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Osszefoglalé

Szamos kedvezd tulajdonsaguk és az elmult évek intenziv fejlesztéseinek kdszonhetéen a LED
fényforrasok jo alternativat nyujthatnak a hagyomanyos, UV tartomanyban sugarzo higanygdzlampak
kivaltasara is. Munkédnk sordn UV-LED fényforrasokon alapul6 fotoreaktort terveztiink, épitettiink és
teszteltiink. A 12 darab 367 nm-en sugarzo 2 W teljesitményli High Power UV LED fényforrasokkal
felszerelt fotoreaktort egy 15 W teljesitményti, 300-400 nm tartomanyban sugarzo higanygbzlampaval
felszerelt fényforrassal miikodé fotoreaktorral hasonlitottuk Ossze szerves szennyezOok heterogén
fotokatalizise soran.

A fényforrasok foton fluxusanak meghatarozasa vas-oxalat aktinometriaval tortént. A LED-ekkel
felszerelt reaktor esetén vizsgaltuk a betaplalt elektromos teljesitmény fiiggvényében a kibocsatott foton
fluxust. Kumarin segitségével meghataroztuk a hidroxilgyok képzddési sebességének a foton fluxustol
valo fluggését alland6 TiO, fotokatalizator koncentracio mellett. A kapott eredményeket
Osszehasonlitottuk a 300-400 nm tartomanyban sugarzé higanygdzlampa alkalmazasa soran kapott
eredményekkel. A LED fényforrasokkal mikod6 fotoreaktor esetén kozel azonos elektromos
teljesitmény mellett mind a kumarin atalakulasi sebessége, mind a hidroxilgyokkel vald reakcioban
képz6d6 umbelliferon képzddési sebessége jelentésen meghaladta a higanygézlampa alkalmazasa soran
mért értékeket. Ugyanakkor a latszdlagos kvantumhasznositasi tényezoket 0sszevetve a két fényforras

alkalmazasa kozti kiilonbség nem volt szamottevo.

Bevezetés

Napjaink egy jelentds kdrnyezeti és egészségiigyi problémaja a vizek emberi tevékenység
kovetkeztében valo elszennyezése. A szennyvizekbe keriilo, és innen a kornyezetbe kijutd szerves
szennyezOk (pl. gyogyszerhatdbanyagok, peszticidek) teljes mértékii eltavolitisa hagyomanyos
viztisztitasi eljarasokkal jelenleg nem megoldott. A biologiai viztisztitas mellett, kiegészito eljarasként
megoldast jelenthetnek a nagyhatékonysagli oxidacios eljarasok alkalmazasa utokezelésként. Ezek
sordn nagy reaktivitasti gyokok képzésén keresztiil torténik a szennyezok atalakitasa, melyhez gyakran
UV fény sziikséges (pl. homogén és heterogén fotokatalizis, UV/Os, UV/H,0,, UV/CIO,). Az UV
fényforrasok hagyomanyosan higanygézlampak, de az utdbbi években egyre nagyobb figyelmet kaptak
a Light Emitting Diode (LED) fényforrasok. Szamos elényos tulajdonsaguk (nagyobb
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energiahatékonysag, hosszu élettartam, mechanikai tiir6képesség, rugalmas reaktor elrendezés) miatt
mind a laboratoriumi kisérletek, mind az ipari alkalmazasok soran egyre nagyobb figyelem iranyul ezen
fényforrasok alkalmazasa felé. Az utobbi néhany évben, a nagy hatékonysaga UV-A és UV-C Power
LED-ek megjelenésével a viztisztitasban valo hasznalatukra egyre tobb figyelem iranyul [1-3]. Az UV-
A tartomanyban (360-380 nm) sugarz6 LED-ek nagy energiahatékonysaguk (~30-50 %) révén
kiilondsen jol hasznalhatoak heterogén fotokatalizis soran, hiszen a leggyakrabban alkalmazott
fotokatalizatorok, mint a TiO; (rutil: 3,0 eV; anataz: 3,2 eV) és ZnO (3,1-3,7 eV) gerjesztésére ezen
fényforrasok megfeleldek.

Heterogén fotokatalizis soran a megfeleld energidju fotonok elnyelése kovetkeztében a
félvezetdben toltésszeparacio jatszodik le, melynek kovetkeztében a vezetési savba elektronok (ech)
jutnak, a vegyértéksavban pedig lyukak (hw") jonnek létre. A fotogeneralt toltések oxidacios és
redukcios reakciok, vagy az oldott O-t tartalmazé vizes szuszpenzidban képz6dd hidroxilgyokokkel
(HO¢) val6 reakcidk soran a szerves szennyezok atalakulasat eredményezik [4-5].

Munkank célja egy UV Power-LED fényforrasokon alapulo6 1 fotoreaktor tervezése, épitése €s
tesztelése volt, valamint annak Osszehasonlitdsa a kisnyomasu higanygdzlampa alkalmazasaval. A
fotokatalizis soran képz6édé HOe vizsgalata céljabol kumarint valasztottunk modellvegyiiletként,
valamint egy szulfonamid antibiotikum hatéanyag, a szulfametoxipridazin (SMP) fotokatalitikus

eltavolitasat is vizsgaltuk.

Hasznalt anyagok és analitikai modszerek

A fotonfluxus meghatarozasa vas-oxalat aktinometriaval tortént, Hatchard és Parker [6] leirasa
a fotokémiai reakci6 soran képz6d6 Fe(Il) meghatarozasa 0,20 %-0s fenantrolin hozzaadasaval tortént.
A képzddo Fe(ll)-fenantrolin komplexet tartalmazo oldat abszorbancigjat 510 nm-en, 0,20 cm-es
kvarckiivettdban, Agilent 8453 tipusi spektrofotométerrel mértiik. A reakcié soran az oldatok
atbuborékoltatasa 4.5 tisztasagu No-el tortént.
fotokatalizator toménysége minden esetben 1,0 g dm™ volt, fotokatalizatorunk a kereskedelmi
forgalomban kaphaté TiO2 Aeroxid P25 volt. A szuszpenzidkat mérés elétt 30 percig sotétben
kevertettiik, valamint 10 percig leveg6vel buborékoltattuk at. A reakcié inditasa a fényforras
bekapcsolasaval tortént.,

Az egyes mintakbol a fotokatalizatort centrifugalast (Dragonlab, 15000 RPM) kdvetden szliréssel
(FilterBiO PVDF-L, 0,22 um fecskendésziir6) tavolitottuk el. A HOe képzédési sebességének
meghatarozasa a kumarin atalakulasa soran képz6do erésen fluoreszcens, 7-HO-kumarint képzodési

crer

sebességének  meghatarozasaval  tortént. A kumarin  koncentraciojanak  csokkenését
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spektrofotometriasan mértiik 277 nm-en (g2770m=10300 mol? dm® cm?), mig a 7-HO-kumarin
hullamhossziisaga 345 nm volt, az emittalt fény intenzitdsat 455 nm-en mértiik. A kezdeti
reakciosebességeket (ro) minden esetben a kinetikai gorbék kezdeti, linearis szakaszara (~20 %
atalakulasig), illetve 7-HO-kumarin esetén a képzddés kezdeti szakaszara illesztett egyenesek

meredekségébdl szamoltuk.

Fotoreaktorok

A 367 nm-en sugarz6 InGaN félvezetd alapu High Power UV-LED-ek (VLMU3510-365-130
gyartd: Vishay, forgalmazo: Distrelec Hungary) nyitofesziiltsége 4.0 V. Az egyes LED-ek 500 mA
kozepes aramerdsség, azaz 2000 mW elektromos teljesitmény mellett 690 mW optikai teljesitménnyel
rendelkeznek. A jelent6s melegedés és az optimalis miikodési hdmérséklet biztositasa miatt a hiitésrol
is gondoskodnunk kellett. Ehhez a power LED-eknél altalanosan hasznalt csillag alaku fém nyomtatott
aramkoroket (Meodex), valamint 0,70 K W —os aluminium hiitéborddkat hasznaltunk. A LED-ek
elektromos aramfelvételének pontos szabalyozasa egy AX-3005DBL-3 (5,0 A / 30,0 V)

aramgeneratoros laboratoriumi tapegységgel tortént.
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1. abra. Az alkalmazott UV-LED fényforrasok emisszios spektruma, valamint sematikus rajza (A) [7]
és az alkalmazott higanygdzlampa emisszios spektruma (B)

A LED-eket a hivatalos adatlapban megadott szabvany szerint, a fém nyomtatott aramkorokre
(MCPCB) forrasztottuk. A LED-ek ezutan a hat egyforma hiitdbordara lettek felerdsitve,
hiitébordanként 2 db LED, vagyis a fotoreaktorba &sszesen 12 darab UV-LED keriilt beépitésre. A
megfeleld hovezetés miatt hovezetd pasztat alkalmaztunk a LED-ek hiitébordara vald rogzitése soran.
A LED-¢ek bekdtése parhuzamosan tortént, kettesével, igy az miiszaki adatlap alapjan szamolt altalanos
elektromos paraméterek a kovetkezék: 8,0 V nyitofesziiltség és 3,0 A aramerdsség. A hat darab

hiitébordat a rajuk erésitett 12 db LED fényforrassal szimmetrikusan helyeztiik el az iivegreaktor koriil.
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A hiitébordak egy aluminium-aljzatra erdsithetek, a LED és az livegreaktor kiils6 fala kozti tavolsag

1,25 cm és 4,25 cm kozott valtoztathato.

Hitébordak
LED + MCPCB

Uvegreaktor

2. abra. Az UV-LED-ek és hiitdbordak elrendezése, és annak fényképe

Az alkalmazott reaktor 200 cm?®-s térfogati, 53 mm atmérdjti és 230 mm magassagu henger alakt
iivegreaktor volt, melynek aljat teljes mértékben befedte egy P2 porozitasu iivegszird. A mérés
jellegétdl fiiggden No-el (99.995 %) vagy szintetikus levegdvel valo atbuborékoltatas tortént, mely
biztositotta a szuszpenzi6 egyenletes keverését is.

A LED fényforrasokkal végzett mérésekhez referenciaként egy 15 W elektromos teljesitményt,
300-400 nm kozott emittald higanygézlampat (GCL303T5/UVA, LightTech) hasznaltunk. A fényforras
geometriai paraméterei a kovetkezoek voltak: 307mm hosszisag és 20.5 mm atmérd. A reaktor a LED
fényforrasokkal hasznalthoz hasonld felépitésti, 500 cm?® térfogu iivegreaktor, atmérbje 53 mm,

magassaga 300 mm.

A fotonfluxus fiiggése az elektromos teljesitménytol

Mindkét fényforras esetén a fotonfluxus meghatarozasa vas-oxalat aktinometriaval tortént. A
képz6d6 vas(Ill)-ionok fenantrolinnal képzett komplexének 510 nm-en mért elnyelését abrazolva a
besugarzasi id6 fliggvényében a kapott meredekségbdl szdmolhatdé a fényforrds altal kibocsajtott
fotonok szama. A higanyg6zlampa fotonfluxusa 5,57x107° molpnoton S 2, illetve figyelembe véve a kezelt
oldat térfogatat 1,11x107° molpnoton S~ dm~3 volt.

A LED-ek esetén azok felvett elektromos teljesitményét az aramerdsség valtoztatdsaval
szabalyoztuk a 3,37-20,77 W tartomanyban. Az UV-LED fényforrasok fotonfluxusa linearisan valtozott
az elektromos teljesitménnyel (3. abra). A higanygézlampaval 6sszehasonlitva a kapott adatokat, a LED
fényforrasok azonos elektromos teljesitmény mellett jelentdsen tobb fotont bocsatanak ki, vagyis

lizemeltetésiik valoban jelentésen gazdasagosabb. Ehhez még hozzajarul az az elonyos tulajdonsaguk
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is, hogy a LED-eknek nincs sziikségiik bemelegedési idore és megfeleld koriilmények kozott jelentdsen

hosszabb az ¢lettartamuk is (10-20.000 ora).
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3. abra. Az 510 nm-en mért abszorbancia értékek valtozasa az id6 fliggvényében (A), illetve a
kiszamitott fotonfluxus az elektromos teljesitmény fiiggvényében, dsszehasonlitva a 15 W-0s
higanygézlampaval (B)

A HOe képzodés sebessége és a latszolagos kvantumhasznositasi tényezo

Heterogén fotokatalizis soran a HOe képzodési sebessége meghatarozhatd az egyes szerves
anyagok atalakulasa szempontjabol. Kumarin atalakulasa soran annak HOe-el vald reakcioja - egyéb
termékek mellett - erésen fluoreszcens 7-HO-kumarin képzédésével jar. fgy a 7-HO-kumarin képzédési
sebessége ardanyos a HOe képzddési sebességével [8]. Méréseink soran 1,0x10* M kumarin

koncentraciot és 1,0 g dm™ TiO, tdoménységet hasznaltunk.
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4. abra. A kumarin atalakulési sebessége (A), valamint a 7-HO-Kumarin képz6dési sebessége (B) a
LED altal felvett elektromos teljesitmény fliggvényében

A felvett elektromos teljesitmény fliggvényében mind a kumarin atalakulasi sebessége, valamint

a 7-HO-kumarin képzodési sebessége is kezdetben linedrisan nétt, majd telitésbe ment at. Azonos
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elektromos teljesitmény mellett a 7-HO-kumarin képzddési sebessége jelentésen meghaladja a

higanyg6ézlampa esetén mért értéket, hasonloan a fotonfluxushoz.
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5. abra. A latszolagos fotonhasznositas UV-LED és higanyg6zlampak hasznalata soran

Az aktinometrias mérések eredményeit felhasznalva kiszdmoltuk a kumarin atalakuldsara
vonatkozo latszélagos kvantumhasznositasi tényez6 értékét. A kapott értékek a fotonfluxus novelésével
kezdetben intenziven csokkentek, majd allando értéket vettek fel. (5. abra). A higanygézlampa esetén,
azonos elektromos teljesitmény mellett mért érték nem tért el szamottevéen az UV-LED-ek alkalmazasa

soran mért értéktol.

Osszefoglalas

Munkank soran terveztiink, és megépitettiink egy UV-LED fényforrasokon alapul6 fotoreaktort.
A fényforrasok fotonfluxusat vas-oxalat aktinometriaval mértiikk, a LED-ek altal felvett aram
mennyiségével linearisan nod, és jelentdsen meghaladja egy hasonld teljesitményii higanygézlampa
hatékonysagat. A reaktort heterogén fotokatalizis soran alkalmazva jobb teljesitményt tapasztaltunk az

UV-LED-eket alkalmazva, jelentdsen nagyobb mértékiit HO» képzddést mértiink.
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