorhoz 100 ml fenol (0,5 mM)/
oxalsav (5 mM) oldatot adtam, majd 15 percen keresztll ultrahangos kezelés ala vetettem, és
a reaktorba helyeztem. A szuszpenzié 10 percet pihent a sotétben, majd 2 déran keresztil
kevertetés és buborékoltatds mellett UV lampak (6 x 6 W) altali vilagitassal (2. abra)
vegeztem a kisérletet. 10 percenkent mintat vettem, melyet centrifugaltam, szlirtem, €s nagy

nyomasu folyadék kromatograffal vizsgaltam a koncentracid valtozasat.



2. &bra: UV fénnyel miikodé fotoreaktor

A mérések soran egy allithatd hullamhosszl detektorral (Merck-Hitachi L-4250) és

egy kisnyomasu gradiens pumpaval (Merck-Hitachi L-7100) dolgoztam. Az oxalsav esetében

az elvalasztas egy Grom Resin ZH tipust oszloppal tértént, ahol az aramlasi sebesség 0,8

mL/perc volt, mig a fenol esetében BST Nucleosyl C18 oszlopot (4 mm x 250 mm)

hasznaltam. A detekcids hullamhossz fenol esetében 210, mig oxalsav esetében 205 nm volt.

3.3. Eloallitasi modszerek:

3.3.1. Kémiai redukcio

Az &ltalam hasznélt prekurzor HAuCls (hidrogén tetrakloro-aurat) volt melyet kétféle

redukaldszerrel reagaltattam, natrium-citrattal (CsHsNazOznn)) és oleil-aminnal.

Natrium-citrat hasznélatakor az irodalom szerint a kovetkez6 mechanizmusok zajlanak

a folyamatok soran[20, 21]:

1.

2
3.
4

HAuUCIls+NazCsHs07—NaCeHsO7+AuClz+NaCl
HAuUCIls+Na2CsHsO7—NaCeHsO7-AuCl2+NaCl
NaCsHeO7-AuClo+NasCeHs07—CO2+ Na,CeHsO7+ NaCsHsOs+AuCI+NaCl
Na,CsHeO7t+AuCl— NaCgHeO7-Au+NaCl
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5. 2 NaCsHsO7-Au— Ho+2Au+2C0,+2 NaCsHs0s

Oleil-amin esetében nem volt fellelhetd egyértelm{it mechanizmus a szakirodalomban.
3.3.2. Fotoredukcio
A maér leirt redukaldoszerekkel végzett kisérletek mellett egy maésik tipusd redukcios

eljarast is kiprobaltam, amely nem igényel redukaldszert, hanem UV fény hatdsara az oxalsav

a lyukkal elreagal, az elektronok pedig redukaljak az Au®* ionokat.

11



4, Au-nanorészecskék eldallitasa és elézetes jellemzése

Kisérleteim soran sikeriilt, a mar a szakirodalomban ismert hdrom kiilonb6z6 alaka
arany nanorészecskét eléallitani. Eldallitasuk utan ezeket rahelyeztem kereskedelmi TiO-ra
(Evonik Aeroxide P25). Ezenkiviil fotoredukcios modszerrel is sikeresen allitottam el6 Au-

TiO2 kompozitot.

4.1. Au-nanogdmbok eléallitasa

Az Au nanogombok elballitasahoz, 25 mL oleil-amint hasznaltam, amit
felmelegitettem 75 °C-ra, majd hozzaadtam 0,100 g HAuCls-ot, amelyet elézéleg 1 mL
etanolban oldottam fel. A reakcid N, atmoszféraban, 85 °C-on 6 Oran keresztul jatszodott le.
Ezutan centrifugéldsos mosasnak vetettem ala, 3 x 25 mL etanollal (1 x 16 perc 4400
fordulat/perc, 2 x 8 perc 4400 fordulat/perc) és 1 x 25 mL metanollal 8 percig 4400

fordulat/perc sebességgel [13]. Az igy el6allitott Au nanogdmbok 10 nm atmérdjiiek, mint

ahogy a TEM felvételeken is megfigyelhet6 (3. abra).

T 200 m .

3. &bra Au-nanogombokrol késziilt TEM felvételek

4.2. Au-nanoszélak eléallitasa

Az Au nanoszalakat ugy allitottam el6, hogy N2 atmoszféra és folyamatos reflux mellett
75 °C-ra felmelegitettem 25 mL oleil-amint, majd hozzaadtam 1 mL EtOH-ban feloldott 100
mg HAuUCIls; oldatdt, majd 6 Oradn keresztil tartottam a reakcidelegyet az emlitett
hémérsékleten [13]. A szintézis soran az oldat el6szor atlatszd majd narancssérga lett, mint

ahogy ez a 4. abréan is lathatd, majd lila és utana piros csapadék keletkezett.
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4. abra: Arany nanoszalak eléallitasahoz hasznalt berendezés

Az eléallitott nanoszalak 1 um hosszuak és 10 nm szélesek, mint ahogy ez a TEM
felvételeken is megfigyelhetd (5. abra). A szalak mellett kis mennyiségben gomboket is
észleltiink, ebbdl (s a hasonld reakcidokoriilmények miatt) levonhattuk azt a kovetkeztetést,

hogy a szélak a fentebb leirt nanogémbokbdl képzddnek.

200 am

5. abra: Au-nanoszalakrol késziilt TEM felvételek

4.3. Au-nanoharomszogek eléallitasa
Az arany ,,nanoharomszogek™ szintéziséhez két oldatot hasznaltam. Az els6 oldat:

52,5 mL vizbe 896 pL (101 M) NasCsHsOy (trinatrium-citrat) adagoltam (1). A masodik oldat:
13



3,43 mL (12,7mM) HAuUCI4 oldatat 31,57 mL vizhez adagoltam, majd hozzdadtam 112 mg
CTAB-t (2). igy a végs6 oldat térfogata 88,396 mL volt. Az (1) és (2) oldatokat egyidejiileg
jutattam a mar elére 90°C-ra melegitett reakciéedenybe (folytonos reflux mellett) [11]. Egy
Ora utan az atlatszo oldat barnas-kék lett majd a kapott terméket mostam ultraszirt vizzel.
Mosés utan elektormikroszkdp segitségével megfigyelheté volt, hogy 100-150 nm-es egyenlé
oldalu haromszogeket kaptunk (6. abra), melyek mellett kis mennyiségben rombuszt, kockat,

illetve gomboket is eszleltink.

g

.
. va
= o T

6. abra: Au-nanoharomszogek (TEM)
4.4. Kompozitok eléallitasa

Kompozitok eléallitasdt 1 % Au nanorészecske P25 felliletére torténd felvitelével
végeztem.

A haromszdg alakd Au nanorészecskéket a 4.3 fejezet alapjan allitottam el6. A végso
aranykolloid oldatb6l kimertem 83,63 mL oldatot, melyet 800 mg P25 és 150 mL viz
szuszpenzidba belehelyeztem, ezutdn 24 6ran keresztul széritottam, majd centrifugélasos
moséssal tisztitottam (3 x = 50 mL H20). A mosast kdvetden 1jbol beszaritottam (jeldlése:
P25/H).

A szal alaki nanorészecskéket 4.2 fejezetben leirt modszer alapjan eldallitottam, majd
pedig tisztitottam (3 x 25 mL etanollal 16 és 2 x 8 percen keresztul, majd 25 mL metanollal 8

percen at, 4400 fordulat/perc sebességgel). A kapott Au nanorészecskéket szuszpendaltam
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100 mL hexanban. Ezt kovetden 50 mL hex&nban szuszpendaltam 800 mg P25-6t, és ehhez a
szuszpenzidhoz adtam hozzé az aranyat tartalmazo hexan szuszpenziot (6,464 mL). A kapott

elegyet 24 6ran keresztil beszaritottam (jelolese: P25/SZ).
e el

—'ﬂ@tﬁm_a

7. &bra: P25/SZ (bal oldali), P25/H (jobb oldali) kompozitok TEM felvételei

100 nm

A GOmb alak( nanorészecskéket a 4.1. fejezet alapjan allitottam el6, majd 4 mL-nyi
nanoszolt 150 mL viz és 800 mg P25 szuszpenzidjaba kevertem. 24 Oran keresztil
szaritottam, majd mostam 3 x =~ 50 mL acetonnal és utana 50 mL acetonba helyeztem majd
Ujra szaritottuk (jeldlése: P25/G).

A Fotoredukciés modszer esetében oxélsav (50 mM) vizes oldataban szuszpendalt
P25-h6z HAUCI, oldatot adagoltam. 5 6ran at UV alatt kevertettem, majd a haromszog alaku
Au nanorészecskék esetében alkalmazott tisztitasi lépéseket alkalmaztam (jel6lése: P25/F)
[22].

8. abra: Arany nanoreszecskék fotoredukcid altali szintéziséhez hasznalt berendezés
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5. Katalizatorok anyagszerkezeti jellemzése

Az eldallitott kompozitokon elsé “korben” rontgendiffrakcios és DRS méréseket

vegeztiink.

Ch J P25/ SZ e

2

oE 1

= -

2

£
| P25/ S
1 AN P25 e

20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40
26 (fok)

9. dbra: Arannyal modositott TiO2(P25) és a tiszta P25 rongendiffraktogramja.

A vizsgélt kompozit mintak kristalyszerkezete nem valtozik az arany depozicid
hatasara. Megfigyelheté hogy, a P25-ben a kristalyfazisok aranya nem valtozik (89 %
anatdz, 11% rutil). Tovabba, szintén nem valtozik a TiO2 kristalyok részecskemérete sem,
mely 25-30 nm koruli. Az anataz reflexidi 25 (260°)-nél (egy reflexid), mig 37-39 (26°)-nal
(egy harmas reflexio) figyelhetd meg. A rutilhoz tartozd reflexiok 27 (26°)-nal (egy reflexid)
és 36,2(20°)-nal (egy reflexid) jelennek meg (9. abra). Tovabba megfigyelhetéek az aranyra

jellemzoé reflexiok, amelyek ratevédnek a TiO» altal adott anataz reflexioira 38 és 40 (26°)
kornyékén.[7, 23, 24]
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10.  &bra Az arannyal médositott TiO2(P25) és a tiszta P25 diffuz reflexios spektruma

Az arany depozicié hatasara az eldallitott kompozitok difflz reflexios spektruman
megjelennek az un. plazmon csucsok. Ezeknek a csUcsoknak a helye fligg az adott
nanorészecske morfologiajatol/részecskeméretétdl. A P25 esetében nem észleltik plazmon
cstcsokat, mivel nem tartalmaznak aranyat. Az arannyal modositott kompozitok esetében 520

(P25/G)-580(P25/H) nm kozott helyezkedtek el az ezeknek a csicsoknak a maximumai [25].

6. Katalizatorok fotokatalitikus aktivitasa

6.1. Szerves szennyezok elbontisa

A fenol bontasok esetében az altalunk eldallitott P25/Au kompozitok nem voltak
hatékonyabbak, mint maga a P25 (11. &bra). Kozulik a legjobban P25/SZ jeli kompozit
teljesitett a legjobban 7,45 x 10 mM/perc reakciosebességet. Nem sokkal maradtak el ettdl a
P25/F, melynek a reakcidsebessége 4,49 x 102 a P25/G 3,19 x 107 reakcidsebességgel ezt
pedig a P25/H kovette, 5,01 x 103-s reakciosebességgel.
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11.  &bra: Fenol (fenti 4bra) és oxalsav (alsé dbra) bomlasi gorbéje Kiilonb6z6 Au/P25

kompozitok és P25 jelenlétében

Oxalsav esetében a P25 nem érte el azt a hatékonységot, mint az altalunk eldallitott
kompozit anyagok (11. &bra), mivel arany tartalmuknak koszonhetéen a toltésszétvalas

hatékonyabb. Ebben az esetben P25/G-t tartalmaz6 fotokatalizator bontési aranya a legjobb,
18



elérve a 71,7 x 10° mM/perc a reakcidsebességet, majd ezt koveti a P25/H, P25/F, P25/SZ.
A P25 reakcidsebessége alig haladja meg a 41,9 x 10° mM/perc-s értéket, amelyet a
legrosszabban teljesité P25/SZ kompozit reakcidsebessége is meghalad (46 x 10 mM/perc-

es bontéasi sebességgel).

6.2. Hzfejlesztés

Az oxalsav bontési kisérletekhez hasonloan a H» fejlesztési kisérletek esetében szintén
a P25/G kompozit volt a leghatékonyabb. A P25/F és a P25/SZ hasonld sebességgel
fejlesztettek hidrogént: a P25/F H, aramlasi sebessége 5,26 x 10° mol/s, mig a P25/SZ
esetében pedig 5,13 x 10° mol/s volt. A sima P25 nemesfém nélkiil nem fejleszt hidrogént,

mert ez a folyamat talfesziltséggel jar.
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12.  abra: Au/P25 kompozitok H2 fejleszté képessége
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Név Fenol(MM/perc) | roxasav(mM/perc) H2 képz6dési sebessége
x (107%) x (107%) (mol/s) x (10°)
P25/H 5,01 69,0 -
P25/SZ 7,45 46,0 513
3,19 71,7 6,94
P25/F 4,49 51,2 5,26
P25 5,71 41,9 0,00
1. Tablazat: a fenol/oxalsav bomlasi sebessége és a Hz fejlesztoképessége

Az oxalsav adszorbedlddik a katalizator feliiletére, mig a fenol nem. Ez is lehet egy
indoka annak, hogy a fenol esetében a P25/SZ rendelkezik a legjobb reakcidsebességgel, mig
az oxalsav esetében a P25/G a legnagyobb. A P25/H 10 mM/perc-cel marad le téle. A fenol
esetében kilonds viszont, hogy a P25 nagyobb reakcidsebességgel rendelkezik, mint P25/SZ,
azonban oxalsav esetében a P25 alulmarad minden arany tartalmd nanokompozittal szemben.

A reakcidsebességek altal felallithatd egy rangsor, mind a fenol, mind pedig az
oxalsav  esetében, mely  sorrendek  egymastol  eltéréek.  Fenol  esetén:
P25/SZ>P25>P25/H>P25/F>P25/G, az oxalsav esetében pedig:
P25/G>P25/H>P25/F>P25/SZ>P25. Felteheté a kérdés, hogy miért hasonlit egymésra az
oxalsav bontds és a hidrogénfejlesztésben mutatott reakcidsebesség/H. fejlesztési trend?
Mivel mindkét esetében oxalsav bomlott el, ezért azon kompozitok esetében, amelyek jol
bontottdk az oxalsavat valosziniisithetd volt, hogy jo hidrogénfejlesztési készséggel

rendelkeznek majd.
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7. Kovetkeztetések

Sikeresen eléallitottunk harom kiilonboz6 alaka (gdmb, szal, haromszdg) Au-
nanorészecskét, szakirodalomban ismerteket felhasznalva, melyeknek sikerességet TEM
segitségével ellendriztiink. Ezekb6l TiO2 (P25)-Au kompozitokat allitottunk ¢l6, 1 % arany
tartalommal. Emellett fotoredukcids modszerrel is elballitottunk hasonlé kompozitot, mely
ugyszint ismeretes volt a szakirodalombdl. Tovabba vizsgaltuk 6ket szerkezetileg TEM, XRD
és DRS segitségével. Az UV-Vis spektrumokon megfigyeltiik az aranyra jellemz6 plazmon-
cstcsokat.

Az elkészilt kompozitokat fenol, illetve oxalsav bontasahoz hasznéltuk fel. Fenolt
bontva egyik kompozitnak sem sikerllt meghaladnia a P25 teljesitményét, mig az oxalsav
esetében mindegyik hatékonyabbnak bizonyult. A legnagyobb hatasfok névekedést a P25/G
kompozit érte el. A kompozitok H. fejlesztési tulajdonségat is megvizsgaltuk, ebben az
esetben is a P25/G bizonyult a leghatékonyabbnak.
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