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evezetés Fotokémiai kisérletek
A koolajpan és a foldgazban jelentés mennyiségben eléforduld H,S egy mérgezé gaz, amely ¥
féként a kdolaj finomitasakor keletkezik. Ipari feldolgozasa az un. Claus-eljarassal torténik, ahol +Ar
kén és viz keletkezik. Ezzel szemben a H,S heterogén fotokatalitikus bontasa, viz helyett, Hidrotermias kezelés
. a a a s 2 q +Na,S (cseppenként,
energiatermelésre alkalmas H,-t eredményez. Az erre hatékony katalizatorok féként CdS-ot is Kevertetéssal) ('1'111'(;")230 . 1240 Cd,Zn,,S
tartalmazé fémszulfidok. A napenergiaval egy olyan z6ld és korlatlan energiaforrast — (110 ALZEh) fotokataflzétor
alkalmaznank, amely kell6képpen tudna biztositani a jové energiaszilkségletét. Munkam soran
kilonb6z6  Osszetételli CdS/ZnS  katalizatorok  segitségével torténé  H,S-bontast
tanuimanyoztam, és a keletkezett H, fejlédési sebességét, ill. mennyisegét vizsgaltam. Zn(CH5C00), CdZn,,S Zn(CH,C00),
Cd(CH5C00), Cd(CH;C0O0),
Tryu +NH,OHfeleslegben Ni(NO,
A heterogén fotokatalizis elve Ohifelesieg S
Ha egy félvezetd szemcsét a ftiltottsav-szélességnél A Kiserleteknél hasznalt méréberendezés '
e = nagyobb energiaju fotonokkal gerjesztiink, akkor elektron- tartalmazott egy henger alaku reaktort,
\/_\ lyuk par johet létre (a). A CB-ra keriilt elektron mar képes amelyben a katalizatort és az aldozati Médositott Cd,Zn,.,S
© Vezetesi sav (CB) redukalni a vizet (b), mig a VB-on maradt lyuk (elektron reagenst helyeztem el. A reaktorban fotokatalizator
Hy hiany) pedig oxidalhat egy elektrondonor molekulat, mint fejlédott  Hyt  egy  puffertartalyba
& P példaul a szulfidiont (c). A kénkivalas megakadalyozasa vezettem, amelybdl a gaz altal kiszoritott
miatt minden esetben szulfitfelesleget alkalmaztam (d). viz egy taramérlegen elhelyezett
& 5 Katalizitor + hv — egg+ hip (@ szedoeden)ibe tavozott. A kiszoritott
S0 e ] folyadék tomegét egy szamitégépes
&l e (sav — —
N/ 2ecp + 2H,0 — H; +20H (b) program segitségével percenként mérni
S,0# 2hip+ S > § (© tudtam. A bevilagitast 2 db 7W 6000K
CdS/ZnS Optonica LED-del végeztem el az alabbi
S +50% - 5,04 (d) abran lathaté elrendezés szerint.

Eredmények

14 A munkam soran kilénb6z6 A szemcseméret novekedés latvanyosan mutatkozik az STEM felvételeken is (4. abra). A 24
. Osszetételi Cd,Zn,_,S fotokataliza- 6ras hokezelés hatadsara a szemcsék atlagos atméréje 2-3-szorosara nétt a 3 oraig hékezelthez

torokat  allitottam el6. Az 11 képest. A HRTEM felvételen (c) egyértelmiien megfigyelheték a valtakoz6 szfalerit-wurtzit
10 Osszetételli CdS/ZnS félvezetd kom- rétegek (ikresedés), amelyek nagymértékben novelik a hatékonysagot.

®

pozit bizonyult a leghatékonyabbnak,
ezért a tovabbi kisérleteket ezzel az

o

Osszetétellel végeztem el. Az 1. abran
a maximalis hatékonysadg kornye-
zetében vett 120 perces atlagsebes-
ségeket abrazoltam.
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1. Abra A kilénboz6 6 ételli Cd,Zn;,S izdtorok

4. Abra A CdysZn, sS Gsszetételii katalizdtorok STEM képei 3 drds (a), illetve 24 6rds (b) hékezelés utdn. A (c)
dbrdn pedig az ikresedést bemutaté HRTEM felvétel lathato [1.].

Korabban mar leghatékonyabbnak bizonyult 1:1 Gsszetételli katalizator felliletét Ni2*-ionokkal
mddositottam. Az 5. abra jol mutatja, hogy a hékezelt mintanal a Ni-médositas ~20%-os
hatékonysagcsokkenést okozott. Ugyanakkor a hasonlé moédositas a nem hokezelt (GHTT)
katalizatornal kb. 4-szeres névekedést eredményezett a katalitikus aktivitdsban, amely igy még a
legjobb mddositatlannal is kb. 25%-kal hatékonyabb lett. A Ni(ll)-vegyiilet a segédkatalizator
szerepét tolti be, azaz el6segiti a CB elektronok csapdazédasat, ami a hatékonysag
novekedéséhez vezet. A hbkezelt minta esetében az aktivitascsdkkenés oka az lehet, hogy a
2. Abra A kiilonbéz6 h6mérsé kezelt izdtorok (a) v -ik id6beli vdltozdsa és (b) ezek maximadlis kezelés soran a szemcseméret megné, ezaltal a feliilete lecsdkken, és a kisebb feliilet telitédhet
gaecpzaoidonyezete e gtpercalil ooz a Ni(ll) segédkatalizatorral, ami elzarja a fény Gtjat a CdS-ZnS szemcsektdl.

H:-fejlédés sebessége / (cm?/h)
Ha-fejlédés sebessége / (cm*/h)

nHTT 110°C 140°C 170°C 180°C 200°C 230°C Kalc. 500°C

A kisérletek soran azt tapasztaltam, 16 A leghatékonyabb nikkellel modositott kompozitnak mértem a kvantumhasznositasi tényezéjét
hogy a hokezelés ndveli az aktivitast, | _ T=170°C 415 nm-es LED-el bevildgitva, ami 20,7%-nak adddott.
ami 6sszhangban van a kutatécsoport T

- N < . . 18
korabbi eredményeivel [1.]. Emiatt v I 2 '

o £ 16
célom volt az idedlis id6-hémérséklet 210 £ S100{ & ® =20,7%
2 At 1 ] §1a § ® e
paraméter meghatarozasa is az 1:1 % 8 e J e .V'a. A = 415 nm
Osszetételli katalizatornal. A hékezelés e g g o o,
. - 3 8
soran a szemcsemeéret novekedésével, 3, 2. g % %
] . 2 et 37 LY
ill. a kristalyszerkezet atalakulasaval 3 3 6 g 40 *
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kell szamolnunk. Az 4&brakrol az = 2, = *
lathaté, hogy mindkét esetben kezdeti E— 1h 3h 6h 12h 24h E e \
novekedés utan a kompozit aktivitasa p; P

. P 3. Abra A kiilénboz6 ideig hbkezelt katalizdtorok vu, értékei. ° ONi Ni % 1 2 3 4
csokken. Ennek az lehet az oka, hogy OHTT  mmm HTT 1d6 / h
a hoékezelés kezdetén megindulnak a szfalerit-wurtzit atalakulasok, ami racshibak kialakulasa 5. Abra A Cdy5Zn, S Gsszetételil, médositatlan és 6. Abra A 415 nm-es LED-el bevildgitott katalizdtor
révén névelik a hatékonysagot. Viszont a tovabbi hékezelés a szemcseméret névekedését moddositott katalizdtorainak v, értékei. A piros nyilak a hidrogénfejlédési sebességének kinetikai gorbéje.

a kék a Ni-mddositds hatdsdt G

eredményezi, ami kovetkeztében lecsokken a fajlagos fellilet, csokkentve az aktivitast.

Osszefoglalas és konkluzié Koszonetnyilvanitas

» Az bsszetétel vizsgalatanal egyértelmiien kideriilt az eredményekbél, hogy ebben a rendszerben A munka megvaldsitasat az UNKP, az ,lpar a Veszprémi Mérnokképzésért” és a ,Peregrinatio I.”
az 1:1 6sszetételli katalizator a leghatékonyabb. projektek tamogattak.

» Az elsallitas korilményeinél megallapitottam, hogy a hékezelés javitja a hatékonysagot, amelynek
az optimalis paraméterei 140-180 °C kozétti tartomany, ill. az 1-3 6ra kozotti idStartam. IrOdalomjeQVZék

» A nikkel(ll)-ionokkal térténd modositds, nem hékezelt minta esetén eredményes volt = "
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efficiency of visible-light-driven hydrogen generation based on Cdj,sZn,7sS photocatalysts. Catalysts 2021, 11
» Akatalizatorok t6bbszori bevilagitast kovetéen is megérzik fotostabilitasukat. doi.10.3390/catal11121534.

Kvantumhasznositasi tényez6 (®) = 20,7%




