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Abstract

In the present study carbon spheres were used as templates to synthesize titanium dioxide
hollow structures. The synthesis of the photocatalysts were based on the synthesis method of
our previous, highly efficient (peroxo group enhanced) titanium dioxide.

Carbon sphere templates were characterized by XRD, SEM, and IR measurements, while
titanium dioxide hollow structures were characterized by XRD and SEM measurements,
respectively. The photocatalytic activity was determined by the degradation of phenol under
visible light irradiation. Self-made hollow sphere TiO, (denoted as ‘Rutile-H2 HS’) possessed
superior photocatalytic efficiency compared to commercial Evonik Aeroxide P25 and self-
made reference photocatalyst synthesized without shape tailoring.

Bevezetés

Napjaink igéretes alternativ vizkezelési modszerei a nagyhatékonysagu oxidacios eljarasok,
melynek egyik tipusa a heterogén fotokatalizis. Lényege, hogy félvezetd fotokatalizatorok
fénnyel torténd gerjesztése kovetkeztében egy elektron a vegyértéksavbol a vezetési sdvba 1ép
at mikézben a vegyértéksavban egy pozitiv toltésii lyukat hagy maga utan. A gerjesztett
fotokatalizator feliiletén, Osszetett gyokos folyamatok révén a szerves szennyezd anyagok
lebonthatok. Fotokatalizatorként az esetek dont tobbségében titan-dioxidot alkalmaznak
szamos eldnyods tulajdonsdga miatt (olcso, fotostabilis, biokompatibilis stb.).

Kordbbi publikacionkban [1] egy rutil fazisu titdn-dioxid kiemelkedd fotokatalitikus
aktivitdsa a feliiletén 1évé Ti-O-O-Ti (peroxo) csoportok jelenlétének, vagyis a ,,peroxidalt”
feliiletnek volt tulajdonithatd. Vizsgélataink alapjan a peroxidalt feliilet a fényelnyelés
voroseltolodasat is eredményezi. Egy masik publikdcionkban [2-3] széngdémb templat
felhasznalasaval iireges titan-dioxid gombhéjakat allitottunk eld, melyek fotokatalitikus
aktivitdsa meghaladta a nem gdmbhéjas szerkezetli referencia TiO, fotokatalitikus aktivitasat.
A megnovekedett fotokatalitikus aktivitdst annak tulajdonitottuk, hogy a gerjesztéshez
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hasznalt fény gombon beliili tobbszori visszaverddése lehetdséget teremthet a gerjesztett
allapot tobbszori 1étrejottéhez.

Jelen tanulmanyban a feliileti peroxo-csoportok és gombhéjas morfologia egyiittes
kialakitasaval kivanunk nagy fotokatalitikus aktivitasa titan-dioxidot eldallitani.

Alkalmazott anyagok és modszerek

A széngdmb (CS) templatokat hidrotermalis moédszerrel allitottuk eld. Egy 0,15 M-0s
szacharoz oldat pH értékét 2 M-os NaOH-dal 12-re allitottuk be majd 180 °C-on 12 6ran at
autoklavban hokezeltiik. A keletkezd terméket aceton felhasznalasaval centrifugalassal
tisztitottuk a szintézis soran képzddd aromas vegyiiletek €s oligoszacharidok eltavolitasa
érdekében, majd szaritast kovetéen achat mozsarban poritottuk. A peroxo-csoportokat
tartalmazo, rutil fazisu titan-dioxid bevonat szintéziséhez [1] az alkalmazott reaktdnsokat a
kovetkez6 molaranyban alkalmaztuk: Ti(OC4Hg) : H2O0, : HCI : H,O =1 :2: 3 :50. Az
emlitett korabbi publikacidoban [1] leirtak szerint kinyert szervetlen fazishoz hozziadtuk az
elézetesen elkészitett széngdémb templatokat, és S5 percres ultrahangos homogenizalast
alkalmaztunk. 48 orads 55 °C-on torténd Oregités soran a titan-dioxid nanorészecskék
kikristalyosodtak a széngémbok feliiletén, majd a keletkezd szuszpenziot szaritottuk és achat
mozsarban poritottuk. Ezt kdvetéen a templatokat 4 6ra 400 °C-on torténd kalcinalassal
tavolitottuk el, mely eredményeképp tireges gomb szerkezetii titan-dioxidot kaptunk.

A részecskeméretet ¢és kristalyfazis Osszetételt egy Rigaku Miniflex II tipusti rontgen
diffraktométerrel hataroztuk meg. Az infravords spektrumokat egy ,,FRA 106 Raman”
modullal kiegészitett ,,Bruker Equinox 55” tipust spektrométerrel rogzitettiik. A morfologia
vizsgalatat egy Hitachi S-4700 tipusu pasztazé elektronmikroszkdppal végeztiik.

A fotokatalitikus aktivitast fenol modellszennyez6é (c=10* M) bomlasanak sebességével
jellemeztiik. A lathatdé fényt sugarzo lampakkal felszerelt fotoreaktorbol vett mintak fenol

crer

fotokatalizatorként Evonik Aeroxide P25 titan-dioxidot alkalmaztunk.

Eredmények és kiértékelésiik
A centrifugalassal tisztitott széngdmboket ,,CS 0 jeloléssel lattuk el. A széngdmbokrol
késziilt SEM felvétel és rontgendiffraktogram (XRD) az 1. abran lathato.

Intenzités (6.e.)
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100KV 13.0mm x10.0k SE(U) 0 20

1. abra: A CS_0 széngdmbrdl készitett SEM (a) és XRD (b) felvételek
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A SEM képek alapjan jol definialt gdomb morfoldgia figyelhetd meg, a grafikus modszerrel
meghatarozott részecskeméret 472 nm. A rontgen diffraktometridval torténd jellemzés soran a
~22 20°nal mért széles reflexio amorf szénnek feleltethetd meg, grafitos (26,5 20°)
szerkezetre, vagy egyéb kristalyos anyag jelenlétére utal6 reflexio nem figyelhetd meg.

Az eldvizsgalatok utan a CS 0 széngdmb-templat felhasznalasaval elkészitett TiOp-szén
nanokompozitbol kalcinéalassal eltavolitottuk a szenet és eldallitottuk az tireges TiO, gombhéj
szerkezetli fotokatalizatort, melyet ,Rutil-H2_HS” jeloléssel lattunk el. A pasztazod
elektronmikroszkopos felvételek (2. abra) alatamasztjak, hogy az lireges gdomb morfologia
kialakuldsa sikeresen végbement, tormelékes régid megjelenése nem tapasztalhatd. A Rutil-
H2 HS mintarol készitett rontgendiffraktogram a 3. abran lathato.
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o — Rutil-H2_HS
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Intenzitas (6.e.)
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20°
3. abra: A Rutil-H2_HS titan-dioxidrol készitett XRD felvétel

Az eldallitott titan-dioxid kristalyos fazisa 80% rutilt és 20% anatazt tartalmaz, a grafikus
modszerrel meghatarozott kdzepes részecskeméret 880 nm. Az anatdz a kalcinalas soran az
amorf titan-dioxid atkristalyosodasabol eredeztethetd.

A fotokatalitikus aktivitdsokat bemutaté 4. abra alapjan az alakirdnyitott szintézissel
eléallitott Rutil-H2 HS minta fotokatalitikus aktivitisa meghaladja a referenciaként hasznalt,
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4. abra: A fenol fotokatalitikus bontdsanak eredményei
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Osszegzés

Jelen tanulmanyban szachar6z oldatb6l hidrotermalis modszerrel eldallitott széngdmb
templatok felhasznalasaval sikeresen allitottunk el6 tireges gdmbhéj szerkezetl titan-dioxidot.
A széngdmb templatok anyagszerkezeti jellemzOinek vizsgéalata alapjan azok amorf
szerkezetliek, kristalyos fazisra utal6 reflexié nem jelent meg. A széngdmbok felhasznaldsaval
szol-gél modszerrel titin-dioxid bevonatot allitottunk eld, majd kalcindlassal a széngdomb
templatok eltavolitasaval egyidejlileg kristalyos iireges gomb morfologiaju titan-dioxidot
kaptunk. A fotokatalitikus aktivitast lathatdo fénnyel torténd gerjesztés mellett fenol
H2 HS TiO, fotokatalitikus aktivitisa meghaladta valamennyi vizsgalt katalizator
fotokatalitikus aktivitasat. Megallapitottuk, hogy a peroxo-csoportok és a gomb morfologia
okozta eldny0s tulajdonsagokat sikeresen kombinaltuk.
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