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1. Célkitiizés

TDK munkam soran, olyan szén alapti nanorészecskék szintézisét tervezem elvégezni, amelyek
ultraibolya tartomanyban gerjeszthetok. Az eldallitott fluoreszcens szén nanorészecskék mas
néven szén kvantumpontok alkalmazhatok lehetnek kiilonbozé emitterekben, példaul a LED
gyartas teriiletén. A szén kvantumpontok szintézisét szerves vegyiiletek (féleg karbonsavak)
termikus bontdsaval valositom meg. Tesztelni fogok nitrogén tartalmt vegytileteket is abbol a
célbol, hogy nitrogénnel dopolt szén kvantumpontokat allitsak eld. Az eldallitott terméket olyan
szerkezet vizsgalati modszerekkel tervezem tanulmanyozni, amelyekkel megallapithatd a
beépiilt nitrogén kémiai kotései, illetve a kiilonbozé oxigéntartalmi funkcids csoportok
azonosithatok. Erre a célra rendelkezésre 4all rontgen fotoelektron spektroszkopia (XPS) és
Fourier-transzformacios infravorés spektroszkopia (FTIR). A szén kvantumpontok
polaritdsanak, illetve vizes kozegben torténd diszpergalhatosaganak vizsgalatara zéta-potencial
méréseket is tervezek elvégezni. A részecskeméret analizis és morfologiai jellemzés
transzmisszios elektronmikroszkop (TEM) utjan torténik. Az eldallitott fluoreszcens
nanorészecskék fényabszorpcids és emisszios vizsgalatat fluoreszcencia spektroszkopia (FLS)
segitségével fogom jellemezni. Az elkészitett preparatumot epoxi gyantaba fogom bekeverni,
és vizsgadlom ezek ultraibolya fény (UV) hatasdra bekovetkezd gerjeszthetdségét, majd

felhasznalom fénykibocsatd diddak burkolataként.



2. Bevezetés

A fényt kibocsato dioda (LED) (1. abra) félvezetd anyagbol késziilt fényforras. A didda altal
kibocsatott fény szine a félvezetd anyag Osszetételétdl, 6tvozoitdl fiigg. A fény spektruma az
infravorostol az ultraibolydig terjedhet. A fény a diddara kapcsolt aram altal gerjesztett
elektronokon at keletkezik. A gerjesztett elektronok magasabb energia szintii palyara 1épnek, és a
relaxacio soran visszakeriilnek alapallapotba, azaz eredeti energiaszintjiikre, fotonokat bocsatanak
Ki. A LED-ek szamos eldnnyel rendelkeznek az izz6 fényforrasokkal szemben, tobbek kozott
alacsonyabb energiafogyasztassal, hosszabb élettartammal, kisebb mérettel és gyorsabb
kapcsolassal jellemezheték. Az emlitett kedvezo6 tulajdonsagok mellett a LED-ek hatranyai kozé

tartozik az, hogy miikodésiikhoz alacsony fesziiltségre és egyenaramra van sziikség [1]-[2].

Munkam célja, hogy eldallitsak olyan fotolumineszcens nanoszerkezeteket, melyekkel uj,

energia takarékos fényforrasok hozhatok létre.
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1. dbra Kiilonbozd tokozasu LED-ek [3]
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3. IRODALMI ATTEKINTES

3.1 A kvantumpontok

A kvantumpontok, mint a kadmium-tellurid, néhany nanométer atmér6jii kolloid félvezetd
nanokristalyok, amelyek mérete és alakja a szintézis sordn szabalyozhatd és a feliiletiikre
kiilonb6z6é makromolekulak (fehérjék) kothetok (2. abra). A periodusos rendszer I11-V.
csoportjaba tartozo atomokbol, példaul kadmiumbol, tellurbodl és szelénbdl szintetizaljak dket,
olyan nanorészecskéket alkotva, amelyek fluoreszcens tulajdonsagai feliillmuljak a jelenlegi
fluoroforokét. Az ilyen modon eldallitott kvantumpontokat az élettudomanyok szamos teriiletén
alkalmazzak, a kivalé optikai tulajdonsagaik miatt, mint a bioleképezés, orvosi diagnosztika,
fotokatalizis.[4] Az optikai tulajdonsagait, mint az abszorpcid, emisszioés hulliamhossz, és az
emisszios kvantumhozam, egyszeriien a részecskeméret vagy a posztszintetikus kezelések utan

lehet valtoztatni. A kvantumpontok tovabba nagyfoku fotostabilitast mutatnak.

T ©Og

2. dbra A CdTe passzivalasanak és funkcionalizalasanak modszere merkaptoecetsavval (MAA) vagy

merkaptoborostyankésavval (MSA) [5].

Ugyanakkor hatranyuk a biokompatibilitas hianya, mivel a legtobb kvantumpontok, toxikus
nehézfémek (Cd, Pb, Hg) felhasznalasaval szintetizalhatd. Annak ellenére, hogy a feliiletiik csak
nemtoxikus bevonattal keriilhet a sejtbe példaul egy képalkotd elemzés soran, fennall a veszélye
annak, hogy ezek a mérgez6 fémek kioldodnak, kart okozva ezzel az él6 sejtekben. A
kvantumpontok toxicitasat széles korben tanulmanyoztak prokariota és eukariota modelleken.
A kadmiummal eléallitott kvantumpontok esetén a megfigyelhetd citotoxicitas a kadmiumionok

(Cd?") felszabadulasanak kovetkezménye. A kadmium-szelenidben, és kadmium-telluridban
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talalhaté kadmium, szelén, és tellur az ember szadmdara is mérgezoek. Ezek a DNS karosito

hatasuk mellett a vesére, a tiidore €s az idegrendszerre is veszélyesek.

A fent emlitett problémaék elkeriilése érdekében, 0j fluoreszcens anyagokat kell fejleszteni,
melyek jobb optikai és bioldgiai tulajdonsagokkal, azaz megfelel6 inkompatibilittassal
rendelkeznek, nem toxikusak. Ezekre megoldast jelenthetnek az ugynevezett szén
kvantumpontok, amelyek a szén alapti nanoszerkezetek csoportjahoz tartoznak. Az emlitett
lumineszcens szén nanorészecskék csoportosithatok szerkezetiik alapjan, a hagyomanyos
szerves fluoroforokkal és a szervetlen félvezet6 kvantumpontokkal 6sszehasonlitva (3.abra). Az
ujonnan megalkotott szén kvantumpontoknak szamos elénye van, ilyenek, a kémiai inertség, a
konnyt feliileti funkcionalizdlhatésag. Emellett alacsony a citotoxicitasa, jol oldhat6 vizben és

magas a kvantumhozama [6].

FLUORESZCENS NANOPONTOK
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3. dbra A fluoreszcens nanopontok osztdalyozdsa: félvezetd kvantumpontok (FKP), grafén kvantumpontok (GKP),[6]

3.2 A szén kvantumpontok

A szén a természet legnagyobb mennyiségben eléforduldo és az élet szamos teriiletén
megtalalhatd eleme. A szén szamos megjelenési formaja koziil, annak allotropjai nagy
jelentdséggel birnak, mivel szdmos tudomanyteriileten, valamint technologiai alkalmazéasban
talalkozhatunk veliik (4. abra). A nagykeménységgel és kivalo optikai tulajdonsagokkal
rendelkezd gyémant, mint az egyik legértékesebb szén allotrép, nemcsak vagoszerszamok
gyartasanal ablakok eldallitasanak alkalmazzak. A grafitbdl szarmaztathato grafén és félvezetd
ipar igéretes alapanyagai ko6zé sorolhatok. A szén nanocsovek felhasznalhatok, mint

adszorbensek, katalizatorhordozok és elektrodok, tovabba érzékeldk fejlesztésénél is jelentds
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szerepet jatszanak. Az apré6 méretli és egyedi optikai tulajdonsagokkal rendelkezdé szén
nanorészecskék (szén kvantumpontok) igéretesek mind az orvosbiologia teriiletén, mind az
optoelektronikaban, A fluoreszcens szén nanorészecskék felfedezése annak koszonhetd, hogy
Xu és kollégai 2004-ben elektroforézissel tisztitottak egyfalu szén nanocsdveket, ezaltal
elvalasztottak azoktol az egyéb szénformakat, kozottiik a szén kvantumpontokat. [7]. A szén
kvantumpontokra jellemz6 elnyelési tulajdonsag abbdl ered, hogy tobb C=C kotés és azok n=n
atmenetei elnyelik az alacsony hullamhossza fényt. Az elmult tobb, mint tiz évben nagyon sok
kutatot vonzott a szén kvantumpontok izgalmas vilaga, kidolgoztak szamos szintéziseljarast
azok eldallitasara. Feltérképezték fizikai kémiai tulajdonsagaikat, amelyek alapjan értelmezhetd
valt optikai viselkedésiik, és ezaltal utat nyitottak a szén kvantumpontok szertedgazo
felhasznalasi lehetOségeihez. A fluoreszcencens képalkotasi eljarasoktol kezdve, az
optoelektronikai alkalmazasokon tal az analitikai felhasznalasi lehetségekig szamos megoldast
kinalnak a témaban megjelent nemzetkozi kozlemények. A szén kvantumpontok nagy fajlagos
feliilete, alacsony toxicitasa, nagy fotostabilitdsa, valamint azon tulajdonsaga, hogy feliiletére
kémiailag, illetve bioldgiailag aktiv molekulak kapcsolhatok idealis alapanyagokka teszik az

emlitett terileteken.

SZEN NANOCSO SZEN NANOPONT

4. dbra A szén nanocsaldad tagjainak szerkezete [7]



A szén kvantumpontok, apro hibridizalt nanorészecskék, melyek feliilletén nagy mennyiségii
oxigén tartalmu funkcidés csoport talalhatd. A szén kvantumpontok kiilonbozé szerkezeti
formakban fordulhatnak el6, az amorf nanorogoktdl a grafénen at a mikrokristalyokig. Ami a
szén kvantumpontokat igazan hivogatova teszi, nem mas, mint azok legfontosabb jellemzdje a
fluoreszcencia. Tovabba a kibocsatott fluoreszcens fény hullamhossza, vagyis, hogy milyen
szinnel emittdl a lathatd fény tartoményaban, tag hatarokon beliil modosithatd tobbek kozott a
részecskék méretével, a gerjesztd fény hullamhosszaval, tovabba a feliilet kémiai modositasaval.
A szén kvantumpontok fotolumineszcenciaja lehet kék, z6ld, sarga vagy akar voros. (5. abra) A
valtozatos emisszidt a részecske mérete, a gerjesztés hullamhossza, a koncentracid, a feliilet

funkcionalizaltsaga, €s nitrogéntartalma kiilon-kiilon befolyasolhatja.
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5. dbra A szén kvantumpontok fluorszcencidja [8]

Emlitésre méltdo még, a szén kvantumpontok elektrolumineszcens tulajdonsaga, azaz, ha aram
ala keriilnek, vildgitanak. Megannyi kedvezd tulajdonsagénak koszonhetéen a szén

kvantumpontok az élet szdmos teriiletén alkalmazhatok, mint a bioleképezés, nanomedicina,

vagy rakterapia. [6]-[8].



3.3 A szén kvantumpontok szintézise

A szén kvantumpontok felfedezését kvetden tobb ismertetd cikk jelent meg, melyek kiilonb6zo
szintézismddszereket mutattak be. Ezek koziil két €lesen elkiiloniilé szemlélet figyelheté meg, a
,fentrdl lefelé” (,,top-down”) illetve az ,,alulrol felfelé” (,,bottom-up”) torténé megkozelités. [9]
Amennyiben makroszkopikus szénforrasok hasznalunk, mint a grafit, aktivalt szén és ezeken
hidrotermikus, vagy lézeres kezelést végziink, akkor ,,fentrél lefelé” modszernek hivjuk. Sun és
csoportja példaul lézeres levalasztassal szén nanopontokat allitott elé 900°C-on és 75 kPa

nyomason grafitpor és cement keverékének a forrd préselésével. [10]

Az alulrol felfelé iranyuld megkozelitésben a -OH, -COOH, -C = O és -NH> csoportokat tartalmazé
kismolekulak és polimerek dehidratacion és tovabbi karbonizacion mennek keresztiil, hogy szén

nanopontokat hozzanak létre.[11]

Liu és kollégai példaul egy olyan mikrohulldmu eljarasrol szamoltak be melyben szilika gdmbdket

hasznaltak hordozonak és rezolokat szén prekurzornak.[12]
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6. dbra Szén kvantumpontok szintézis modszerei [26]

Szamos cikk sziiletett arrol is, ahogy kiilonbdz6 szerveshulladékbol probaltak meg szén
kvantumpontokat el6allitani. [13]-[15] A novényi melléktermékek alkalmasak a szén
kvantumpontok alapanyaganak, alacsony koltségiik, és toxicitdsuk miatt. A leggyakrabban
felhasznalt elemeik a kiilonb6zé novényi héjak és burkok. Egy tanulmanyban citromhéjbol

készitettek szén kvantumpontokat, a kiindulési anyagot Teflonnal melegitették 180°-on 3 6ran

keresztiil. [16]



3.4 A szén kvantumpontok alkalmazasa LED-ekben

Az eddig hasznalt fehér fénykibocsaté diddak (LED-ek), ultraibolya-LED-ek, piros-kék-zold
(RGB) szin elérése érdekében a megfeleld fluoreszcens félvezetd anyagokat tartalmazzak.
Tekintettel arra, hogy ezek hasznalatakor szinvaltozas kovetkezhet be, sziikséges lenne olyan
fehér fénykibocsatd diddak kifejlesztésére melyek ultraibolya sugarzassal gerjeszthetdek. A
fénykibocsatd diddakban hasznalt piros-zold-kék fluoroforok altalaban ritkafoldfémtartalma
vegyiiletek, melyek mérgezdek, és kornyezetre artalmasak. Ezenkiviil azok banyaszatat és
finomitasat fokozatosan korldtozzak a stlyos kornyezetszennyezés miatt. Kornyezetbarat
anyagként a fluoreszcens szén kvantumpontok felhivtak magukra a figyelmet, mivel magas a
kvantumhozamuk, alacsony az eldallitasi koltségiik, és a fotostabilitasuk kivald. Tovabba
eldallithatok novényi eredetii biomasszabol (szalma, kavé, gylimoles és novényi nedvek stb.)
is.

Az erds fluoreszcencia, a stabilt emisszio, a valtoztathatd fluoreszcencia kibocsatas, a feliileti
funkcionalizalhatosag, és a konvertalhaté fotolumineszcencia mellett a szén kvantumpontok
legnagyobb eldnye., hogy nem toxikusak, és jo a biokompatibilitasuk,. Ezen kivald
tulajdonsagai miatt a szén kvantumpontokat széles korben alkalmazzak az optikai érzékelésben,
a képalkotasban, a nanomediciaban, az optoelektronikai eszkdzokben, a fotokatalizisben, és az

elektrokatalizisben.

7. abra Szén kvantumpontok alkalmazdsa LED-ekben[26]



Az eddigi tanulmanyokban kiilonb6z6 tipusu szén kvantumpontokat szintetizaltak és
alkalmaztak ilyen teriileteken. A szén kvantumpontokkal kapcsolatban azonban még mindig
vannak megoldasra vard problémak, példaul a higroszkopossag miatt nehezen kinyerhetd
szilard por. Ezért a mai napig a szén kvantumpontokkal kapcsolatos legtobb alkalmazas a vizes
oldatban vagy folyadékallapotban torténd fluoreszcencian alapul. Ahhoz, hogy a szén
kvantumpontok szilard halmazallapotban ne veszitsék el a fluoreszcens tulajdonsagaikat,
szilard alapt matrixokba agyazzak be Oket. Ilyen matrix lehet példaul szilicium dioxid,
polivinil-butiral, natrium-boroszilikat, vagy epoxi gyanta. Egy tanulmanyban kéken sugarzo
LED-eket allitottak el6, oly modon, hogy a szén kvantumpontokat 6sszekeverték szilikonnal,
hogy homogén elegyet kapjanak. Ezutan LED chipre diszpergaltdk, és 100°C-on hdre
keményitették. A LED-ekhez hasznalt szilard szén kvantumpontokat ftalsav €s piperazin
egylépéses mikrohulldm-alapt pirolizisével allitottak eld. Ezutan a keletkezett szilard anyagot
porra Orolték a konnyebb diszpergédlhatésag érdekében. Mivel a szintézis nem igényelt
bonyolult utokezelési és tisztitasi 1épéseket a szén kvantumpontok hozama elérte a 48,7%-0t,
ami azt jelenti, hogy a nagyiizemi eléallitas alacsony koltséggel megvaldsithato. Az igy készitett
szén kvantumpontok nappali fényben sarga szint mutattak, ami arra utal, hogy erésen elnyelik
a kék fényt. Ultraibolya sugéarzas esetén (365 nm) €élénk sargaszold szint képesek kibocsatani,

ami arra utal, hogy a kvantumpontok sikeresen legy6zték a kioltd hatast [17].

4. KISERLETI RESZ

4.1 Felhasznalt anyagok

A szén kvantumpontok eléallitasa soran ammonium-citratot, CeH17N3O7 (Sigma Aldrich)
hasznaltam prekuzorként. Diszperzidés kozegként N,N-dimetil-formamidot, HCON(CHs).
(Scharlau) alkalmaztam. A szén kvantumpontokat tartalmazo fotoemisszios diodak
elkészitéséhez, Araldite 2020 tipusu, viztiszta, kis viszkozitasu, epoxi miigyantat (Neosil Kft.)

hasznaltam.

4.2 Vizsgalati médszerek

4.2.1 Rontgen fotoelektron-spektroszkopia

A rontgen fotoelektron-spektroszkdpia (XPS) mérések célja a fotoelektron kotési energidjanak
meghatarozasa. (8. abra) A fotoelektron kotési energidja fligg az anyagi mindségtol -mely
mindségi azonositast tesz lehetdvé-, tovabb az illetd atom oxidacids allapotatol, valamint az

atom kémiai kornyezetétol. A kotési energia annal nagyobb, minél nagyobb az atom pozitiv
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toltése. A rontenforrasok energidja (~ 1000-1500 eV) altalaban a lagy rontgen tartomanyba esik,
azonban az ilyen energiaju fotonok energiaveszteség nélkiil csupan néhany pum mélységbe
tudnak behatolni a minta felszine ald. Igy a rontgen fotoelektron-spektroszkopia egy
feliiletérzékeny vizsgalati modszernek tekinthetd. Osszességében elmondhato, hogy a rontgen
fotoelektron-spektroszkopia nagy hatékonysagn, feliiletérzékeny, mindségi és mennyiségi
ismeretekkel szolgéald analitikai modszer. Alkalmazhatd barmely olyan teriiletre, ahol a

feliiletnek 1ényeges szerepe van, mint a katalizis, vékonyrétegek, és polimerek vizsgalata [18].
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8. dbra A belsé héjon kivaltott ionizdcio sematikus dbrdzoldsa [18]

A kisérleteim soran a szén kvantumpontok szerkezetébe beépiilt heteroatomok kotés tipusainak
azonositasara hasznaltam. Segitségével megallapithatd volt, hogy a nitrogén atom milyen
kémiai kotés formdjaban van jelen a mintdban, tovabba az oxigéntartalmu funkcids csoportokat
1s azonositottam segitségével. A minta vizsgalata és az eredmények kiértékelése a Szegedi
Tudomdanyegyetem, Alkalmazott és Kornyezeti Kémiai Intézetében talalhato Kratos XSAMS00
tipusu XPS késziilékkel tortént, a sugarforras MgKa rontgencsd volt (120W, 12kV, 10mA).

4.2.2 Infravoros spektroszkopia alapjai

A rezgési spektroszkopia egyik forméja, az analitikai kémia egyik elemzési moddszere, mely a

szinképelemzés targykorébe tartozik. Ilyenkor a vizsgalandd mintat az infravords tartomanyban

besugarozzadk. A mintdn atmend, a minta molekuléris tulajdonsagai altal modositott sugarzas

valtozasat lehet mérni, ugyanis az infravords fény energidjabol a vizsgalt, mint fényt abszorbeal, az

elnyelt energia hatasara az egyes kémiai kotések gerjesztédnek és kiillonbozo rezgdmozgast végeznek

az atomok kotéseik mentén. Az elnyelt fény energidja, illetve annak tartoménya jellemzo lesz egy-

egy kotés fajtara, ezeket ujjlenyomat tartomdnynak nevezziik, és kiilonbozé kotések, funkcios

csoportok azonositdsara hasznaljuk fel. Az infravords spektroszkopidban a minta altal elnyelt fényt,
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az abszorpciot (abszorbancia) hasznaljak, melynek soran az anyag az 6 rezgéseineck megfeleld
hullamhosszt fényt nyeli el és a spektrumban abszorpcios sav jelenik meg, ezek azonositdsaval
mutathatok ki az anyagban levd kémiai kotések [19]. Jelen munka soran a szén kvantumpontok
feliiletén talalhato oxigéntartalmu funkcids csoportok azonositasara hasznaltam IR spektroszkopiat.
A méréseket Bruker Vertex 70 késziiléket végeztem. A mintaelokészités soran 250 mg kalium-
bromidbdl és 10 mg mintabol pasztillat készitettem, majd transzmisszids lizemmodban felvettem a

spektrumot.

4.2.3 Fluoreszcencia spektroszkopia

A fluoreszcencia spektroszkdpia, elektromagneses sugarzas altal torténd gerjesztés hatdsara fényt
kibocsajtod, azaz lumineszcencidra képes anyagok vizsgalatara hasznalhatd6 modszer. A gerjesztett
allapot élettartama nagyon rdvid (altaldban 10°-10° s kozé esik) a gerjeszté sugarzas megsziinését
koveten, amikor is a gerjesztett elektron visszakeriil az alacsonyabb energiaszintre, ekkor a
fényemisszio is megsziinik. Ezt a fajta fotolumineszcenciat fluoreszcencidnak nevezziik. Az altalam
eldallitott mintat kiilonb6z6 hulldmhosszisagh fénnyel (275-365 nm) besugarozva meghatarozhatova
valt a fluoreszcencia hullamhossztartomanya €s az emisszi6 maximuma is. Shimadzu RF-6000
fluoriméterrel torténtek a vizsgalatok a Femtonics Kft. laboratériuméban. A diszperzios kozeg

desztillalt viz volt.
4.2.4 Nagyfelbontdsu transzmisszios elektronmikroszkopia (HRTEM)

A nanorészecskék morfologiai vizsgélatara jol alkalmazhaté eljards a transzmisszids
elektronmikroszkopia. A TEM vizsgalatnal elektronsugarak segitségével, a mintat atvilagitva
kaphatok valds képet a vizsgalandd anyagrol. A transzmisszids mikroszkopokndl az elektronok
terjedéséhez vakuumra van sziikség a miiszerben. A képalkotas torténhet folytonos vagy parhuzamos
elektronsugarral, valamint pasztazo elektron sugarakkal. A mintdkat érd elektronok egy része
iranyvaltoztatas nélkiil athatol a vizsgalt anyagon, masik része pedig szorodik. Képalkotasra a
rugalmasan szort elektronokat hasznalhatok. A nagyfelbontasu (200 kV gyorsitd fesziiltséggel
mik6do) késziilékekkel atomi felbontas érhetd el, ezt HRTEM-nek (high-resolution transmission
eloszlasdnak meghatarozasa HRTEM felvételek kiértékelésével tortént. A vizsgalatok egy nagy
felbontast elektronmikroszképpal FEI Technai G2 késziilékkel lettek kivitelezve. A minta
elokészités, a minta desztillalt vizes szuszpenzidjanak felcseppentésével tortént folytonos

szénhartyéaval rendelkez6, réz minta tart6 rostélyra (Ted Pella grid).
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4.2.5 Lézer-Doppler elektroforetikus mérések zéta-potencial meghatdarozdsa céljabol

A nanorészecskék koriil elektromos kettdsréteg alakul ki a folyadékban 1évd ionokbdl, mivel
felsziniikon jelenlévo feliileti toltés vonzza az ellentétes toltésii ionokat. A diszperzids kozegben
a részecskék homozgast végeznek, ennek soran velilk egyiitt mozog ez az elektromos
kettosrétegilik az elektromos kettdsréteg és a kornyezd folyadék kozotti hatarfeliilet mentén,
amelyet nyirasi feliiletnek neveziink. A nyirdsi feliileten mérhetd elektromos potencialt
elektrokinetikai-, mas néven zéta-potencialnak hivjak. A zéta potencial mértéke szabja meg a
kolloid rendszer stabilitasat, ugyanis kellon magas érték esetén (abszolut értékét tekintve)
érvényesiil a részecskék kozott az elektrosztatikus taszitds, amely megakadalyozza a Van der
Waals féle vonzd er6k adhézids hatdsat. A zéta potencial mérésének egyik lehetOsége a
elektroforetikus mozgékonysag meghatarozasa 1ézer-Doppler elektroforézis (LDE) modszerrel
[20]-[21]. Az elektromos toltéssel rendelkezd részecskék az alkalmazott elektromos mezd
hat4séara elmozdultak a részecskek toltésével ellentétes toltésii elektrodok iranyaba egy U alaku,
kapillaris mérécellan beliil. A részecskék mozgasa, annak sebessége dinamikus fényszoras
mérésével (lézer alkalmazéasaval) hatdrozhaté meg. A részecskék zéta-potencidljat a
Smoluchowsky képlet segitségével szamitja ki a mérdszoftver a mobilitds mérésekbdl. A
zétapotencial méréseket Malvern Nano ZS Zetasizer késziilékkel végeztem el, desztillalt vizes
kozegben. Az altalam elallitott szén kvantumpontok feliiletén talalhaté hidroxil és karboxil
funkcids csoportok vizes kozegben (pH-tol fiiggéen) deprotonalodnak, a feliileten kialakulo
negativ toltéseket a zéta-potencial értékét negativ irdnyba toljak el. A kelléen negativ
elektrokinetikai potencial biztositja a nanorészecskék kozotti taszitd kdlcsonhatas fenntartasat,

amely a kolloidrendszer elektrosztatikai stabilitasat eredményezi.
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4.3 A szén kvantumpontok eléallitasa

Izzitotégelybe kimértem 2,00 g ammonium-citratot, amelyet egy 200 °C-ra felfiitott izzitd
kemencébe helyeztem. Levegd atmoszféran hokezeltem a nitrogéntartalmi szénforrast 20
percen keresztiil, ezt kovetden exikatorba helyeztem a fekete szinii, felhabosodott mintat. A

keletkezett karbonizatumot doérzsmozsarban poritottam.

4.4 A szén kvantumpontok felhasznalasa fotoemisszios diodak lumineszcens

adalékanvyagaként

A napjainkban széles korben alkalmazott LED fényforrasok, milanyag boritasai epoxi
miigyantabol késziilnek. Az altalam hasznalt fényforrds tipusa VAOL-5EUVTE UV LED,
amely 365-415 nm hullamhossz tartomanyban emittal, és az emisszidos maximuma 385 nm,
indium-gallium-nitrid (InGaN) félvezetd réteggel rendelkezik. A szén kvantumpontok vizes
kozegben kivaldan diszpergalhatdk, ez polaros jellegiikre utal, amely problémat jelentett az
apolaros tulajdonsagli epoxi gyantaban torténd diszpergaltatasuk soran. Ezért sziikséges volt
megtaldlni azt a diszperzidés kozeget, illetve olddszert, amelyben a polaris tulajdonsagu
kvantumpontok sikeresen eloszlathatok és stabilizalhatok raadasul jol elegyitheté az apolaris
tulajdonsagu epoxi gyantaval is. Valasztasom a N,N-dimetil-formamidra (DMF) esett, egy
olyan polaris aprotikus olddszerre, amely nem csak vizzel hanem apolaris szerves
vegyiiletekkel, mint esetemben az epoxigyantaval, kivaldan elegyedik, igy eleget tesz mindkét
kovetelménynek amely alapfeltétele az epoxi alapt kompozit elkészitésének. Az epoxi anyagu
emitter elkészitése sordn 1 g Araldit miigyantahoz 100 ul CQD/DMF oldatot pitettaztam,
amelyet 20 mg szén kvantumpontok (CQD) 5 ml DMF-ben torténé diszpergaltatasaval
készitettem. A CQD tartalmt miigyantat ultrahangos flirddben 2 percig homogenizaltam, majd
ehhez 300 mg iniciatort adtam, majd ismét ultrahangos kezelésnek vetettem ala. A mintat PE
centrifugacsobe toltottem, amelybe elhelyeztem az UV fénykibocsato diodat, majd hagytam
kotni 48 oran keresztiil. Elkészitettem a fényforras kvantumpontok nélkiili valtozatat is a

fentebb leirt modon.
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5 EREDMENYEK ES ERTEKELESUK

5.1 Az eloallitott szén kvantumpontok jellemzése

A szén kvantumpontok morfologiaja és méreteloszlasa transzmisszios elektronmikroszkopiai
vizsgalatok felhasznalasaval lett jellemezve. A HRTEM felvételen megfigyelhetd, hogy a szén
nanorészecskék heterodiszperz eloszlast mutatnak (9. dbra, A ¢és B). Origin program
segitségével méretanalizist végeztem, az atlagos részecskeméret 8,5 + 3,2 nm. A legkisebb mért
részecske 3,4 nm atmérével rendelkezett, a részecskék csupan 5 %-a volt kisebb mint 4,0 nm.
A részecskék 95 %-anak mérete 4 nm és 12,7 nm kozotti tartoményban valtozik. ElImondhato,

hogy az eldallitott szén kvantumpontok nagy diszperzitassal jellemezhetdk.
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9. dbra Szén kvantumpontok TEM felvétele (A) és részecskeméret eloszlasa (B)

A szén kvantumpontok grafitos szerkezetébe a szintézis soran beépiilt heteroatomok és az azok
altal kialakitott kémiai kotések rontgen fotoelektron spektroszkopia segitségével lettek
azonositva. A CQD minta teljes, kémiailag kotott nitrogéntartalma 10,71 At% volt, amely
magasnak tekinthetd a nitrogén dopolt szénformdk csaladjan beliil. Az oxigéntartalom 24,16
At% volt az XPS mérések alapjan, amely funkcios csoportok formajaban van jelen [23]-[24]. A
C 1s sav felbontasat kovetden lathatova valtak azok a savok, amelyek segitségével
beazonosithatok a szén oxigénnel, valamint nitrogén kialakitott kotés tipusai (9. A abra). A CC
kotésekre jellemzd kotési energia 284.3 eV, amely kiszélesedett sav formajaban azonosithatd
az XPS spektrumon. A felbontott C 1s sav esetében megjelenik egy maximum 285.5 eV kotési

energia értéknél, amely C-N kozotti kémiai kotések jelenlétét tamasztja ald. A prekurzor
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ammonium-citrat volt, amelynek nitrogéntartalma a karbonizacid soran beépiilt a szén
nanorészecskék szerkezetébe, és igy nitrogén dopolt karbon kvantumpontokat eredményezett.
A C-N kotésre jellemz6 sav 400.5 eV kotési energia értéknél megtalalhatd az XPS spektrumon
(10. Abra B). A kémiailag kotott oxigén kiilonbozé funkciés csoportok forméjaban taldlhatd
meg a szén kvantumpontok feliiletén. Beazonosithat6 a spektrumon tobbek mellett a C-O kotés,
amely a hidroxil (-OH) funkcios csoportok meglétére utal, a ra jellemz6 kotési energia 286.1
eV. A karbonil sav (C=0) pozicidja 287.6 eV, amely egyarant utalhat keto és karboxil csoportok
jelenlétére. A karboxil, valamint észter csoportok jelenlétére utal a O-C=0 kotések savja 289.1

eV-nal.
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10. dbra A szén kvantumpontok XPS spektrumai, dekonvuldlt Cls (4) és N 1s (B) savok

A nitrogén-tartalmu, valamint az oxigéntartalmti funkcids csoportok jelenléte infravords
spektroszkopiai mérésekkel is alatamaszthatd. A szén kvantumpontok FTIR spektruman
megtalalhatok a C-O, C-O-C vegyértékrezgések abszorpcids savjai 1187 cm™ és 1283 cm™
hulldmszam értékeknél, amely kotések jellemzdéek a hidroxil, epoxi valamint karboxil
csoportokra (11. A dbra). Hidroxil csoportok deformicios rezgése 1403 cm™ értéknél, a
vegyérték rezgései (VOH) 3416 cm™ hullamszamnal mutattak elnyelést. A karboxil (COOH)
funkciés csoportra jellemzé rezgési sav 1770 cm™ hullamszamnal, vallként jelenik meg a
karbonil savon. A C=C vegyértékrezgés, amely 1651 cm™-nél eredményezett IR sivot, szintén
nagy intenzitassal jelentkezik az infravords szinképen. A nitrogén dopolt szén formak esetében,
akarcsak a jelen mintanal azonosithatok C-N, C=N és N-H vegyértékrezgések savijai 1355 cm?,

1608 cm™ és 3470 cm™* hullamszamoknal.
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11. dbra Szén kvantumpontok FTIR spektruma (A) és zéta potencidl eloszlds fiiggvénye (B)

Az oxigén tartalmu funkcios csoportok elsdsorban a hidroxil és karboxil csoportok megjelenése
a levegén végzett karbonizalds kdvetkezménye. Jelentésége abban rejlik, hogy az emlitett
funkcids csoportok vizes kozegben képesek protont leadni, azaz deprotonaléodnak, amely
negativ toltések megjelenéséhez vezet (C-O és COO). A felilleten kialakuld negativ pont
toltések a nanorészecskék elektrokinetikai potencidljat (zéta potencidl) negativ iranyba toljak
el. A szén kvantumpontok vizes kézegli diszperziojaban, negativ -24,8 mV zéta potencialt
atlagértéket eredményeztek az Lézer-Doppler elektroforetikus mérések sordn (11. abra, B). A
vizes kozegli kolloidot kornyezeti pH-n (5.8) mértem. A mért, negativ Zéta potencial elegendd
az elektrosztatikus kolloidstabilitds fenntartasdhoz, hosszii idén keresztiill képes

crer

koszonhetOen.

Felvettem a szén kvantumpontok vizes kozegli diszperzidinak fluoreszcens spektrumait kiilonb6z6

hullamhosszsagu gerjesztd sugarzas mellett (12. dbra, A). A legmagasabb intenzitassal a 365 nm

hullamhosszon torténd gerjesztés hatdsara emittalt a minta, az emissziés maximum ebben az

esetben 446,1 nm volt, amely a kék fény tartomanyaba esik (420 — 490 nm). A gerjesztd sugarzas

hullamhosszat 275 nm-re csokkentve az emisszios sav maximuma 456 nm-re tolodik el. UV

lampaval gerjesztve a minta vizes kozegli diszperzidjat, szemmel lathatd az intenzitas kiilonbség a

366 nm ¢€s 254 nm hulldmhosszokon torténd abszorpcidt kovetden (12. dbra B és C). A csokkend

gerjesztési hullamhossz (275 nm) hatdsara 551 nm emisszids hullamhossznal megjelenik egy ijabb,

kisebb intenzitast sav, amely mar a zold szinkép tartomanyba esik (490-575 nm).
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12. abra. Szén kvantumpontok fluoreszcencia spektrumai kiilonbozé hullaimhosszon végzet gerjesztés mellett (4) és 366 nm és

254 nm hullamhosszon tortént besugdrzds hatdsdra fellépd fluoreszcencia (B, C) [25]

5.2 Szén kvantumpontok alkalmazasa fotoemisszios diodak lumineszcens

adalékanyagaként.

Az eldallitott fluoreszcens szén nanorészecskéket epoxi gyantdban diszpergaltattam, majd a fent
ismertetett fénykibocsato didda beagyazasaval eldallitottam olyan fényforrast, amely zold fényt
bocsajt ki. A szén kvantumpontok jol diszpergalhatok DMF koézegben és fotolumineszcens
tulajdonsagukat is képesek fenntartani, a VAOL-SEUVTE UV LED Altali sugarzas hatdsara
intenziv emissziét mutatnak (13. abra, A). Osszehasonlitds céljabol, elkészitettem az
epoxigyanta alapu fényforrast szén kvantumpontok felhasznalasa nélkiil is (13. abra, B). A
diodékat 8,4 V fesziiltségli teleprdl tizemeltetve, j61 megfigyelhetd a CQD mentes (13. dbra B)
¢s a CQD tartalmu (13. abra, C) fényforrasok altal kibocsatott fény esetében, az emberi szemmel

is érzékelhetd kiilonbség az emisszids tartomanyok kozott.
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13. dbra UV LED dltal torténd gerjesztés hatasdra fellépd fluoreszcencia szén kvantumpontok DMF kézegii kolloidjaban (4).

Szén kvantumpontok mentes (B) és azzal adalékolt (C) fényforrasok. [25]

6 OSSZEFOGLALAS

Kutatdmunkam soran sikerrel allitottam el6 szén kvantumpontokat ammonium-citrat termikus
bontasaval. XPS mérések alatamasztottak, hogy az eldallitott szén kvantumpontok szerkezetébe
nitrogén atomok épiiltek be, tovabba oxigéntartalmt funkcids csoportokat, karboxil, hidroxil
csoportokat tartalmaznak a szén nanorészecskék. A -COOH és -OH csoportok vizes kdzegben
képesek a protonok leaddsara ezaltal negativ feliileti toltést eredményeznek a szén
kvantumpontok feliiletén, amelyet zéta potencial mérésekkel is alatamasztottam. A negativ
elektrokinetikai potencidlnak koszonhetden fellép a részecskék kozott elektrosztatikus taszitas,
spektroszkopia segitségével kimutattam, hogy a kiilonbdzé hullimhosszon elvégzett gerjesztés
soran a 365 nm-es fénnyel torténd besugarzassal érhetd el a legintenzivebb emisszid. Az
eléallitott fluoreszcens szén részecskék jol diszpergalhatok N,N-dimetil-formamidban, és stabil
kolloidrendszer allithato el6. Az eléallitott szén kvantumpontokat sikerrel diszpergaltattam
epoxi gyantaban, amelybe bedgyaztam egy UV LED-et, a polimerben talalhaté nanorészecskék
z0ld szinnel emittaltak. Megallapithatd, hogy szén kvantumpontok alkalmazhatok
fénykibocsatd diodak fluoreszcens adalékanyagaként. Az ammonium-citrat karbonizalasaval,
egyszerlien és nagy mennyiségben gyarthatok olyan fluoreszcens nanorészecskék, amelyek

intenziv emissziot mutatnak. Tovabbi eldnye a szén alapti kvantumpontoknak, hogy azok nem
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mutatnak a kadmium-szelenid és 6lom tartalmt kvantumpontokhoz hasonld toxicitast és

kornyezetkarositd hatast.
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