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1 Bevezetés

A kornyezetvédelmi technologiak fejlesztése napjainkban széleskorben kutatott témakor. A
karmentesités teriiletén elengedhetetlenek a hatékony, elérhetd és kornyezetbarat megoldasok,
adszorbensek ¢és katalizatorok terén is. Az emlitett kritériumokat teljesité agyagasvanyok (pl.:
halloysit) a katalizatorok alapjaiként szolgéalhatnak, hiszen igéretes fizikai-kémiai
tulajdonsagaik mellett nagy mennyiségben hozzaférhetd, olcsd természetes anyagok,
alkalmazasuk az ipar kiilonb6z6é szektoraiban, a mezdgazdasagban és gydgyaszatban is
egyarant elterjedt. Az atmeneti fémoxidok fotokatalitikusan aktiv anyagok, amelyekkel az
agyagasvanyok kismérték aktivitadsa tovabb javithato, igy ezen anyagok kombinalasa remek
lehetdséget rejt magdban. Az atmeneti fémek ardnyanak valtoztatasaval a katalizator
hatékonysagat, illetve egyéb tulajdonsagait pl. ellendllhatésagat és visszanyerhetdségét tudjuk
valtoztatni.

Jelenlegi munkam célja az el6z6 eredményeimre alapulva, a korabbiakban kialakitott
fotokatalitikusan aktiv halloysit-NiO-ZnO kompozit tulajdonsagainak javitasa és a szeparacio
energia hatékonnya tétele, tehat a centrifuga magnesre cserélése. A magneses szeparaciohoz
sziikséges a kompozitba magnetit agyazasa, igy a dolgozatomban a magnetit eléallitasat
vizsgalatam, illetve probaltam létrehozni egy olyan kompozitot ami mind magneses
elvalaszthatosdg, mind fotokatalitikus szempontbdl megfeleld. Az elkésziilt kiilonbozd
Osszetételll halloysit-magnetit-NiO-ZnO mintak szerkezetét nagymiiszeres analitikai eljarasok
segitségével mindsitettem, magneses tulajdonsagukat magneses szuszceptibilitds mérésével
ellendriztem, fotokatalitikus hatékonysagukat pedig kumarin gyokbefogd tesztvegyiilettel

vizsgéltam és hasonlitottam Ossze.
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2 Szakirodalmi attekintés

2.1 Halloysit tulajdonsagai és felhasznalasa

Az agyagasvany a Joint Nomenclature Commitee definicidja alapjan a rétegszilikatok kozé
tartoz6 anyag, amely viz hatasara formazhatd, szaritds és égetés hatdsara megkeményedik.
Keletkezhet elsédleges asvanyok mallasa soran, vagy agyagos iiledék, margak, palak
anyagabol. [1,2]

Az agyagasvanyokat az ember a torténelem folyaman sokféle kiilonb6zo célra felhasznalta
példaul: épitkezéshez, keramidk készitéséhez, kozmetikai és orvosi célokra, [20] napjainkban
z6ld kémiai megoldasok fejlesztésében is fontos szerepiik van. [3] Az 1:1 tipusu filloszilikatok
(pl. halloysit, kaolinit) ©6nalld6 fotokatalitikus aktivitasanak bizonyitdsa fellenditette az
agyagasvany alapi fotokatalizatorok kutatdsdt. Az agyagisvanyok a fotokatalizator
rendszerekben foként hordozoként jelennek meg, kismértékii fotoaktivitdsuk atmeneti fém-
oxidok feliileti rogzitésével tovabb ndvelhetd, ezaltal olcsd és robosztus kornyezetbarat
katalizatorok fejleszthetdk, amelyek hatékonyak lehetnek kornyezeti szennyezések lebontasara.
[4]

A halloysit széleskorben kutatott anyag kiemelkedd tulajdonsagai miatt, példaul:
biokompatibilis, széles korben elérhetd, olcsdé nyersanyag, a nagy fajlagos feliilete ¢és
tekercses/csOszerli szerkezete tobb ipari szektorban valé felhasznéaldsanak is kedvez. Kénnyen
elérhetd, hiszen megtalalhato a talajban, kdzetekben kifejezetten a nedves tropusi, illetve
szubtropusi teriileteken, mallott kzetekben. [5] A halloysit az 1:1 tipust kaolinit agyagasvany
hidratalt polimorf modosulata. [2] Szerkezete a kaolinit struktirajatol a rétegkomplexumokat
elvalasztd6 monomolekularis viz rétegben kiilonbozik. Ennek kovetkeztében a rétegvastagsag
10 A, amely megkézelitéleg 3A-mel nagyobb, mint a kaolinit esetében. A rétegek kozti viz
gyengeén kotott ezért szerkezete dehidratalhato. A hidratéaltsag allapotatdl fliggden a kdvetkezo
képlettel irhatd le: AlSi2Os(OH)s - n H20. Tobbféle morfologiaval is eléfordul, melyek koziil
a tekercses a jellegzetes, de taldlkozhatunk lapos, illetve gdmbszeri formaval is. A hengeres
szerkezet kiilso feliilete a Si-O-Si kotésekbol felépiilo tetraéderes szerkezet, a henger lireges
belso feliilete pedig az Al1-OH oktaéderes szerkezet. A szerkezet sz€élén tovabbi AI-OH és Si-
OH csoportok talalhatok (1.abra). [5][6]
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1. abra: A: halloysit rétegszerkezete, B: tekercses halloysit felépitése [5]

2.2 Nikkel-oxid és cink-oxid tulajdonsagai, vegyesoxidok
2.2.1 Nikkel(l)-oxid

A nikkel(11)-oxid (NiO) egy fekete szinii, kristalyos anyag, a kristalyszerkezete a 2. abran
lathat6. Az egyszeri NaCl-hoz hasonlé késo kristalyszerkezetben kristalyosodik (2. abra).
Hevesen reagal halogénekkel és erds oxidaloszerekkel. Savakkal reagalva nikkel-sokat képez.
[7.8]

2. abra: NiO kristalyszerkezete [9]

A nikkel-oxid sajat vezetéses, p-tipusu félvezetd az atlagos félvezetdknél (pl. szilicium 1,12
eV) szélesebb tiltott savval (3,4-4,0 eV) rendelkezik [10]. A széles tiltott sav érték alapjan a
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NiO fotokatalizatorok nagyobb energiaja UV fénnyel (kb. A=310-365 nm) gerjeszthetok. Ezt a
hatranyukat mas félvezetokkel kombinalva (pl. n-tipusu ZnO és TiO2) ellensulyozzak, igy
nagyobb aktivitasi kompozit fotokatalizatorok allithatok eld, amelyek akar lathatd fénnyel is
gerjeszthetdk lehetnek. [11,12]

A nikkel-oxid vékony filmeknek 6nmagukban is magas fotokatalitikus aktivitdsa van,
eldallitasi koltsége és toxicitdsa alacsony, fizikai és kémiai tulajdonsagaiban stabil. A NiO
nanorészecskék tobb Uton is szintetizalhatok, példaul szol-gél eljarassal, mikrohullamu,
hidrotermikus, elektrokémiai modszerrel, hokezeléssel vagy Kkicsapatassal. A reakcid
prekurzoraként altalaban Ni-sokat hasznalnak. Az igy eldallitott koztiterméket tovabbi
hékezeléssel NiO-da lehet alakitani. [13-16]

2.2.2 Cink-oxid

A cink-oxid egyedi tulajdonsagainak koszonhetden széleskorben alkalmazott multifunkcios
anyagnak tekinthet6. Tobbféle kristadlyszerkezetben el6fordulhat pl.: wurtzite tipusa
hexagonalis szerkezet vagy kobos forma (3. abra).[17][18]

3. dbra: A cink-oxid lehetséges szerkezetei; A: kobos, B: kobos, C: wurtzite (hexagonalis)[18]

Kémiai, mechanikai és termikus stabilitdsa szobahdmérsékleten nagy. Félvezetdként
kategorizéalhato, sz€les tiltott savval rendelkezik (3,37 eV, kb. A= 368 nm). Toxicitasa alacsony,
biokompatibilis ezért a kornyezettechnoldgiai alkalmazasok szempontjabol is kedvezd. A NiO-
hoz hasonl6an csapadékképzéses, hidrotermalis és szol-gél modszerekkel eldallithatd. A kozti
termék (Zn(OH).) eldallitasat kovetden az oxid forma kialakitdsdhoz ebben az esetben is
tovabbi hokezelés sziikséges [19].

2.2.3 Vegyesoxidok és fotokorrézié

A katalizatorok olyan anyagok, amelyek képesek megndvelni a reakcidsebességet az

aktivalasi energia csokkentésével anélkiil, hogy elfogynanak vagy megvaltoznanak a reakcid
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soran. [20,21]. Katalitikus bontassal példaul lebonthatok az Osszetett szerkezetli Szerves
szennyezok [22,23]. A félvezetd fotokatalizatorok gerjesztése (aktivalasa), tehat az elektron
vegyértéksavbol vegyértéksavba juttatasa fényenergiaval torténik. A megfeleld energiaja foton
elnyelésének hatasasra, a tiszta félvezetok vezetési savjaban minden egyes elektronhoz a
vegyértéksavban tartozik egy-egy elektronhidny (lyuk). Az n-tipust félvezetd esetén (pl.: TiOo,
Zn0) az aramot foként az elektronok vezetik, p-tipusu vezetd esetén (pl.: NiO, Cu20) inkdbb
az un. lyukak. A félvezetok oxigéntartalma alapjan két csoportot kiilonithetiink el, ha az
eldallitas soran a szerkezetbe tobblet oxigén épiil be, akkor oxidacios félvezetd jon 1étre (pl.:
NiO, Cu20), ha az oxigéntartalom csokken, akkor redukcios félvezetd alakul ki (pl.: TiO2, ZnO,
Cu0). [24-27]

A ZnO 6nmagaban nagyon meggy06z06 fotokatalitikus tulajdonsaggal rendelkezik, viszont a
fotokorrozio ellenalld képessége alacsony, ami vizes kdzegben fém (Zn?*) kioldodashoz, illetve
egy 1d6 utan hatékonysag csokkenéshez vezethet. A  fotokorrozidval szembeni
ellenalloképesség novelhetd a ZnO valamilyen egyéb atmeneti fém-oxiddal pl. NiO-dal torténd

modositas soran.[28]

2.3 Magnetit tulajdonsagai és felhasznalasa

Napjainkban a magneses nanoanyagok eldéallitasa tobb kutatési teriileten is nagy figyelmet
kapott. Az elektrotechnikaban (magneses adathordozok), biotechnoldgiaban (bioszenzorok),
orvostudomanyban (képalkotas, hatdéanyag kapszulazas/szallitas) és a kornyezeti problémak
megoldasaban (katalizatorfejlesztés, szorbensek, membranok, viztisztitds) is eldrelépést
hozhatnak elényds tulajdonsagaik miatt. Széleskorii hasznalatuk az alacsony toxicitasuknak és
magneses stabilitasuknak is koszonhet6. [29,30]

A magnetit a vas-oxidok koziil a legnagyobb mértékben felhasznalt anyag. Kémiai formulaja
Fe304. Strukturajat tekintve inverze spinel (4.abra). Elemi cellaja kobos, kiilonboz6 vegyértékii
vas ionokat tartalmaz, melyek idealis aranya: Fe?*/Fe**=0,5. A vas ionok kiilonbdz6 pozicidban
helyezkednek el a szerkezeten beliil, az sszes Fe?* ionok, valamint a Fe** ionok fele oktaéderes

e>* jonok masik fele tetraéderes szerkezetben,

szerkezetben fordul el6, 6 oxigénnel (O%), miga F
négy oxigénnel (0%) koriilvéve helyezkedik el. A magnetit a magnesessége kiemelkedd, a vas-
oxidok koziil a legjobb. Emellett kivaldo biokompatibilitassal rendelkezik, biologiailag

lebonthato, emberekre nem toxikus. Termikus, kémiai és kolloid stabilitasa is jo. Tulajdonsagait
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kristalyszerkezete és mérete hatdrozza meg, amely nagyban fiigg az eldallitas koriilményeitdl,

igy olyan szintézisutat kell valasztani, ami egyszerii és konnyen reprodukalhaté. [30—34]

4. abra: Magnetit inverz spinel szerkezete[33]

2.4 Halloysit-vegyesoxid kompozitok bemutatasa, sajat eredmények

Osszegzése

Az elézdekben elvégzett laboratériumi munkdim soran sikeresen eldallitottam a Ni-ZnO
vegyesoxidot, a mintdkat nagymiiszeres analitikai eljarasok (FTIR, XRD, porozitasvizsgalat)
segitségével mindsitettem, a hokezelési homérsekleteket €s a fotokatalitikus aktivitast pedig
termikus felvételek (TG, DTG), valamint folyadékfazisu 4-nitrofenol tesztvegyiilet és kumarin
gyokbefogd tesz alapjan Amax=365nm-es UV besugarzds mellett allapitottam meg. A
vegyesoxidok Osszetételét vizsgalva megallapitottam, hogy mar nagyon kis mennyiségi Ni
jelentdsen javitja azok porozitasat. A NiO/ZnO vegyesoxidban az optimalis NiO tartalmat 4-
NF tesztvegyiilettel végzett kisérletek eredményei alapjan 1%-nak hatdroztam meg, mert ez
rendelkezett a legjobb bontasi hatékonysaggal és preparativ szempontbol konnyen ismételhetd.

Az eredményeket a 5. abran mutatom be.
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Ni-Zn0-50-50% (adsz.: -23,5%)
" Ni-Zn0-25-75% (adsz.: -23,2%)
g Ni-Zn0-5-95% (adsz.: -22,4%)
N-20% T _o-Ni-Zn0-1-99% (adsz: -21,5%)
*dé «#=Ni-Zn0-0,1-99,9% (adsz.: -21,5%)

—-25%

20 60 120 180 240 300
Bevilagitasi id6 [perc]
5. abra: 4-nitrofenol tesztvegylilettel elvégzett fotokatalitikus eredmények

A fémoxid katalizatorokkal probléma lehet, hogy agglomeralédnak, igy hatékonysaguk
csokken, ez a TiO2 és ZnO esetében is megfigyelhetd jelenség. Ennek kikiiszobolését
agyagasvanyok jelenléte [35] segitheti. Koszonhetdéen nagy adszorpcios képességiiknek
ezzel felgyorsitva a fotokatalitikus reakcio sebességét, valamint a fotokatalizator diszperzidjat
is elésegitik. Néhany agyagasvany, szerkezetének koszonhet6ben, a fotoreakcidban is részt
vehet, segitheti a fényelnyelést a kialakult szinergikus hatasoknak kdszonhetéen, valamint az
elektronok és a lyukak toltésszétvalasztasaban is szerepet jatszhat, ezzel szintén ndvelve a
katalizator hatékonysagat. [36,37] Bizonyitott, hogy a halloysit jelenléte néveli a ZnO
krisztallitok novekedését és jelentds javulast eredményez a fotokatalitikus aktivitasban
[12,38,39]

Az el6z6 eredmények utan elkezdtem a halloysit-Ni/ZnO kompozit mintak szintézisét
350°C-on, 0-30 m/m% -ig terjed6 vegyesoxid (1% NiO, 99% ZnO) tartalommal.
Megallapitottam, hogy a tiszta halloysit és NiO mintdhoz képest, jelentds javulas érheto el a
fotokatalitikus aktivitasban, amely a vegyesoxid tartalommal aranyosan nd. A 6. abran lathato
az eldallitott kompozitok fotokatalitikus 6sszehasonlitdsa, kumarin gydkbefogé tesztvegytilet
felhasznalasaval, amibdl egyértelmiien kovetkezik, hogy a 30%-os vegyesoxidtartalmi minta
teljesit a legjobban, a hatékonysaga megkozeliti a tiszta vegyesoxidét. Tehat az ij munkéban is

ezt megkdzelitd vegyesoxid tartalommal dolgoztam.
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Eredményeim alapjan a halloysit alapa Ni-ZnO vegyesoxid kompozitok sikeresen
alkalmazhatok folyadékfazisu, aromas gytiriit és nitrocsoportot tartalmazo szerves szennyezok

bontasaban, igy potencialisan alkalmazhatok lehetnek kornyezeti szennyezok eltdvolitasaban.
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6. abra: Kumarin gy6kbefogoval vizsgalt EH-Ni-ZnO kiilonb6z6 aranyu kompozitok eredményei

A: Az 0sszes kompozit egy diagramon, B: 0-6-ig nagyitva

2.5 Halloysit-magnetit kompozitok bemutatasa

A halloysit-magnetit kompozitokat elsésorban orvosi célok, azon beliil a célzott hatdoanyag
szallitds miatt kutattdk az elmult idészakban. A halloysit nanohengerek képesek kiilonb6zo
anyagok szallitasara, ezért kezdték el vizsgalni, hogy a magneses tulajdonsagokkal rendelkezd
magnetit részecskékkel milyen kompozitok alakithatok ki. A magneses nanorészecskék, mint
szorbensek ¢és bioszenzorok alkalmazottak a gydgyaszat mellett kornyezetvédelmi problémak

megoldasara is. Onmagukban szintetizdlva az Fe3Os részecskék, hasonléan a félvezetd
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fotokatalizatorokhoz hajlamosak az aggregéciora, ami csokkenthetd példaul természetes
agyagasvanyok adagolasaval. A legnagyobb el6nyiik ezeknek a kompozitoknak a magneses
tulajdonsaguk, tehat a munka ¢és energiaigényes folyamatok példaul a mechanikai

fazisszeparacié magneses mezével kivalthato lehet. [29,40]
2.6 Magnetit és kompozitjainak eléallitasa
2.6.1 Magnetit eléallitasa csapadékképzéssel

Irodalmi adatok alapjan a magnetit eldallithatd vas oldatok keverékébdl valamilyen bazis
segitségével. A legtobb helyen alkalmazott modszerben vas(Il)-klorid és vas(IIT)-klorid
oldatokat hasznalnak, a lényeg, hogy a Fe®" és Fe®" ionok aranya 1:2 legyen. Az oldatok
elegyitése utan a bazis, ami NH4OH és NaOH oldat is lehet csepegtetéssel keriil hozzaadasra,
a vas oldatokhoz, folyamatos kevertetés mellett. A fazisszepardcidt magnes és centrifuga

segitségével is végezhetjiik. [29,41,42]
2.6.2 Halloysit-magnetit kompozit eléallitas

A halloysit-magnetit kompozitok eléallithatok a 100%-os magnetit eléallitasahoz hasonldan,
az eltérés csak annyi, hogy a kivant dsszetételtdl fiiggden a halloysitet a vas oldatok eldtt a
reakcidedénybe mérjiik, vas oldatokkal homogenizaljuk és a bazis segitségével ezt kovetden a
halloysit feliiletén levalasztjuk a magnetitet. A fazisszeparacio a kompozit esetében is torténhet

magnes vagy centrifuga segitségével. [29,43]
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3 Kisérleti rész

3.1 Célkitiizés

Dolgozatom célja magnetittel modositott halloysit-NiO-ZnO vegyesoxid kompozitok
eléallitdsa. Ezek a kompozitok a szerkezetbe agyazott magnetit részecskéknek kdszonhetéen
alkalmasak lehetnek centrifugalds helyett, energiahatékony ¢és olcsobb magneses
fazisszeparaciora. A kisérleti fazisban meghatarozasra keriilt az llepités és elvalasztas
szempontjabol optimalis magnetit arany, majd kivalasztottam a fotokatalitikus aktivitas
szempontjabol megfeleld vegyesoxid tartalmat. Az optimalis tartomanyokon beliil kiilonb6zd
Osszetételli magnetit-halloysit-NiO-ZnO kompozitokat allitottam eld, ahol a magnetit tartalom
40-48 mm%, a vegyesoxid tartalom 20-30 m/m% ko6zott valtozott. A torekvés a fotokatalizis és
magneses szeparacid szempontjabol is legjobb kompozit kivéalasztisa volt. Jelen
dolgozatomban felhasznaltam az el6z6 munkdm eredményeit és tapasztalatait. A korabbiakban
a kompozitok alapjat alkoté vegyesoxidot a szintézist kovetd 350°C-os hdkezeléssel
alakitottam ki, amely jelen esetben a magnetit hdérzékenysége miatt nem kivitelezhetd. A
kutatocsoportban korabban szintetizalt ZnO mintak esetében kideriilt, hogy mar alacsony
héfokon, 80°C kornyékén, megkezdddik a Zn(OH)2 szilard fazish atalakulas és a minta jelentds
része ZnO-d4a alakul. Ezen megfigyelések alapjan a szintézis homérsékletét 80°C-ra
modositottam és az ezt kovetd hokezelési fazist a magnetit méagneses tulajdonsagainak
megorzése érdekében elhagytam. A Zn(OH)2, ZnO-da torténd atalakuldsat rontgen diffrakcid
(XRD) segitségével kovettem nyomon. A magnetit kialakitidsahoz sziikséges szintézis
protokollt irodalmi adatok alapjan terveztem meg és az eléallitott mintakat XRD segitségével
mindsitettem, majd a magneses tulajdonsdgokat magnes és impedancia spektroszkopidval
ellendriztem. A tiszta magnetit sikeres eldallitdsa utan kezdtem a kompozitok elkészitését. A
magnetitet tartalmazo mintak esetében a magneses tulajdonsdgukat magneses szuszceptibilitas
értékek meghatarozasaval ellendriztem. A kialakitott magnetit-halloysit-NiO-ZnO kompozitok
fotokatalitikus ~aktivitdsadt, a Amax=365nm-es bevildgitas sordn kumarin gyokbefogd
tesztvegylilettel vizsgaltam, az eredményeket pedig emisszios spektroszkopia segitségével

értékeltem.
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3.2 Anyag és modszer

1. tablazat: Felhaszndlt vegyszerek list4ja

Név Képlet Tisztasag Gyarto
nikkel(I1)-nitrat-hexahidrat Ni(NOs3)2 - 6 H20 96% Chem Lab
cink-nitrat-hexahidrat Zn(NO3), - 6 H20 99+% Sigma Aldrich
MiliQ viz n/a vezetoképesség MiliPore

<0,056 uS/cm
kumarin CoHsO2 99+% Acros Organics
vas(I11)-klorid FeCl:-6H,0 97% Sigma Aldrich
vas(I1)-klorid FeCl,-6H,0 98% Sigma Aldrich
ammonium-hidroxid NH4OH 99+% Molar Chemicals Kit.

” oy

3.2.1 Magnetit el6allitasa

A magnetitet 0,1 M-os vas(I1)-klorid és 0,2 M-o0s vas(l11)-klorid oldatokbol allitottam el6, ugy
hogy a Fe?*/Fe®" arany " legyen, ehhez a sztdchiometriai mennyiséghez képest 5x feleslegben
cseppenként adagoltam 1 M-0s NH4OH oldatot. A magnetit szobahdmérsékleten folyamatos
kevertetés mellett 30 perc alatt alakul ki. A fazisszeparaciot erés magnes segitségével hajtottam
végre. Az eléallitott magnetitet kétszer MilliQ vizzel atmostam, majd a fazisszeparaciot a mosas

kozben is magnes segitségével hajtottam végre.

FeCl, + 2 FeCl; + 8 NH,0H > Fes0, + 8 NH,CL+ 4 H,0 (3.1)

3.2.2 Magnetit-Halloysit kompozit eléallitasa

A magnetit-halloysit kompozitot a magnetit eléallitasaval azonos modon hajtottam végre, a
meghatarozott halloysitot a vas-oldatokkal egyiitt mértem be. A szintézis koriilményei, a
fazisszeparacio és a mosas is azonosak voltak, a tiszta magnetit eldallitasdhoz képest.
Jelolésként az EH-Fe304-X%, ahol az X a magnetit tartalom tomegszazalékos aranyara utal.

2. tablazat: A halloysit-magnetit kompozitok Gsszetétele:

Minta neve Halloysit Magnetit
EH-Fe304-10% 90% 10%
EH-Fes04-20% 80% 20%
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EH-Fe304-30% 70% 30%
EH-Fes04-40% 40% 60%
EH-Fes04-50% 50% 50%
EH-Fe304-60% 60% 40%

3.2.3 Magnetit-halloysit-NiO-ZnO eldallitasa

A vegyesoxid kompozit eldallitasanak els6 1épései megegyeznek a magnetit-halloysit kompozit

eldallitasanak 1épéseivel. A 30 perc szobahdmérsékletii kevertetés utan az egész reakcioelegyet

80 °C-os vizflirdobe helyeztem. Miutan az oldat is elérte a 80°C-ot, a meghatarozott

mennyiségii 0,1 M-0s Zn(NO3)2 oldatot adagoltam, ezutan ismét megvartam, hogy a szintézis

hémérséklete elérje a 80 °C-ot és adagolo tolesér segitségével 1 M-0s NH4sOH-ot csepegtettem

a Zn(OH)2 csapadék kivalasztasahoz, a 80 °C-ot és folyamatos kevertetést két oran keresztiil

biztositottam a rendszerben, majd ezutdn kezdddott a magneses fazisszeparacido és mosasi

ciklus. A ZnO kialakuléasa a kovetkez6 reakcio egyenletek szerint jatszodik le:

Zn(N0O3), + 2 NH,0H — Zn(OH), + 2 NH,NO;

o

80°C, 2h
Zn(OH), — Zn0O + H,0

A mintak jelolése az 0sszetétel fliggvényében a kdvetkezdképpen alakul:

(3.2)

(3.3)

3. tablazat: Szintézisre keriil6 halloysit-Fe304-NiO-ZnO kompozitok dsszetétele tomegszazalékban

Megnevezés Szazalékos arany

Halloysit Magnetit ZnO NiO
EH-Fe304-NiO-Zn0O-50-20-5 40% 40% 19% 1%
EH-Fe304-NiO-Zn0O-60-30-5 28% 42% 28,5% 1,50%
EH-Fe304-NiO-Zn0O-60-25-5 30% 45% 23,75% 1,25%
EH-Fe304-NiO-Zn0O-60-20-5 32% 48% 19% 1%
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3.3 Alkalmazott berendezések paraméterei
3.3.1 Termikus analizis (TA)

A laboratoriumi méréseket a Kutatocsoportban megtalalhatd Netzsch STA-409 CD
termomérlegen végeztem. Keramia mintatartoba kb. 29 mg mennyiségii mintat mértem be, amit
dinamikus argon atmoszféraban (99,998% tisztasag), 10°C/perc flitési sebességgel fiitottiink
1000°C-ig. A felvételek soran a TG, DTG és DSC gorbéket regisztraltuk. A felvett DSC gorbék
miszer (alapvonal) probléma miatt nem voltak értékelhetok, ezért a munkdmban azt nem

hasznaltam.
3.3.2 Rontgendiffrakcio (XRD)

Az XRD méréseket a Pannon Egyetem Miszaki Tudomanyok Kutatd-Fejlesztd
Kozpontjadban az Anyagmérndki Intézeti Tanszéken végezték egy Philips PW 3710 tipusu
késziiléken (CuKo sugarzas, A = 1.54056 A, 50 kV, 40 mA, 0,02°/s 1épéskoz, 1s adatgytijtési

1dd). A megporitott mintdkat a véletlenszerii orientdcié minimalizaldsaval mérték.

3.3.3 Transzmisszidés elektronmikroszképia (TEM) és Energiadiszperziv

rontgenspektroszkopia (EDX)

A sziikkséges TEM mérések a Pannon Egyetem, Bio - nanotechnoldgiai és Miszaki Kémiai
Kutatointézet, Kornyezeti Asvanytan Kutatocsoport, Elektronmikroszkopos laboratériumjaban
(Nanolabor) egy FEI Talos F200X tipusi X-FEG elektronforrassal rendelkez6, 200 kV
gyorsitofesziiltséggel iizemeltetett elektronmikroszkop alkalmazasaval késziiltek. Az energia-

diszperziv rontgen spektroszkopiai (EDX) mérésekhez pedig SuperX EDX detektort alkalmaztunk.
3.3.4 Emisszios spektroszkopia

A vizsgalt fotokatalizatort 1 mg katalizator/ 1 ml kumarin tesztvegyiilet koncentracidoban
bemérve végeztem a fotokatalitikus tesztet. A keletkezett *OH gyok meghatarozasa emisszids
modszerrel, UV-Vis fluoreszcencia spektroszkopiaval keriilt meghatarozasra. A spektrumokat
a Pannon Egyetem, Természettudomanyi Kozpont, Kornyezeti és Szervetlen Fotokémiai
Kutatdcsoportjaban talalhatd Perkin Elmer LS 50B tipusi (mérési tartomany: 360—600 nm,
letapogatasi sebesség: 5 nm/s, koaddicio: 2, gerjesztés: 332 nm) spectrofluoriméteren lett

megmeérve.
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3.3.5 Porozitasvizsgalat

A N2 adszorpcids/deszorpcids izotermak felvétele a Pannon Egyetem, Bio-, Kornyezet- és
Vegyészmérnoki  Kutatd  Fejleszté  Kozpont, a  Fenntarthatosagi  Megoldasok
Kutatolaboratoriuméaban egy Micrometrics ASAP 2000 tipust berendezéssel késziilt,
cseppfolyos nitrogén felhasznalasaval. A fajlagos feliilet a BET, a porustérfogat és a porusmeéret
eloszlas BJH elmélet alapjan keriilt meghatarozasra. A mérések eldtt a mintak elokészitése 160
°C-os hokezeléssel, vakuum alatt tortént. A mintatarté edényben a vakuum 15 < umHg ala

csokkent a minta elokészitésének befejezésekor.
3.3.6 Impedancia spektroszképia

A mintak magneses szuszceptibilitasat egy tekercs induktivitasvaltozasa alapjan hataroztak
meg a Pannon Egyetem Mechatronikai és Méréstechnikai Kutatocsoportban egy Agilent 4192A
tipusu késziiléken. A mérdjel amplitadoja 1 V volt a 80-200 kHz frekvencia tartomanyban. A

mérdrendszer helyettesitd kapcsolasa a parhuzamos LR kor volt.

3.4 Alkalmazott fotokatalitikus teszt leirasa

A fotokatalitikus teszteket 60 ml-es pyrex iiveg reaktorban, levegéztetés nélkiil allando
kevertetés mellett végeztem. A kevertetést magneses keverdvel biztositottam. A reaktor és a
lampatavolsaga fix, minden esetben 14 cm volt. A lampa emisszidjanak maximuma Amax= 365
nm, pozicidja nem valtozott a kisérletek soran.

A kumarin széleskorben alkalmazott A&ltalanos gydkbefogd tesztvegyiilet, amellyel
meghatarozhato az *OH gyokképzodés mértéke. Bizonyitott, hogy a kialakitott reaktiv gyokok
kulcselemei a szerves komponensek mineralizaciojanak, igy ezzel a teszttel altalanos kép
kaphat6 a bontasi hatékonysagrol, tehat az eredmények nem tesztvegyiilet specifikusak [23].

A Kumarin erésen lumineszcens 7-hidroxi-kumarinna alakul *OH gyok jelenlétében (7.
abra). A kumarin tehat alkalmazhato heterogén fazist fotokatalizis tesztvegyiileteként, ahol a
létrejott  7-hidroxi-kumarin ~ fluoreszcenciajat  vizsgalva meghatarozhatd a katalizator
bevilagitasakor a folyadékfazisban keletkezett «OH gyokok mennyisége.

| il + 2°OH i HO\L//W/OTO + HO
NS SN
Coumarin (COU) 7-hydroxycoumarin (7HC)

7. abra: Kumarin reakcioja hidroxil gyokkel, 7-hidroxikumarin kialakulédsa[44]
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A bevildgitas el6tt kevertetés melletti sotét adszorpcids szakasz 20 percig tartott, majd ezt
kovetden 5 oran keresztlil Amax= 365 nm UV fénnyel tortént bevilagitas, amely alatt 6rdnként
tortént mintavétel. A mintat 0,45 um PTFE sziir6n szlirtem le, miel6tt az UV-Vis elnyelési és

emisszios szinképiiket rogzitettem volna.
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4 Kisérleti eredmények

4.1 Magnetit és magnetit-halloysit kompozitok eredményei

4.1.1 Rontgendiffrakcio

FeO

EH-100%

EH-Fe;0,-10%

Intenzitas

EH-Fe;0,-20%

|

: .
. ! : EH-Fe;0,4-30%
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|
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8. abra: A Magnetit-halloysit kompozitok XRD felvétele a tiszta magnetit és halloysit értékeihez
képest. A magnetithez tartoz6 reflexiokat piros szaggatott vonal és ,,M” betii jeloli, a halloysit

esetében a reflexiok helye kék szaggatott vonallal, ,,EH” jeloléssel van ellatva.

Az abran azonositas céljabol jelolésre keriiltek a magnetit reflexioi 26=30,1 d(220), 260=35,51
d@iy és a halloysit reflexidi 26=11,93 do1), 26=20,01 doo), 26=24,41 d(oz), amelyek
megegyeznek az irodalmi adatokkal. [45,46] A halloysitet tartalmaz6 mintakban a 26=26,63°-
nal megjelend reflexié a 00-033-1161 PDF kartya szerint a kvarchoz tartozik (Q), illetve a
20=43,12°-ndl pedig megjelenik a fém vas (Fe0) reflexioja a 00-006-0696 PDF kartya alapjan,

mint kismértékll szennyez0 a magnetitet tartalmaz6 mintakban.
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Az 8. abran lathatd, hogy a szintézis sikeres volt, hiszen a kiilonb6zé Osszetétell
kompozitokban megfigyelheték mind a halloysithoz, mind a magnetithez tartozé reflexiok. A

halloysite tartalom csokkenésével, a hozza tartozoé reflexiok relativ intenzitasa is csokken.
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4.1.2 Magneses szuszceptibilitas
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9. dbra: A kiilonb6z0 0sszetételli halloysit-magnetit kompozitok magneses szuszceptibilitasa. ,,A”

részen a teljes spektrum lathato, a ,,B” rész az A abra nagyitasa 0,01-0,08 kozott.
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A kiilonb6z6 Osszetételli halloysit-magnetit kompozitok magnesezhetdsége impedancia
spektroszkopival keriilt ellendrzésre, az igy kapott x (khi) értékkel jellemezhetd a minta.

A y érték, tehat a szuszceptibikitas a kovetkez6 képlettel szamithato:
, , L A,
¥=w-1=(£-1)2 (4.0)

ahol:

1’ Szuszceptibilitas

u': relativ permeabilités

L: indukos tényezd

Lo: iires tekercs indukcids tényezoje

Ao: tekercs keresztmetszet

As: minta keresztmetszet

Az 9. abra/A részen lathaté a 100%-os tiszta, laboratoriumban szintetizalt magnetit
értéke. Az 1,99 érték az irodalomban talalt értékekhez kozelit, azok alsé hataran van,
jellemzOen a y érték 2-4 kozott van.[47] Ehhez képest a halloysittal képzett kompozitok értékei
kisebbek, 40% alatt szinte elhanyagolhato (9. abra/B). A magnetit tartalom és a magneses
szuszceptibilitds kozotti kapcsolatot jol szemlélteti az abra. Itt is lathatd, hogy a 40% feletti
magnetit tartalomnal jelentkezik véltozas, majd a magnetit tartalom tovabbi ndvekedésével a
érték is novekszik. Ez a novekedés jol kdvethetd a 10. abran is, amelyen a magnetit tartalom
¢és szuszceptibilitdas novekedését mutattam be. Kovetkeztetésként a késObbiekben eldallitasra
keriil6 kompozitokban az egészhez viszonyitott tomegszazalékos Osszetételben a magnetit
legalabb 40%-ban szerepel. A magnesezhetéséget a laboratoriumban erés magnes segitségével
empirikus Uton is vizsgaltam, a 40%-os vagy annal tobb magnetitet tartalmazd mintak vizes

szuszpenziobol torténd iilepitése jelentdsen gyorsithatd volt magnes segitségével.
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10. abra: Magnetittartalom és magneses szuszceptibilitas valtozasa a Fe304-100% mintahoz képest

4.2 Cink-oxid

A cink-oxidot jelen munkam soran is csapadékképzéses modszerrel allitottam el. Tekintve,
hogy a magnetitet NH4OH oldat segitségével szintetizalom, igy a ZnO eldallitasahoz is ezt
valasztottam bdzisnak. A szintézis sikerességét a kovetkezOkben bemutatott 4.2.1

Rontgendiffrakcio fejezetben tdmasztom ala.
4.2.1 Rontgendiffrakcid

A 3.2.3 Magnetit-halloysit-NiO-ZnO elddllitasa c. fejezetben emlitett szilard fazisa
atalakulas sikeressége alatdmaszthatd a kovetkezd rontgendiffrakcidos eredmény segitségével.
A két oran at tarto 80 °C-os hdkezelés elegendd a Zn(OH), — ZnO atalakuldshoz, nem sziikséges
tovabbi kiégetés, igy a magnetit magnesességének roncsolasa elkeriilhetd. Egyértelmiien
megfigyelheték a 11. abran a ZnO-ra jellemzo reflexiok 31,75°; 34,35° és 36,17°2 theta
szognél, amelyeket csillaggal jeloltem, az azonositds a ZnO (cinkit polimorf) PDF kartyak

alapjan 00-005-0664 ¢és 01-075-7917.
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11. abra: A ZnO rontgenfelvétele.

4.2.1 Termikus analizis
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12. abra: Szobahomérsékleten és 80 °C-on szintetizalt Zn(OH)2/ZnO termikus felvételei

A felvételeken a tomegcsokkenés szakaszonként kovethetd, a Zn(OH)2 ZnO-da torténd
atalakulashoz az ,,A” abran a II. és a IIl. szakasz tartozik, a ,,B” abran az atalakulas a II.
szakaszban kovetkezik be. Az 1. szakaszban megjelend csokkenés a tapado/feliileti viz
tavozasat mutatja. A felvételeken megfigyelhet6 a rontgendiffrakcioval mar igazolt tény, hogy
a 80°C-os szintézissel ZnO allithato el6. Az 12. abra ,,A” részén a szobahdémérsékleten
eléallitott minta esetében a teljes tomegcsokkenés mértékébdl (33,3%) kovetkeztethetiink arra,
hogy a Zn(OH)> nagyobb aranyban volt jelen, mint a ZnO. Az 0j 80°C-os szintézis
eredményeként ZnO-ot kaptunk (12. abra/B), ami a felvételen is latszik, a teljes
tomegcsokkenés nagyon csekély, az el6z6 mintahoz képest elhanyagolhatd 5,51%, tehat mar
nem torténik nagymértekli Zn(OH)2 — ZnO atalakulds, ahol a vizvesztés tomegcsokkenést

okozna. Ezzel az eredménnyel is alatimaszthat6 a szintézistt sikeressége.
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4.3 Vegyesoxid tartalom Zn/Ni aranyanak kivalasztasa hatékonysag alapjan

Kumarin tesztek alapjan meghataroztam, milyen Zn/Ni ardnyu vegyesoxid esetében
teljesitenek legjobban a mintdk. A kordbbi munkam sordn vegyesoxidok vizsgalatakor
meghatarozasra keriilt, hogy kumarin tesztvegyiilettel az 5%-nal nagyobb nikkel ardny (a
vegyesoxidban a nikkel-oxid 5%-ban a cink-oxid 95%-ban van jelen) esetében a fotoaktivitas
nagy mértékben romlik, ezért az optimalizalds érdekében az 5%-os mintan kiviil, 1%-0s
tartalommal is végeztem tesztet, magnetit jelenléte mellet. Osszehasonlitottam az 1% és 5
nikkel tartalmu mintak eredményeit, amelyet a 13. abra foglal 6ssze. A kumarin spektralis
valtozasa a melléklet M-1. abrajan kovetheté nyomon. A szézalékos Osszetétel mindig a
vegyesoxidon beliili nikkel-oxid aranyra vonatkozik. Lathato, hogy az 5%-0s minta jobban
teljesit, ami a korabbi eredményeimmel is Osszhangban van, ezért ezzel a 5:95 NiO:ZnO
arannyal folytatom a kompozit kisérleteket.
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13. abra: A kiilonb6z6 Ni:Zn ardnyt kompozitok fototesztje, az optimalis vegyesoxid arany

kivalasztasahoz
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4.4 Halloysit-magnetit-vegyesoxid kompozitok

4.4.1 Rontgendiffrakcio
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14, abra: Halloysit-magnetit-vegyesoxid kompozitok rontgenfelvéte

A 14. abran lathato a halloysit-magnetit-vegyesoxidokhoz tartozd rontgenfelvétel. Kék
szaggatott vonallal jeldltem a halloysitra jellemzd reflexiokat, amelyek minden mintdban
megjelennek, tehat bizonyithato jelenlétiik a szerkezetben. A halloysit azonositdsa a teljes
diffraktogramm illesztésével a 00-029-1487 PDF kartya felhasznalasaval tortént, ami nem keriil
kiilon bemutatasra. Az abran a d(oo1), d(100), d(oo2), reflexiokat tiintettem fel a 11,93°; 20,01° és
24,41° 2 theta értékeknél.[6,48] A magnetitre vonatkozo reflexiokat piros szaggatott vonal jelzi,
ebben az esetben megéllapithatd a szintézis sikeressége, magnetit is taldlhatdo az Osszes
kompozitban. Az azonositas a 00-019-0629 (magnetit) PDF kartya felhasznéalasaval tortént,
illetve az eredmények 6sszhangban vannak az irodalmi adatokkal is.[42,49] A f6 komponensek
mellett kismértékii kvarc (Q) és fém vas (Fe0) is jelen van a mintaban, ahogyan azt a 4.1.1

Rontgendiffrakcio c. fejezetben a halloysit-magnetit kompozitoknal kifejtettem. A magnetit
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tartalom novekedésével, reflexioinak relativ intenzitésa is valtozik, ami jol lathato a 35,51° 2
theta szognél megjelend d(s11) reflexid és a ZnO-hoz tartoz6 36,17° 2 thetandl megjelend
reflexié viszonyabol. A ZnO-hoz tartoz6 reflexiok markansan megjelennek 31,75°, 34,35° és
36,17° 2 theta szognél, ami irodalmi adatok alapjan a cinkit fazis jelenlétét bizonyitja, tehat a
80 °C-on elvégzett szilard fazisu atalakulds megtortént.[50,51] A NiO azonositasa az XRD

felvétel alapjan rendkiviil nehéz, mivel a mintdkban nagyon kis mennyiségben van csak jelen.
4.4.1.1 Porozitas vizsgalat

A BET fajlagos feliilet meghatarozas eredményeit a 15. abran mutatom be. J6l lathato, hogy
az altalam eldallitott magnetit fajlagos feliilete irodalmi értékekhez viszonyitva magas, 141
m?/g.[52,53] A 60%-ban magnetitet 40%-ban halloysitet tartalmazo minta értéke ennél is
nagyobb, 150 m?/g. A 40-50% magnetittartalom esetében is kedvezd értéket kapunk, ami a
késébbi vegyesoxid-kompozitok eldallitasa szempontjabol elényos, hiszen azok is ekkora
magnetit tartalommal rendelkeznek. Lathato az abran, hogy a EH-Fe30s-NiO-Zn0O-40-30-5
halloysit-magnetit-vegyesoxid kompozit minta esetében (78 m?/g) a halloysit és a magnetit
jelenléte nagymértékben javitotta a porozitast a tiszta vegyesoxid (46,3 m%/g), és ZnO-100%
(13 m%g) mintdhoz képest is. A porozitisvizsgalat részletes eredményei megtekintheték a
melléklet M-1. tablazataban. Igy megéllapithato, hogy fajlagos feliilet novelése szempontjabol

a kompozitképzés minden esetben elényos.
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15. abra: A mintak BET fajlagos feliilete
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4.4.1 Transzmisszios elektronmikroszképia és EDX elemzés eredményei

Az altalunk optimalisnak hatarozott 5%-ban nikkel(I1)-oxidot, 95%-ban cink-oxidot
tartalmaz6 tiszta vegyesoxid mintarol TEM felvétel is késziilt (16. abra/A), amelyen
megfigyelheté a ~20 nm-es részecskeméret. Az elemeloszlas térképen (16. abra/B) pedig jol

lathat6, hogy a mintaban a ZnO mellett kis intenzitassal a NiO is megjelenik.

NiO-ZnO-5-95%

16. abra: a NiO-Zn05-95%-0s minta TEM (A) és EDX (B) felvétele
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A 17. abra A részén a halloysit-magnetit kompozit figyelhetd meg. Lathatd, hogy a halloysit
tekercses szerkezete ~200-500 nm nagysagu és a kiilso feliiletén helyezkednek el a ~ 10-20 nm-
es magnetit szemcsék. Az elemeloszlas térképen (17. abra/B) a halloysit a f6 alkot6 elemivel
az aluminiummal é€s a sziliciummal jelolt teriiletekkel bizonyithato, mig a magnetit kialakulasat
¢és elhelyezkedését a vas jelenléte tamasztja ala. Az EH-100%, tehat a tiszta halloysitot
tartalmaz6 minta TEM és EDX felvételei a mellékletben (M-3. abra, M-4. abra) talalhatok. A
kutatocsoportban korabban a tiszta halloysitet vizsgaltak, és az atlagos tekercshossz a vizsgalt
récsecskék esetében kb. kétharmad aranyban 50-200 nm kozé¢ esett, 400 nm felett az eléfordulas
nagyon ritka volt, kevesebb, mint 5%. Ezzel ellentétben lathato, hogy a jelen dolgozatban
bemutatott kompozitokban a megfigyelt halloysit tekercsek mérete jellemzden nagyobb, 500
nm kornyéki, de emellett kisebb strukttrak is megfigyelhetdk, 100-200 nm-es nagysaggal. [54]

A kompozitok koziil a halloysit-magnetit-Ni-ZnO-60-30-5 mintat vizsgaltuk (18. abra/A).
Az elemeloszlas térkép segitségével beazonosithatd, hogy a hosszukés tekercses szerkezetli
részecskék halloysitok, amelyek kiilsé feliiletén jelennek meg a nagysagrenddel kisebb, 10-20
nm méretli, magnetit és vegyesoxid krisztallitok, valamint ezek aggregacioi. Az EDX vizsgalat
soran a dominans Zn tartalom mellett csak kimutatasi hatar kozelében, bizonytalanul mérhetd

Ni tartalom volt azonosithato (18. abra/B).
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17. abra: Halloysit-magnetit kompozit (EH-Fes04-40%) TEM (A) és EDX (B) felvétele
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18. abra: Halloysit-magnetit-NiO-ZnO kompozit TEM (A) és EDX (B) felvétele
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4.4.2 Vegyesoxid és magnetit tartalom valtoztatdasanak hatasa a

fotoaktivitasra

A 19. abran lathato a kiilonboz6 Osszetételti halloysit-magnetit-vegyesoxid komozitok
fotokatalitikus tesztjének eredményei kumarin gyokbefogd vegyiilettel. A 3. tablazat alapjan
elkészitett osszetételekben hasonlitottam 6ssze a kompozitokat, a kumarin spektralis valtozésai
a melléklet M-2. abrajan kovethetok nyomon. Egyértelmiien kiemelkedik a mintak koziil
fotokatalitikus teljesitményben a EH-Fe304-NiO-Zn0-60-30-5 minta, ami az 6sszes kompozit
koziil a legnagyobb ardnyban (30%) tartalmaz vegyesoxidot, a vegyesoxid arany emelésével
egylitt megfigyelheté a hatékonysdg nagymértékii novekedése, 20-r6l 30% torténd
valtoztatasnal a hatékonysag tobb, mint négyszeresére né. Minden minta esetében elmondhato,
hogy magnetit tartalmuk 40% feletti, igy magneses impedancia spektroszkopidval

magnesességiik minimalisan, de kimutathato.
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19. abra: Kiilonboz6 dsszetétell halloysit-magnetit-vegyesoxid kompozitok fotokatalitikus

eredményei
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5 Osszefoglalas

Dolgozatomban bemutattam a magnetit tartalmu halloysit-NiO-ZnO kompozitok eléallitasa
teriiletén végzett munkamat. Célkitlizésem magnesszeparalhaté nanokompozitok fejlesztése,
melyek alkalmasak szerves szennyezok fotokatalitikus bontasara. A korabban mar jol miikodo
halloysit-NiO-ZnO rendszert egészitettem ki magnetit szerkezetbe agyazasaval, majd az
elvalasztas és a magneses tulajdonsagok mellett a rendszer fotokatalitikus aktivitasat is
ellendriztem. A laboratoriumi munka soran, a kisérleti terv alapjan sikeresen eldallitottam
tisztan a magnetitet, majd elészor halloysit-magnetit kompozitok vizsgalatan keresztiil
meghataroztam azt a minimalis magnetit mennyiséget, ami segiti a sikeres elvalasztast. A
magneses tulajdonsadgot impedancia spektroszkdpidval hatdroztam meg, illetve figyeltem az
tilepithet6séget is. Eredményként megkaptam, hogy a magnetit tartalomnak legalabb 40%-nak
kell lennie a sikeres elvalasztashoz és az észlelhetd magneses szuszceptibilitashoz, igy ezen
tomegszazalékos Osszetétel kornyékén mozog az eldallitott halloysit-magetit-vegyesoxid
kompozitokban a magnetit mennyisége. Mivel a magnetit magneses tulajdonsaga érzékeny a
magas homérsékletre, a ZnO eldallitasat szilardfazisa atalakitassal, 80°C-on kellett elvégezni.
A sikeres szintéziseket XRD vizsgalattal tdmasztottam ala. A vegyesoxid kompozitokhoz
meghataroztam az optimalis NiO/ZnO aranyt, amelyet magnetit jelenléte mellett folyadékfazisu
fotokatalitikus teszttel, Amax=365nm-es UV besugarzds mellett, kumarin gydkbefogd
vegyiilettel ellendriztem. Az eredmények alapjan az 5%-0s nikkel-oxid tartalom bizonyult a
legjobbnak, igy a kiillonbozé Osszetételii halloysit-magnetit-NiO-ZnO kompozitokban a
NiO:ZnO aranya minden esetben 5:95. A kompozitok Osszetételét a jelenlegi és korabbi
eredmények alapjan tigy hatdroztam meg, hogy a magnetittartalom 40% a vegyesoxid tartalom
pedig 30% koriil mozogjon, az igy kialakitott négy minta koziil kivalasztottam a legjobban
teljesitét a kumarinnal végzett fotokatalitikus teszt alapjan. A kompozitok szerkezetét
nagymiszeres analitikai vizsgalatokkal (XRD, BET fajlagos feliilet, TEM) mindsitettem.

A jovoben célszerli vizsgalni a kompozitok stabilitdsat és ujrahasznalhatdsagat, valamint
napfény altali gerjeszthet6ségét is. Eredményeim alapjan a magnetittel modositott halloysit
alapu NiO-ZnO vegyesoxid kompozitok sikeresen alkalmazhatok folyadékfazisu, aromas
gylriit tartalmazé szerves szennyezOk bontasaban, igy potencialisan alkalmazhatok lehetnek
kornyezeti szennyezdk eltavolitdsdban, valamint a fazisszeparacids lépésben is alkalmazhatd

lehet magnes, a korabban alkalmazott nagyobb energiaigényii centrifuga helyett.
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M-1. tablazat: Porozitasvizsgalat eredményei

Minta SeeT, M?/g | Smikro, M?/g | V, cm3/g | Vmikro, cm3/g | Dav, Nnm
EH-100% 94 14 0.4062 0,0059 94
Fes04-100% 141 | 4514200 | 0.320733 0002418 |  45143,00
EH- Fes04.10% 111 20.0 0,2889 000793 | 4523500
EH- Fes04-40% 125 | 4518400 | 0278123 0006263 | 45176,00
EH- Fes04-50% 143 | 4494300 0,2582 000661 | 45114,00
EH- Fes04-60% 150 | 4494400 0.2557 000706 | 45110,00
EH- Fe304-NIO-Zn0- 78| 4495900 0,3933 000044 |  44975,00
40-30-5

NiO-Zn0-5-95% 46 04 0,3518 0,00027 20,7
Zn0-100% 13| 45114,00| 005622 0,00087 174
NiO-100% 137 73| 000208 0.2567 55

EH-Fe3;0,-NiO-Zn0-40-30-1

60

50

40

30

20

Emisszi6s intenzitas (gerjesztés 332 nm-en)

10

o

EH-Fe3;0,-NiO-Zn0-40-30-5

Emisszi6s intenzitas (gerjesztés 332 nm-en)

T T T T T T T ¥ T T T 1
360 380 400 420 440 460 480 500 520 540 560 580 600

Hulldmhossz [nm]

Hulldamhossz [nm]

M-1. abra: Kiilonb6zo nikkel(II)-oxid tartalmi mintdk kumarinnal tesztelt spektrumai
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M-2. dbra: Kiilonboz6 dsszetételi mintak kumarinnal tesztelt spektrumai

L E0am

L 50 mm

M-3. abra: EH-100% minta TEM felvétele
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M-4. abra: EH-100% minta EDX felvétele
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