OTKA 48978 beszamolo

A palyazat , Kutatas munkaterve” cimii 2. sz. mellékletben leirt célok sorrendjében adom
meg a feladat teljesitését.

1. Munkaszakasz, 2005 év

»A mnanokristalyok szintézise teriiletén” a kitlizott cél az eldre meghatirozott
morfol6giaju nanokristalyok nemesfémek s6ibol valé kontrollalt eléallitdsa volt. A ,,Vérhato
eredmény” ebben a munkaszakaszban 3 dolgozat és nemzetkdzi konferencian valé megjelenés
volt.

A meghatarozott morfologiaval valo szintézis egyik meghatarozo6 eleme a feliiletvédd
anyagok felderitése volt. A masik a nanorészecskék szintézisének kisérleti koriilményeinek
optimalizalasa. Az alabbi 1 tabldzat (Molnar Eva PhD disszertacidja, 2007) mutatja a

végrehajtott szintézisek dsszefoglalasat.

1. tablazat Eldallitott Pt szolok

L Koncentricio Redukslé | A szintézis | A szintézis | Lt 2realom
Jeloles Pt »sapka agens ideje hémérséklete | * hor:l ozon
molekula” (t%)

K,PtCl, 10" M - H, 1 éjszaka RT 0,2

SPA 10°M 10°M H, 1 éjszaka RT 0,1

SPA 10°M 10°M H, 1 éjszaka RT 0,1

SPA 10*M 10*M H, 3 nap, RT 0,1
keverve

SPA 10*M 10*M H, 3 nap, RT 0,2
keverve

SPA 10M 10*M H, 2 nap, RT -
keverve

SPA 10*M 10*M H, 2 nap. RT -
keverve

SPA 10*M 10*M H, I nap, RT -
keverve

SPA 10°M 10°M H, 1 éjszaka RT 0,1

SPA 104 M 10*M H, 1 &jszaka, RT 0,1
keverve

4 3 B 0,01, 0,05,

NIPA 10" M 10° M H, 1 éjszaka RT 0.1,0,5, 1

NIPA 10*M 10°M H, 1 &jszaka, RT 0,1
keverve

NIPA 10°M 10°M H, 1 éjszaka 50 °C 0,1

NIPA 10*M 10° M H, 1 ¢jszaka, 50 °C -
keverve

NIPA 10*M 10°M 100x 1 éjszaka RT -

N,H,

NIPA 10°M 10°M 20x N,H, | 1 éjszaka RT 0,1

NIPA 10°M 10°M 2xNoH, | 1¢jszaka RT

PVP 10°M 10°M H, 1 éjszaka RT 0,1

PVP 10*M 10*M H, 1 szaka, RT 0,1
keverve

PVP 10°M 10°M H, 1 éjszaka 50 °C 0,1

PVP 10*M 10*M H, 1 ciszaka, 50°C -
keverve

4 4 in situ ‘.

PVP 10" M 10" M EtOH 1 éjszaka RT 0.1

MTABr I 10°M 107 M H, 1 éjszaka RT 0,1

MTABr 11 10°M 10°M H, 1 &jszaka RT 0,1

MTABr I 10*M 10°M 100x 1 &jszaka RT -

N,H,
MTABr II 10°M 10°M N,H, 1 éjszaka RT 0,1
AOT 10°M 10°M N,H, 1 éjszaka RT 0,1




DDAB 10°M 10°M N,H, 1 éjszaka RT 0,1

CTABr 10°M 10* M 100x 1 éjszaka RT -
N,H,

CTABr 11 10* M 10°M 100x 1 éjszaka RT -
N,H,

CTABr II 10° M 10°M H, 1 éjszaka RT 0,1

A tablazat adatai arra utalnak, hogy a PVP és a NIPA az a két alkalmas feliiletvédd
anyag, melyek jelenlétében tetraéderes, illetve kobos platina részecskék szintetizalhatok
viszonylag egyszer(i kisérleti koriilmények kozott.

A 2. tablazatban a részecskék morfologidjanak valtozasa lathaté a szintéziselegyhez
adott feliiletvédd anyagok fliggvényében.

2. tablazat A szintetizalt Pt nanorészecskék jellemzé alakja, mérete és méreteloszldsa

Jelolés atméré (nm) | szoras alak
SPA (RT) 5,45 nm +2,05 O
SPA (RT, 2xH,0) 6,06 nm +1,42 O 0O
SPA (RT, 2xH,0, 3 nap keverés) 7,35 nm +1,46 O O
SPA (RT, 3 nap gy. kev) 16,24 nm +5,02 O [0
SPA (RT, 2 nap kev.) 2,77 nm +1,92 10
SPA (RT, 1 nap kev.,2xH,0) 9,18 nm +2,86 O [
SPA (50°C, 2xH,0) 7,43 nm +1,59 O [
SPA (50°C, 1. kev., 2xH,0) 5,56 nm +1,05 10O
NIPA (RT, 2xH,0) 3,57 nm +0,67 10O
NIPA(RT, 1. kev., 2xH,0) 2,81 nm +0,67 10
NIPA (50°C, 2xH,0) 3,79 nm +1,3 10O
NIPA(50°C, 1. kev. 2xH,0) 4,59 nm +0,98 ]
NIPA (RT, 2xH,0, red. N,H, (100x)) 294,11 nm +79,85 korall-forma aggregatumok
NIPA (RT, 2xH,0, red. N,H, (20x))) 361,54 nm +71,48 korall-forma aggregatumok
PVP (RT, 2xH,0) 3,29 nm +0,64
PVP (RT, 1. kev., 2xH,0) 3,74 nm +0,78 A OO
PVP (50°C, 2xH,0) 3,96 nm +0,75 A O
PVP (50°C, 1. kev. 2xH,0) 4,59 nm +0,98 AT1O
PVP (in situ, red. EtOH) 3,14 nm ? +0,6 nem meghat.
MTABTr I (RT, 2xH,0) 4,06 nm +1,35 O O
MTABFr II (RT, 2xH,0) 3,46 nm +1,45 O [
MTABFr I (RT, 2xH,0, red. 100xN,H,, sotét) 1,04 nm +0,15 nem meghat..
MTABTr II (RT, ZXE%(?ét;ed. 100xN,H,, végig 0.94 nm 03 nem meghat.
AOT (RT, 1:1 2xH,0:ciklohexan, red. N,H,) 1,45 nm +0,63 reverz micella
DDAB (RT, 2xH,0, végig sotét, red. N,Hy) 1,26 nm +0,51 reverz micella
CTABr (RT, 2xH,0, red. 100xN,Hy) 2,66 nm +0,66 nem meghat.
CTABr II (RT, 2xH,0, red. 100xN,H,) 1,84 nm +0,79 nem meghat,
CTABr II (RT, 2xH,0, red. H,) 1,82 nm +0,45 nem meghat.

A kobos és tetraéderes részecskéket és részecskeméret eloszlasukat mutatja az 1. és a 2.
abra. Lathato, hogy a részecskék atlagos mérete 4 nm alatt van mindkét esetben. Ez abbol a
szempontbol fontos eredmény, hogy a hordozénak kivalasztott SBA-15 szilikat poérusainak
mérete ennél nagyobb, altalaban 5-6 nm. Tehat a részecskék mérete nem akadalyozza a
porusokba valo bejutast.
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2. abra PVP ]elenleteben eloallitott Pt nanorészecskek TEM képe és méreteloszlasa

A szintetizalt nanorészecskék méretét, hostabilitasit TEM ¢és XRD technikaval
hataroztuk meg. Megallapitottuk, hogy a nanorészecskék mintegy 350 °C-ig megtartjak
alakjukat akkor is, ha nincsenek hordozon megkotve. Hordozoban kotve ez a hdmérséklet 500
°C is meghaladhatja.

Tanulmanyoztuk rodium nanorészecskék eldallitasat tobb modszerrel:

e Normal micellakkal: C14TABTr (cetiltrimetilammonium bromid) felhasznalasaval.

e Polimerekkel: Poliakrilamid, poliakrilsav, polivinil pirrolidon (PVP) jelenlétében és
AOT/heptan/viz mikroemulzidoban: AOT (Natrium (2-ethilhexil) szulfoszukcinat)
segitségével.

A részecskék TEM képét az aldbbi, 3. abra mutatja, mig a részecskeméret eloszlast a 4.

abran lathatjuk.

3. dbra. Rodzum nanoreszecskek.



Gyakorisag
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4. &bra. a rodium nanokristalyok részecskeméret eloszldsa.

Nem fém nanorészecskéket szintetizaltunk kiilonb6zd reakcidkhoz. Vasoxid és
kobaltoxid részecskéket készitettiink irodalmi szintézismodszerek alapjan. Ezeket a
nanorészecskéket szén nanocsére kivantunk deponalni.

CdS nanorészecskéket allitottunk elo trititanat nanocsovek feliiletén, s ezt a
katalizatort heterogén fotokatalitikus tesztreakcioban probaltuk ki.

A munkaszakasz teljesitettnek tekintjiilk a részletesen bemutatott eredmények ¢és a
publikécios listaban szerepld dolgozatok alapjan.

2. Munkaszakasz, 2006 év

A masodik munkaszakasz feladatai a hatdrozott morfologidval rendelkezé fém
nanorészecskék hordozora-hordozdban vald deponaldsara vonatkozott. Az eredményekkel
kapcsolatban 3 dolgozatot és konferencia bemutatast terveztiink.

Amikor a nemesfém nanorészecskék vizes kozegli kolloid oldatanak eldallitasat
optimalizaltuk a feladat a katalizatorkészités modszerének kidolgozasa volt. Harom
lehetOséget vizsgaltunk meg, amelyeket Somorjai Gébor laboratoriumaban végzett
kisérleteink inicialtak.

Az a moédszer, amelyben a nemesfém kolloid oldatat belekevertiik a mezoporusos
szilikdt — foként az SBA-15 nevii anyaggal dolgoztunk, amelynek szintézisét rutinszertien
végeztiik laboratériumunkban —  szintéziselegyébe viszonylag egyszeriinek tint.
Tapasztalataink szerint nem {iilepedett ki a nemesfémrészecske a szintézis ideje alatt. Azonban
sok esetben a fémrészecske nem volt hozzaférhetd az adszorbens molekuldk szamara. Ennek
oka az volt, hogy a szilikat bevonta a fémrészecskét és bedgyazta a szilikat rendszerbe. Emiatt
ezt a modszert nem hasznaltuk tovabbi kisérleteinkben.

A nemesfém nanorészecskék kolloid oldataval impregnaltuk az SBA-15 szilikatot. A
mezoporusos szilikatbol eldszor eltavolitottuk a szintéziséhez sziikséges templatot — ezt tobb
kisérletben tanulmanyoztuk, pl. oldoszeres extrakcioval, 6zonos oxidacioval, hidrogén-
peroxidos kezeléssel (lasd az aldbbi 5. abrat) és a legalkalmasabbnak bizonyult levegdben
vald 500 °C-on végrehajtott kalcinalassal, 14sd a 6. abrat.
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5. &bra. Kiilonbozo templat eltavolitdasi modszerek utan nyert IR spektrumok (0,1 t%
Pt/SBA-15, PVP, impr.)
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6. abra. Az 500 °C-on aktivalt SBA-15 IR spektruma

Azt vartuk, hogy impregnalas soran a templat eltavolitdsa altal felszabadul6 porusokba
a fémrészecskék bediffundalnak. A modszer eredménye olyan katalizator prekurzor volt,

amelyben/en mind a szilikat kiilsd, mind belsd feliiletén, azaz csatorndiban megfigyelhetk
voltak a platina nanorészecskék.
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7 ébra. ..Impl;egnc.ildsal és szonikcéldsal elédllitott Pt/SBA-15 katalizdtorok T. EMvételei (a:
0,1 t% Pt/SBA-15, SPA, 2 h impr., b: 0,1 t% Pt/SBA-15, NIPA, 10 h szonik.), C, d, e: kiilonbozd
ideig szonikalt 5 t% Pt (NIPA)/SBA-15 (C: 5 h,d: 10 h, e: 15 h)

Az egyszerli impregnalasnal sokkal jobb eredményt adott az ultrahangos kezelés
mellet végzett impregnaléds. Ezt mutatja az €l6z0, a 7. abra. Az is lathat6 az abra képein, hogy
a platina-koncentraci6 jelentés hatdssal van a részecskék elhelyezkedésére. Nagy
koncentracional a kiilso és a belso feliileten egyarant jelentds szamu részecske talalhato.

A kovetkeztetésiink a katalizatorok szintézisével kapcsolatban az, hogy az impregnalas
soran a részecskék az SBA-15 szilikat kiilsd feliiletén és csatorndiban egyarant helyet
foglalnak és a kiils6 feliileten tobb helyezkedik el a részecskékbdl. Az ultrahangos kezeléssel
segitett impregnalasnal ugyancsak mindkét lehetséges helyzetben vannak nanorészecskék, de
azok dominansan a szilikat csatornaiban foglalnak helyet.

Az eldregyartott fém és nem fém nanorészecskék katalizatorkénti felhasznalasahoz a
vasoxid és kobaltoxid nanorészecskéket szén nanocsdveken deponaltuk. A szén nanocsdvek

jellemz6 TEM képe a 8. dbran lathato.



szintetizalt szén nanocsévek TEM képe. A katalizatorkészitéshez a szokvanyos impregnaldsos
modszert alkalmaztuk.

A CdS részecskéket a titanat nanocsovekre a kovetkezOképpen vittiik fel. A titanat
nanocsoveket, melyeknek a TEM képe lathat6 a 9. dbran, kadmiumionokkal ioncseréltiik €s
ezt kovetden H,S gazt buborékoltattunk at a szuszpenzion. A szulfidaldsi reakcidban
képzodott termék TEM képét a 10. abran mutatjuk be.

9. dbra. 4 laboratériumunkban szintetizalt és szabadalmaztatott titandt nanocsovek TEM
képe

o]
10. abra. 4 titanat nanocsoveken létrehozott Cd

A

nanorészecskék



A 2. munkaszakaszban vallalt feladatokat teljesitettnek tekintjiik, a bemutatott
részletes eredmények és a publikacids listdban megadott dolgozatok ¢és konferencia
részvételét alapjan.

3. munkaszakasz, 2007

Az eldallitott katalizatorok katalitikus aktivitasanak tanulméanyozasa volt a feladat. A
reakci6, amelyet kivéalasztottunk a ciklohexén, illetve a CO hidrogénezése. A katalitikus
eredményekbdl 3 dolgozat, illetve konferencia megjelenés volt tervezve.

A katalitikus aktivitds meghatarozdsdhoz infravords spektroszkopias cella-reaktort és
egy szokvanyos ataramldsos cséreaktort hasznaltunk. A cellareaktor, amelynek sematikus
vazlata alabb lathat6 a 11. abran, alkalmas volt arra, hogy a katalizatorbol készitett dnhordd
lemezkét vakuumban, vagy barmely gazatmoszféraban eldkezeljiink. Eldkezelés utan az
onhordd lemezkét el lehet mozgatni a fényutba, illetve a cella termosztat részébe. Ures
fényatnal a reagdldo gazok spektrumat, a fényutba helyezett pasztilla esetén az katalizator
feliiletén 1évo adszorbatumokat lehet analizalni.

= 13

11. &bra 4 katalitikus vizsgalatokhoz hasznalt vakuumrendszer sematikus rajza

1. rotacids szivattyu, 2. olajdiffuzios szivattyu, 3. teflon csap, 4. C¢Hjo, 5. Ha, 6.

vakuum mérd, 7. IR-cella, 8. KBr ablak, 9. pasztilla, 10. kalyha, 11. h6fokszabalyozo,
12. spektrofotométer, 13. PC

Vizsgaltuk a katalizator készités moddszerének, a platinatartalomnak, a

crer

hatésat.

A katalizator elokészités tanulmanyozasanak eredményei

A modell katalizator készitéséhez az ismert modszerek koziil az elvarasainkhoz
legmegfelelobbnek az egyszerli impregnalas ultrahangos kezeléssel modositott valtozata tlint.
Az ultrahangos kezelés optimalis idejéiil 5 6ra adodott. Ez az id6 elegendd volt arra, hogy az
SBA-15-nek a templat eltavolitdsa utan szabadda valoé poérusaiba a platina nanorészecskék
donto tobbsége bejusson.

Tanulmanyoztuk a templat és a platinarészecskék feliiletét védd szerves anyag
eltavolitdsanak a lehetOségét. A szintézisbdl kikeriilt SBA-15-bdl a templatot el kell tavolitani,
hogy az {res porusokba a platina nanorészecskéket be lehessen juttatni. Tobb
templateltavolitasi modszert, koztiik a hidrogén-peroxiddal és az 6zonnal val6o oxidaciot, az



oldoszeres extrakciot és a levegdvel, illetve oxigénnel torténd kiégetést is kiprobaltunk. Ez
utobbit  talaltuk  legalkalmasabbnak.  Alkalmazasi  koriilményeinek  felderitéséhez
megvizsgaltuk az SBA-15 termikus stabilitdsat és azt tapasztaltuk, hogy a szignifikans
rendezettségesokkenés csak 800 °C-on végzett hdkezelés utan 1ép fel. 500 °C-on végrehajtott
oxigénes reakcioval a templat maradéktalanul eltavolithaté volt.

A platinatartalmt mintakbol a platinan 1évo feliiletvédd polimer eltavolitasdhoz az 500
°C-on végzett oxigénes kezelés szintén megfelelének bizonyult. Az eredményeinkbdl arra
kovetkeztettiink, hogy a katalizator eldkezelést legcélszertibb 500 °C-on 2 6raig oxigénben,
majd 300 °C-on hidrogénben végezni.

A 0,01 ¢és 1,0 t% platinatartalom kozott 5 kiilonbozd Pt koncentracioji
katalizatormintat készitettiink, amelyek platina tartalmat rontgenfluoreszcencia analizissel
hataroztuk meg.

Novekvé platinatartalom esetén a katalizator fajlagos feliiletének csokkenését
figyeltiilk meg. A csokkenés egyenletesnek latszott 0,5 t% platinatartalomig, azonban az 1,0
t% platinatartalmti mintanak a fajlagos feliilete az eredeti felére csokkent.

A katalizatorokat a tervek szerint infravoros cellareaktorban kivantuk tesztelni. Ezt a
rendszert Gigy épitettilk meg, hogy az dnhord6 lemezkén adszorpcids fazisban 1évo anyagok
spektruma mellett a vele érintkezd reaktansok és termékek gazfazisu spektrumat is regisztralni
tudtuk. Az 6nhord6 pasztilla készitésekor a por alakl katalizatort alkalmas nyomassal olyan
szilard, diszk alaku lemezkévé préseltiik, amelynek mechanikai szilardsaga megengedte a vele
vald manipulaciét anélkiil, hogy elrepedne, vagy esetleg Osszetorne. Ehhez viszont
tanulmanyozni kellett a katalizator 0sszenyomassal szemben mutatott stabilitasat. Novekvo
nyomassal készitve az onhordd lemezkéket, majd Osszetdrve Oket vizsgaltuk, hogy milyen
szerkezeti valtozasokat okoz a nyomas ndvelése. Kimutattuk, hogy csak kicsi 5 bar alatti
nyomdasok esetén nem tapasztalhatd az (100) reflexiok intenzitdsdnak és a fajlagos feliilet
értékének jelentds csokkenése, valamint a porusméret eloszlasi gorbe alakjanak, maximum
helyének, és a TEM felvételeken a szerkezet rendezettségének megvaltozésa.

A reakciotermékek azonositasa a ciklohexén hidrogénezés-dehidrogénezés reakcioban

A reaktansok és a reakcid termékek gazfazisu spektrumaiban kivalasztottunk olyan
savokat, amelyek nem fednek at egymassal és alkalmasak a gézfazis kvalitativ és kvantitativ
analizisére. Ezek a frekvenciak lathatok az aldbbi tdblazatban.

3. tdblazat 4 reaktinsok azonositasra kijelolt frekvencia tartomdnyok

Vegyiilet A gazfazisra jellemzé sav (cm™)
2932 (VCH,aszim)
Ciklohexan 2862 (VcH,szim)
1456 (dcm2)
) , 3035 (ven)
Ciklohexén 1665 (Vec)
1,3-ciklohexadién 3056 (Vch.aszim)
1,4-ciklohexadién 3037 (vch)
680 (vcn)
Benzol 1482 (Sc €5 Veo)

A mérések soran ugy jartunk el, hogy a kiilonb6zé reakcididoknél felvett
spektrumokban az adott reakcidkomponensre jellemzd sav intenzitdsa alatti teriiletet
integraltuk és ezt az értéket tekintettiik a mennyiséggel ardnyos mérdszamnak. Ezeket az
integralt teriilet értékeket adbrazoltuk a reakci6idd fiiggvényében. A kapott fogyés-, illetve
képzddés gorbéket hasonlitottuk ossze.



Azt tapasztaltuk, hogy az SBA-15 hordozd spektrumaban 1évé OH savok az
adszorbatum mindségétdl fiiggden tolddnak el. Ez lathato az aldbbi, 12. dbran.
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12. &bra. Az OH savok eltolédasa a kiilonbozd gazok adszorpcidja sordan

Az eltolodas mértéke a ciklohexénnél volt a legnagyobb és a ciklohexdnnal a
legkisebb. Ezek az eltolddasok kiegészitd informaciot adtak a reagald rendszerrdl. Az SBA-15
szilikdt OH csoportjairdl az adszorbatumok leszivathatok voltak jelezvén, hogy csak fizikai
adszorpciordl van szé és nem kell a fémkomponens mellett az OH-csoportokon lejatszodo
masodlagos reakcidkkal szdmolnunk.

A mért infravords spektrumok egy-egy példajat mutatja az alabbi, 13. abra.
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13. &bra. Spektralis valtozdsok a ciklohexén szobahdmérsékéleten végzett hidrogénezése

sordn (0,1 t% Pt (NIPA)/SBA-15)



A reakcioparaméterek hatasa

A katalitikus reakciok tanulmanyozasa soran vizsgaltuk a részecskeméret, a
részecskeméret reakciot befolyasold hatasardl azt allapitottuk meg, hogy a kisebb méreti
részecskéken nagyobb atalakulasi sebesség észlelhetd.

A ciklohexén hidrogénezése mar szobahdmérsékleten gyorsan jatszodik le. A
hémérsékletfiiggés tanulméanyozasdhoz az alacsonyabb homérsékletek felé kell vizsgalddni,
amire megtettiik a sziikséges 1épéseket.

Nagyon kis platinakoncentraciondl nagyon hamar ledllt a hidrogénezési reakcio.
Valoszinii, hogy ebben az esetben (0,01 t%) platina koncentracio esetén nagyon kevés platina
részecske van a katalizdtorban, amelyek nagyon hamar lemérgezddnek. 0,05-1,0 t% Pt
tartalom mellett a reakcid kényelmesen mérhetd volt. Igazoltuk azt az ismert jelleget, hogy a
platinatartalom novekedésével a hidrogénezési reakcio sebessége novekszik.

A morfologia hatasa

Kiilonbséget talaltunk a kobos €s a tetraéderes morfologiaji részecskék katalitikus
hatasdban mind a hidrogénezés, mind a dehidrogénezés esetén. Azt talaltuk, hogy mindkét
reakcidban a kobos platinarészecskéken ment a reakcid gyorsabban. Ez lathato az alabbi, 14.
és 15. abrakon.

,;m_ Ciklohexén-koncentracié
1. 4
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14. abra. Ciklohexén hidrogénezés kiilonbozd morfologiaji nanorészecskéken 25 °C-on
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15. abra. Ciklohexén dehidrogénezés kiilonbozé morfologidju nanorészecskéken 200 °C-
on

A reakcidhdmérsékletnek nagyon jelentds hatasat tapasztaltuk. 20 °C-rél 50 °C-ra
emelve a reakcidhémérsékletet a hidrogénezésben kozel azonos reakcio lefutast talaltunk a két
kiilonb6z6é alak platina nanorészecskén. Ezek a kisérletek ismét aldhuztdk az alacsony
hémérsékleteken vald mérések sziikségességét. Mindenesetre az egykristaly feliileteken
tapasztalt reakciosebességbeli kiilonbségek esetiinkben is kimutathatok voltak. Pontosabb
Osszehasonlitdshoz azonban tovabbi kisérletek sziikségesek, melyek folyamatban vannak a
tanszéken.

A femkomponens mérete a friss és a hasznalt katalizatorban, a szinterezodes lehetosége

Erdekes kérdés a heterogén katalizisben, hogy mi a sorsa a Kkatalitikusan aktiv
fémrészecskéknek. Megmaradnak-e az eredeti formajukban, vagy aggregalodnak, esetleg
kivandorolnak a feliiletre a hordozo podrusaibdl. Méréseink szerint az SBA-15 hordozéra
felvitt platina részecskék mérete nem valtozott jelentdsen a reakcio el6tti allapothoz képest a
reakciok utan. Ebbol arra kovetkeztethetiink, hogy a hordozénak stabilizalé hatdsa lehet,
kiilondsen az ultrahangos kezeléssel készitett mintdknal, amikor a részecskék dontd része a
porusokban foglal helyet.

4. tablazat A részecskék méretének valtozasa a reakcié alatt

A szintézis Részecskeméret (nm)
Védo molekula médja — —
Szintéziskor Reakcio utan

- impregnalas 5,5+2,79 4,6 +2,03

NIPA impregnalas 3,5+ 0,67 3,1+0,99
NIPA szonikalas 3,2+0,74 3,1+1,44
PVP impregnalas 3,3+£0,64 3,2+0,75

SPA impregnalas 7,4+ 1,59 7,4+29
SPA impregnalas 16,2 +5,02 16,8 +4,03




A tablazat adatai azt mutatjak, hogy a platina fémrészecskék szinterezédése nem
jatszodik le szamottevd mértékben. Tehat feltételezhetd, hogy az SBA-15 mezoporusos
szilikatban a fémrészecskék stabilizalodnak, ami feltehetben a hasonld méreteknek
kdszonhetd.

A 16. dbran mutatjuk be az SBA-15 szilikaton stabilizalt rédium nanorészecskék
katalitikus aktivitdsat. A farasztdsi kisérlet szerint a kis (0,01 w%) rédium koncentracional a
katalizdtor nagyon hamar elveszti aktivitasat. Nem ez a helyzet a 0,1 t% rodium-tartalmu
mintanal, ahol tobb oréan keresztiil miikodott a katalizator jelentds aktivitas csokkenés nélkiil.
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16. abra. 4 rodium-tartalmu katalizdtorok katalitikus aktivitasanak valtozdsa a
reakcioidovel.

A vasoxid ¢és kobaltoxid nanorészecskéket tartalmazd, szén nanocsoveken deponalt
katalizatorok katalitikus aktivitasat a CO hidrogénezési reakcioban tanulmanyoztuk az MTA
Izotopkutatd Intézettel egylittmiikddve. Azt tapasztaltuk, hogy a kobalt katalizatoron a
reakciosebesség nagyobb, mint a vaskatalizatoron.

A CdS-ot tartalmazo titanat nanocsd katalizator fotokatalitikus hatast mutatott vizes
kozegben, szobahOmérséklet koriil, lathatd fény hatdsara. Ennek a jelenségnek tovabbi
vizsgalata folyamatban van.

A szakirodalomban mén nem leirt, () szintézismodszert dolgoztunk ki mezopdrusos
szenek szintézisére. A szintézishez szilika nanorészecskéket hasznaltunk templatként, s ezaltal
lehetéség nyilt eldre tervezetten kiillonb6zd poérusméret eloszldsi mezoporusos szén
katalizator hordozok, illetve adszorbensek eldallitdsara. Egyik megoldas szerint az egységes
porusrendszerrel elballitott anyag fajlagos feliilete 1600 m*/g volt. Uj szintézis modszert
dolgoztunk ki Pt és Rh nanorészecskék szintézisére mezoporusos szén hordozon.

Ezen eredmények szolgélnak bizonyitékul a 3. munkaszakaszban vallalt feladatok
teljesitéséhez.
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szintézisére vizes kozegben. Tobb feliiletvédd anyagot teszteltiink, amelyek koziil a
PVP ¢és a NIPA bizonyult altaldnosan alkalmazhatonak. Részletesen tanulmanyoztuk
az eldregyartott nemesfém katalizdtor szemcsék nanoméretben vald eldallitasat.
Kidolgoztuk, hogy hogyan célszerli ezeket a nemesfém nanorészecskéket tartalmazo
altaldban vizes szuszpenziokbdl a fémkomponenst szildrd hordozo, feliiletére
deponalni.

2. Kisérletekkel bizonyitottuk, hogy készithet6k katalizatorok ugy is, hogy a katalizator
hordoz6 anyag és a katalitikusan aktiv komponens egyardnt nanométer méretiiek.
Bizonyitottuk, hogy a szén nanocsdveken hordozott, eléregyartott vasoxid, illetve
kobaltoxid nanorészecskék jo aktivitdst mutatnak a CO hidrogénezési reakcioban (FT
reakci6). Katalitikus hidrogénezésben bizonyitottuk a titanat nanocsdvekkel hordozott
Pt nanorészecskék katalitikus aktivitasat a ciklohexén hidrogénezésben.

3. A trititanat nanocsovek ¢és nanoszalak szintézisére ) modszert dolgoztunk ki és a
modszerekrdl valamint a szintézishez hasznalt eszkozrél szabadalmi bejelentést
tettiink. Titanat nanocsOvekre két modszerrel, kozvetlen szintézissel, illetve cd*
ioncserét kovetd szulfidalassal olyan fotokatalitikusan aktiv katalizator allithaté eld,
amely a lathat6 fény tartomanyaban mukodik.

4. A titanat nanocsovek €s nanoszalak polimerkémiai hasznositasaval is foglalkoztunk,
amely téma nem esett kozvetlenlil a palyazat témakorébe, de szerettiik volna a
kidolgozott nanocsd szintézisek eredményét a lehetd legteljesebben lefedni.

5. A szakirodalomban mén nem leirt, 0j szintézismddszert dolgoztunk ki mezoporusos
szenek szintézisére. A szintézishez szilika nanorészecskékket hasznaltunk templatként,
s ezaltal lehetéség nyilt eldre tervezetten kiilonbozéd podrusméret eloszlast
mezoporusos szén katalizator hordozok, illetve adszorbensek eldallitdsara. Egyik
mggoldés szerint az egységes porusrendszerrel eldallitott anyag fajlagos feliilete 1600
m°/g volt.

6. Uj szintézis moddszert dolgoztunk ki Pt és Rh nanorészecskék szintézisére
mezoporusos szén hordozon.



