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BEVEZETO

Az elmult néhany év soran a szén nanocsdvek a nanotechnoldgia, az anyagtudomany és
az elektronika f6 kutatasi targyava fejlodtek. Felfedezéslik utan azonnal nagy érdeklddés
mutatkozott irdntuk. Mind alapkutatéasi, mind pedig lehetséges alkalmazasi célbol egyre nagyobb
mennyiségli nanocs® irant meriilt fel igény. Mechanikai stabilitdisuk ¢és elektromos
vezetOképességiik kivald, emiatt az egyik legnépszeriibbekké valtak a tiszta szénbdl allé anyagok
kozott.

A szénnek kiilonb6zd allotrop modosulatai ismertek. A grafit és a gyémant a két
legrégebben ismert allotrop modosulat. Afullerének, mint a szén harmadik allotréop moddosulata
'80-as évek elején, valamint a szén 1991-ben bekovetkezd felfedezése jelentds eldrelépés volt a
nanotechnologia fejlodésében (URBAN, 2005).

Munkénk célja a kobalt-ionok adszorpcidjanak vizsgalata N-dopolt szén nanocsdveken.
A nanocsoveket, amelyekkel a vizsgéalatainkat végeztiik a Miskolci Egyetem Kémiai Intézetében
szintetizaltak.

A kutatomunka {0 feladatai a kovetkezOk voltak:

- a kobalt-ionok maximalis adszorpcidjanak eléréséhez sziikséges iddintervallum
meghatdrozasa;

- a kobalt-ion adszorpci6 pH fliggéségének a megallapitasa;

- a vizsgélatba bevont szén nanocsdvek adszorpcios izotermainak a felvétele;

- az adszorpciot jellemzd paraméterek meghatarozasa.



I IRODALMI ATTEKINTES

1.1 A szén nanocsovek szerkezete

A kiilonb6z6 szén nanoszerkezeteknek a témakore, az egyik legdinamikusabban fejlédo
tudomanyagazatai koz¢ tartozik, ezen beliil is kiemelt jelentéséggel birnak a szén nanocsévek
(HERNADI, 2012).

A szén nanocsOvek a fullerének csalddjaba tartoznak, melyek grafitos, csdszeri
nanoszerkezetek. Jellemz0 atmérdjiik az 1-50 nm tartomanyban van, hosszusdguk meghaladhatja
a 10 um-t is. A szén nanocsdveket lijima fedezte fel 1991-ben, mikdzben transzmisszids
elektronmikroszkoppal vizsgalt fullerén korom mintat, melyet ivkisiiléses mddszerrel allitott eld
(InmMa, 1991).

A szén nanocs6 nem mads, mint egy tokéletes hengerré csavart, egyetlen atom vastagsagi
grafitréteg (FEJES et al., 2014). A grafitsik egy hatszdges racsot alkoto és sp” hibridallapota

szénatomokbol all.

grafit sik egyfald nanocsé

1. abra Grafitsik feltekerésébdl nyert egyfalti szén nanocsé

Az 1. abra szemlélteti a grafitsik feltekerésének modjat: a C~ =na,  + ma, ~ vektor
kezdd és végpontjat egymasra illesztjiikk, igy a C~ vektor hossza meghatarozza a nanocsé
atmérojét. A C~-re merdleges T~ vektor a feltekerés soran keletkezd nanocso tengelye iranyaba
mutat. Az a; és ay egymassal 60°-ot bezard egységvektorok n, m szorzoi egyértelmiien
azonositjak és leirjak a kapott nanocsovet. Kiilonboz6 feltekerésti nanocsdveknek feleltethetd
meg minden egyes (n, m) egész szamparos (OSVATH, 2006). A feltekert csovekben a transzlacids
vektor kezdeti és végpontja egy pontba esik, igy tehat tulajdonképpen a vektor megadja, hogy a
nanocsd tengelye mentén mekkora tavolsagot kell megtenni ahhoz, hogy a vektor kezddpontjaul

crer

szénatomhoz jussunk.
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2. abra Kétdimenzios grafén sik a transzlacios vektorral, az egységvektorokkal és a

kiralitas szdgével (OTVOS, 2006)

A felcsavaras igen sokféleképpen lehetséges annak fliggvényében, hogy a grafitsikot
alkoté atomok koziil mely parok keriilnek fedésbe (RUSNYAK et al., 2008).

A szén nanocsoveknek két alapvetd csoportja van: egyfali (SWCNT) és a tobbfalu
(MWCNT) nanocsovek (TANG et al., 2001).

Szerkezetlik szempontjabol az egyfali nanocséveket harom {6 csoportra oszthatdk, “cikk-
cakk”, karossz€k, illetve kiralis nanocsovek (SApI, 2012).

A szén nanocsOvek szerkezete ugy szemléltethetd, hogy egyetlen atomvastagsagu
grafitlapot, vagyis grafént tokéletes hengerré tekerlink ekkor egyfali szén nanocsovet kapunk
(3/a é4bra). Ha tobb grafitsikot tartalmaz6 szerkezetet tekeriink fel, akkor tobbfalu szén
nanocsOvet szdrmaztathatunk, a csovek falai kozotti tavolsag 0,34 nm, amely a grafitsikok
kozotti tavolsagnak felel meg (3/b abra). A falak szdma né¢hany darabtol tobb szazig valtozhat. A
szén nanocsovek kiilonleges megjelenési format is Slthetnek; ilyen példaul az gy nevezett
bambusz szerkezetli szén nanocsé (bamboo like carbon nanotube — BCNT), ami kiilonleges

cres

felosztott szakaszok alkotjak, igy a csovek belseje nem atjarhaté (3/c abra).
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3. abra a) Egyfalu (SWCNT), b) tobb fala (MWCNT) és ¢) bambusz szerkezetli szén

nanocsovek sematikus abrazoldsa (VANYOREK, 2015)

Mar 1992-ben olyan modelleket dolgoztak ki, amelyek az 6tszog-hétszog parosoknak a
hatszdges racsba vald periodikusan ismételt beillesztésével spirdlisan feltekert nanocsd alakzatok
lehetséges voltat vetitették eldre. Azonban, hogy hogyan épiilnek be a hatszdges, grafitszeri
szerkezetbe tokéletesen ismétlédve, elszigetelt, nem hatszoges gylrik erre nem sikerilt
megfeleld magyardzatot adni. Kiilonboz0 vizsgalatok utan rajottek, hogy a szerkezet
szabalyossaga azonnal megbomlik, ha csak egyetlen 6tszog, vagy hétszdg is helyet cserél egy
hatszog szomszédjaval. Mindennek ellenére, a transzmisszios elektronmikroszkopos (TEM) és a
pasztaz6 alagutmikroszkopos (STM) felvételek igazoljdk, hogy léteznek szabalyos, spirdlisan
feltekert nanocsovek, tobbfaluak és egyfaltiak egyarant (BIRO, 2003).

1.2 A szén nanocsovek tulajdonsagai

A CNT-k kedvez6é tulajdonsagaik egyrészrél a grafének és CNT-k kozotti kozeli
kapcsolatbdl, masrészrdl ezen anyagok egydimenzios szerkezetébdl szarmaznak (PELES, 2010).
A szén nanocsovek szdmos kiemelked6 tulajdonsaggal rendelkeznek (HERNADI, 2012). A
nanocsovek mérete, szerkezete ¢&s felépitése egylittesen hatarozza meg a kiilonleges
tulajdonsagait (SAPI, 2012). A nanocsévek jellemzdé tulajdonsdgaihoz tartozik a jo
vezetOképesség, mechanikai szildrdsadg, vagy a kémiai ellendllo képesség (KONYA, 2009). Az
acélnal a szakitdszilardsaguk 75% nagyobb, a szénszalaknal pedig 10-15% erdsebbek, de mar a
stiriségiik csak 1/6-a az acél stirtiségének. Az anyagok szivossagat szokas azzal a tomegegységre
juto energiaval jellemezni, amelyet az anyag még szakadas vagy torés nélkiil képes elnyelni. A
szén nanocs6 fonalakra mért értéke 570 kl/kg. Ezaltal rendkiviil kedvezd lehetdségek nyilnak
konnytli és nagyon erés anyagok eldallitdsara (HERNADI, 2012).
12



A szén nanocsovek kozott vannak fémes és félvezetd tulajdonsaguak is (KURTI, 2007). A
fém nanocsovek az abszolut nulla hdmérsékleten is vezetnek elektromos dramot, mig a félvezetd
csovek vezetOképessége abszolut nullan nulla, és a hémérséklet novekedésével novekszik
(INTERNET 1). A kiilonb6zd szerkezetek a legvaltozatosabb elektromos viselkedést mutatjak. A
valtozatos elektromos viselkedésnek az alapja az, hogy a szén nanocsovek feltekerésének
orientacidja egyértelmiien befolyasolja az egyfalii nanocsd elektromos tulajdonsdgait: minden
csak minden harmadik ilyen, a tobbiek félvezetd tulajdonsdggal rendelkeznek (SAITO et al.,
1992). A kiralis nanocsdvek esetén a kiralitds mértéke hatarozza meg a viselkedést (XINGHUI et
al., 2004).

A szén nanocsovek a legnagyobb hdvezetOképességli anyagok kozé tartoznak. A jo
elektromos vezetOképesség egylitt jar a jo hdvezetd képességgel is. Szobahdmérsékleten, 15-sz6r
jobban vezetik a hét a cs6é hossztengelye iranydban mint a réz. A jelenleg hasznalatos hdvezetd
pasztakkal ellentétben, sokkal jobb hdékontaktust biztositanak példaul egy processzor és
hiitébordaja kozott (KURTI, 2007).

A fémes nanocsovek szinte tokéletes egydimenzids vezetokként viselkednek. Kimutattak,
hogy az elektronok mozgasa a nanocsdben ballisztikusnak tekinthetd, azaz az elektronok tobb
mikrométert is megtehetnek a nanocsében szorddas nélkiil. Ezzel szemben a hagyoményos
fémekben az elektronok szabad uthossza ennél 1ényegesen kisebb. Rajottek, hogy 1€épcsdszeriien
valtozik egy nanocs6 vezetoképessége (OSVATH, 2006). Ezen tulajdonsagaik miatt a nanocsdvek
potencialis épitdelemek lehetnek a nanoelektronika kidolgozasdban (WHITE és TODOROV, 2001).
De akér paranyi nyomelem-detektorok is lehetnek, mivel a feliiletiikre adszorbealt idegen
molekuldk megvaltoztatjak vezetoképességiiket (PECCHIA et al., 2003).

Az alkalmazasi lehetdségek kutatdsa mellett szdmos tanulmany foglalkozik a szén
nanocsovek toxikus hatasainak vizsgalataival. Ezen a teriileten egymasnak ellentmondo
eredmények sziilettek, egyes tanulmanyokban az eredmények ¢él6 szervezetben a sejt

gyulladastdl a sejthalalig terjednek (ZSOLDOS és HARGITAL 2014).

1.3 A szén nanocsovek tipusai

Az egyfali szén nanocsd a Cgy €és Cyg fullerénekbdl szdrmaztathato (ADAMNE MAIJOR,
2011).

Az egyfalll szén nanocsovek (Single-Walled Carbon NanoTube — SWCNT) egyetlen
grafénrétegbél épiilnek fel. Atlagos atméréjiik 1,2-1,4 nm kozott van, de ez lehet sokkal kisebb

13



1s, akar 0,7 nm. A szén nanocsévek nem keverend6k 0ssze az un. szénszalakkal, mivel a CNT-k
valdban csovek, ezért a belsejlikbe kisebb ionok vagy akar kis molekuldk is tolthetdk (PELES,
2010).

Attol fliggden, hogy a feltekerés kovetkeztében a grafitsik hogyan helyezkedik el a
nanocsd palastjan, haromféle tipust kiilonboztetiink meg:

Karosszeék tipust: A csO hossztengelye ilyenkor merdleges a szén-szén kotések egy
részére. Fémként viselkedik (elektromosan vezetd).

Cikk-cakk tipusti: A nanocs6 hossztengelye ilyenkor parhuzamos a szén-szén kotések egy
részével. A cikk-cakk tipusu csovek egyharmada fém, kétharmada félvezetd tulajdonsaggal
rendelkezik.

Kiralis tipust: Az Osszes egyéb fajta csd. A kirdlis csovek esetében a csé tengelye és a
hozza legkozelebb esd szén-szén kotés 0° és 30° kozotti szoget zar be. A kiralitds hatarozza meg

a csO viselkedését (ZSOLDOS és HARGITAL 2014).

e karosszék
& (armchair)
< b cikk-cakk
(zig-zag)
A % kiralis
0S| . (chiral)

4. abra Az egyfali nanocsovek szerkezeti csoportositasa (KURTI, 2007)

Iijima 1991-ben szamolt be elsOként a tobbfali szén nanocsdvek l1étezésérdl. A tobbfalu
szén nanocsovek (Multi-Walled Carbon NanoTube, roviditve MWCNT) tobb koncentrikusan
elhelyezkedd egyfalu szén nanocs6bdl tevédnek Ossze (FEJES et al., 2014).

A tobbfalu szén nanocsdveket ugy képzelhetjiik el, mint tobb, koncentrikusan egymasba
helyezett SWCNT-ket. Atlagos atmérdjiik néhanyszor tiz nanométer. Az egyes rétegek kozotti
tavolsag 0,34 nm koriil van, ami szinte megegyezik a grafit parhuzamos rétegei kozott mért

tavolsaggal (SIMON, 2019).
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A tobbfali nanocsovek jellemzd atmérdje 10-20 nm, hosszuk 0,5-10 pm, és a
szomszédos csovek kiilonbozé kiralitasuak is lehetnek (ADAMNE MAIJOR, 2011).

Megkiilonboztetnek még kétfali vagy duplafali szén nanocséveket (Double-Walled
Carbon NanoTube — DWCNT) ¢és az Un. rendezett vagy Osszehangolt kdtegekbdl allo szén

nanocsoveket is (Aligned Single-Walled Carbon NanoTube — ASWCNT) (SIMON, 2019).

(i, T
X v

5. Abra Tobbfalu szén nanocsé TEM felvétele (ADAMNE MAJOR, 2011)

1.4 A szén nanocsovek szintézise

Az elmult majdnem 15 évben szdmos moédszert dolgoztak ki az egy- és tobbfali szén
nanocsovek szintézisére, melyek célja a jol definialt, egységes szerkezetli nanocsévek eldallitdsa
nagy mennyiségben, a lehetd legolcsébban. Mindegyik eljarasnak megvan a maga eldnye, de
nanocs0 szintézisre eddig nem sikeriilt tokéletes modszert kifejleszteni. Jelenleg ugy tiinik, hogy
az egyetlen ipari szinten igéretes eldallitdsi modszer a katalitikus szintézis, mellyel viszonylag
nagy mennyiségben lehet olcson eldallitani tobbfali szén nanocsdvet (SApL, 2012).

Szén nanocsovek szintézise tobbféle mdodszerrel lehetséges. Ezeket a mdodszereket sokféle
szempont szerint csoportosithatjuk: katalitikus illetve nem katalitikus, templat- illetve nem

templat, Un. klasszikus-médszerek (URBAN, 2005).
1.4.1 Nem templat-, an. klasszikus-modszerek
Ebbe a kategdridba azokat a modszereket soroljuk, amelyeknél nem hasznalnak

semmilyen, Un. ,kiils6 format”, pl. egy mezopdrusos anyag csatornarendszerét, porusos

aluminium-oxid filmet, stb., amelynek a csatornarendszerében esetleg kialakithatdo lenne
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valamilyen szénforrasbdl szén nanocsd, atmenetifém centrumok jelenléte nélkiil. Ez utobbit azért
kell hangstlyozni, mert porusos anyagokat (pérusos aluminium-oxid) hasznal a fémkatalizator
hordozéjaként a CCVD-modszer is, de itt a szén nanocsdvek képzodésekor atmenetifém
centrumok vannak a hordozon/ban. Ezzel szemben, az altalunk templat-mddszernek nevezett
modszereknél nincs atmenetifém centrum jelen, a szén nanocsdvek képzodését csak a porusos
anyag (tovabbiakban templat, vagy kiils6 forma) iranyitja valamilyen moédon. A nem templat-
modszerek koziil talan a leggyakrabban alkalmazottak az elektromos ivkisiilési technika, a
lézerablacios technika, valamint a katalitikus un. CCVD-mdédszer (Catalytic Chemical Vapour

Deposition) (URBAN, 2005).
1.4.2 Templat-modszer

Ennek soran olyan anyagokat alkalmaznak un. ,kiilsé formaként”, amelyek hosszu tavon
rendezett, egységes méretli csatorna, illetve iiregrendszert tartalmaznak. Ezek belsejében vagy
feltiletén 1évo, vagy oda valamilyen médon juttatott szénforras szolgél kiinduldsi anyagként a
szén nanocsovek képzodéséhez. Ezzel a mddszerrel mas szénformak, pl. mikro- és mezopdrusos
szén is képzddhet. Ezek a kiilsé formak lehetnek zeolitok, kiilonb6zd szilicium-dioxid alapu
mezoporusos molekulaszitdk, porusos aluminium oxid filmek, stb. Szénforrds lehet belsd, vagy
kiilso. Kiilsé szénforras hasznalata esetén a zeolitok, illetve mezoporusos anyagok szintézis¢hez
hasznalt, feliiletaktiv anyag, amelyet szintén templatnak neveznek. A kész zeolitot ¢és
mezoporusos anyagot egyszertien inert atmoszféraban hevitve, a koriilményektdl fliggden vagy
szén nanocsé képzddik, vagy a ,kiilsé forma” szén alapu negativjat kapjuk vissza. Ezzel a
modszerrel is szdmos eredményeket €rtek el mind szén nanocsd, mind pedig egyéb nanoporusos

szén eldallitasat tekintve.

Kiilsd szénforras +
Grafitizalas

6. abra A templat-modszer sematikus rajza (URBAN, 2005)
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1.4.3 Kiilonleges szén nanocsé szintézisek

Kiilonb6z6 igen kiilonleges nanocsé szintézis modszer is ismeretes. Ezek koziil néhany:
szintézis cseppfolyds nitrogénben, szintézis acetilénbdl cseppfolyds ammonidban, szintézis
repiilégép iizemanyagbol, hidrotermdlis nanocsdszintézis amorf szénbdl, repiild katalizator

modszer, nanocsészintézis gélben, szintézis szervetlen egykristalyban (ADAMNE MAIJOR, 2011).
Elektrolizis

Az elektrolizishez alkalmazott berendezés sematikus rajza a 7. abran lathato.
Grafitrid

katod

Kemence D: )
O | O Generitor
O O i
o|/ & '\! O

itium-klori e
e and Grafit-tégely

anod

7. abra Elektrolizal6 berendezés (JOURNET és BERNIER, 1998)

A modszer soran grafitelektrodok kozott elektrolizalnak valamilyen séolvadékot.
Nagytisztasagl grafitbol késziilt tombot hasznalnak anddként, amelyben iireget alakitanak ki. A
katod nagytisztasagi szénrad. Litium-kloriddal t6ltik meg az anddot, majd az olvadaspontjaig
melegitik (604 °C). A katodot az olvadékba meritik és 1-30 A-es aramerdsséggel elektrolizalnak
legalabb 1 o6ran keresztiil. A reakcid sordn a katdod anyaga fogy és szdmos kiillonboz6 méretii
hajlott) és tobbfaluak. Atmérdjitkk 2-20 nm kozotti, néhany hossza meghaladhatja az Spm-t. A
szintézis soran alkalmazott &ram erdssége erdsen befolyasolja a termék mindségét: optimalis a 3-
5 A-es aramerdsség, mert mind a tul nagy (10-30 A), mind pedig a tal kicsi (<1 A) dramerdsség

nanocsovek helyett amorf szén keletkezését eredményezi (URBAN, 2005).
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Nanocso szintézise gélben

Tobbdimenzids, egymashoz kapcsolddd szén nanocsovek szintéziséhez jelenthet
eldrelépést a modszer (J1 et al., 2000).

Katalizatort tartalmazé gélt készitenek szol-gél modszerrel, s a gélbe beépitik a
szénforrast, ami egy komplexképzd (acetil-acetonat). Ez elbomlik 300°C-on, és beldle a
katalizator hatdsara nanocsd képzdodik. A gélcsatorndk optimalis méretének és alakjanak a
szabalyozasaval, valamint a reakciokoriilmények meghatdrozasaval tobbdimenzios, egymashoz

kapcsolodo szén nanocsdvek szintézise valhat lehetévé (URBAN, 2005).

1.5 A szén nanocsovek eloallitasa

A nanocsovek eldallitdsakor eldszor atomi allapoti C-t hozunk létre, majd azt csapatjuk
le. Az eléallitasukhoz nagyon specialis koriilmények sziikségesek. Jelenleg a harom széles
korben elterjedt modszer:

- Ivkisiiléses technika (Plazmatechnoldgia)
- Lézeres ablacid (parologtatas)
- CVD: szénhidrogének gdzfazisu katalitikus (kémiai) bontdsa (ZSOLDOS és HARGITAI,

2014).

1.5.1 Szén nanocsovek eloallitasa elektromos ivkisiilésben

A szén nanocsoveket eleinte az elektromos ivkisiiléses modszerrel allitottak eld. Ennek a
modszernek a lényege, hogy inert atmoszféraban grafit elektrodok kozott ivkisiilést hoznak 1étre.
Ez akkora homérsékletet biztosit, amellyel a szén elparologtathato és kialakulhat a szén nanocsé-
struktira. A szén lézeres elparologtatisa esetén is inert kozeget alkalmaznak (ADAMNE MAJOR,
2011).

A szintézis egy vizhiitott rendszerben, un. Krédtschmer reaktorban torténik, amelyben
megtalalhato a rogzitett helyzetli katod, valamint egy allando sebességgel mozgathat6 grafit anod
(8. abra). Amikor a két elektrod elég kozel keriil egymashoz, (kevesebb, mint 1 mm), 1étrejon az
elektromos iv, ennek hémérséklete elegendd ahhoz, hogy az andd elparologjon. A szénplazma a
reaktorban, valamint a katdd feliiletén lekondenzal. A reaktortérben talalhat6 kis stirliségii anyag
foként amorf szenet tartalmaz. A katodon kialakult lerakddas belsejében taldlhatéak tobbfala

szén nanocsdvek. A modszer gy modosithatd, hogy az andd belsejébe katalitikusan aktiv fémet
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(Co, Fe, Cu, Pd, W, Pt, Ag, stb.) vagy fémkeveréket juttatnak (Co/Ni, Co/Fe, Ni/Y, Ni/Lu),

ezaltal véltoztathato a katod végén lerakodott szén réteg dsszetétele.

Vakuum |
1

Katod

Vizh(itétt rendszer

Inert gaz %

8. abra A CNT ivkisiiléssel torténo eloallitasara hasznalatos Kratschmer reaktor vazlata

(VANYOREK, 2015)

Héatranya, hogy a nanocsovek rovidek (50 mikronnal kisebbek), ill. méretiiket és

iranyukat tekintve osszekeveredve rakodnak le (ZSOLDOS és HARGITAL 2014).
1.5.2 Szén nanocsovek eléallitasa lézerablacioval

A szén lézeres elparologtatasinak modszere torténetileg az elsé volt, amellyel
fulleréneket allitottak eld (KROTO et al., 1985). A modszer Iényege az, hogy a szénforrést inert
atmoszféraban — He, Ar — lézerimpulzussal elparologtatjak (KONYA et al., 2002).

A fulleréngyartas soran alkalmazott moédszer felhasznaldsaval tobbfali nanocsdveket
allithatunk eld, az eljaras modositasaval lehetdség van egyfali nanocsovek szintézisére is. A
berendezés egy csdkemencébe helyezett kvarccs6bdl és a benne talalhatod grafittdombbdl all (9.
abra). A szintézis soran a cs6kemencét felfiitik 1200 °C hémérsékletre, és a grafit céltargyat
1ézerimpulzussal elparologtatjak, a 1étrejovo szénplazmat az inert atmoszférat biztositd vivogaz
egy hdcserélo feliiletre szallitja. A vizzel hiitott feliileten talalhatéd a termék, amely a nanocsoévek
mellett egyéb nemkivéanatos szénformdkat is tartalmaz, az amorf szén mennyisége egy masodik
1ézerimpulzus segitségével csokkenthetd (THESS et al., 1996).

A masodik 1ézerimpulzus elparologtatja a nagyobb méretli szénrészecskéket. Tiszta
grafitot hasznalva tobbfali szén nanocsdévek allithatoak eld. A szintézismoddszer eldonye az, hogy
jol grafitizalt falti nanocsdvek nyerhetéek. Egyfalt nanocsovek szintézise tigy valdsithaté meg,
hogy amennyiben katalitikusan aktiv fémeket tartalmaz a grafit szénforrds (YUDASAKA et al.,
1997). Katalitikusan aktiv fémkeverékeket hasznalva, (pl. Ni-Pt vagy Ni-Co katalizatorok),
nagyobb kitermelés érhetd el, mint abban az esetben, amikor kiilon-kiilon alkalmaznank ezeket a

fémeket.
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9. abra Grafit 1ézeres elparologtatdsara alkalmas reaktor sémaja (VANYOREK, 2015)

Mind az elektromos Kkisiiléses moddszer, mind a lézeres elparologtatds legnagyobb
hatranya a magas energiabevitel ¢és koltségigény, valamint az eldallithatdé nanocsévek kis
mennyisége. Elonylik azonban az, hogy tokéletesen grafitizalt, kozel egyforma vastagsagu

nanocsodveket tudunk eldallitani (KONYA, 2009).

1.5.3 Szén nanocsovek eléallitasa szénhidrogének katalitikus bontasaval

A kémiai gézlevalasztas (CVD: ,,Chemical Vapour Deposition™) vagy katalitikus kémiai
gozlevalasztas (CCVD: ,,Catalytic Chemical Vapour Deposition”) a szénszalak gyartasanal mar
régobta sikeresen alkalmazott, a szén nanocsovek eldallitasara is alkalmazhato, a szénvegytiletek
fémrészecskéken torténd katalitikus bontasan alapuld technika (SApL, 2012).

A szénhidrogének katalitikus bontasan alapuld eljaras sordn joval alacsonyabb
homérsekleten eldallithatok egy- ¢és tobbfalu szén nanocsovek. A moddszer eldnye
gazdasagossagaban, sokoldaltisdgaban, valamint a reakcioparaméterek valtoztathatdosagaban
keresend6. A reakciokoriilmények finomitdsdval lehetéség nyilik a termékek fizikai
tulajdonsdgainak szabdlyozasara, valamint megfeleld paraméterek mellett a nanocsdvek
geometridja is befolyasolhatd (KONYA, 2009).

A CCVD szintézis soran, gaz halmazallapoti szénhidrogéneket bontunk el katalitikusan
aktiv fémek jelenlétében. A kisérleti berendezés egy kvarcreaktorbol és egy kalyhabol all (10.
abra). A kvarcreaktorban talalhato a katalizator, amelynek feliiletén elbomlik a szénforrds és
keletkeznek a nanocsovek. A szénforrast, valamilyen inert gaz (N, Ar) szallitja a katalizatorhoz,

amely a rendszer atoblitésére is alkalmas (VANYOREK, 2015).
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10. abra A CCVD eljaras elvi vazlata és az igy novesztett szén nanocsévek SEM

mikroszkdpos felvételei (ZSOLDOS és HARGITAL 2014)

A CCVD szintézisben hasznalt katalizatort, (aktiv fém/fémek valamilyen hordozon) egy
kvarccsonakba helyezik, majd a szintézist kovetden ebben a kvarccsonakban talalhat6 a termék a
katalizatorbol visszamaradt szennyezokkel egyiitt. A nemnyugvo agyas (szalld) katalizator
modszerét is gyakran alkalmazzédk, amikor is fémorganikus vegyiileteket kevernek a
szénforrashoz. A reaktortérben a nanocsdvek az ott elhelyezett szubsztrat feliiletén (Si- vagy
kvarclemez) keletkeznek. A masik gyakran alkalmazott eljaras, amikor sablonokat készitenek,
amelyek feliiletén megtaldlhatd a katalitikusan aktiv fémrészecske. Sui és kollégdi nagy
tisztasagu aluminium lemezen hoztak 1étre pérusos aluminium-oxid réteget, és ennek feliiletén
alakitottak ki Co részecskéket, majd azon acetilént bontottak. A kisérletek tobbszorosen elagazéd
szén nanocsdvet eredményeztek (VANYOREK, 2015). A szénforrasként alkalmazott
szénhidrogének szilard, folyadék és gaz halmazallapotiak egyarant lehetnek, a halmazallapotnak
megfelelden sziikséges megvalasztani azt a modszert, amellyel a szénforrast a reaktortérbe
juttatjdk. A gdz halmazallapoti szénforrasok, (paraffinok, olefinek) esetében ez kdnnyen
kivitelezhetd.

A folyékony halmazallapoti szénforrasok mobilizalasara, t6bb modszer elterjedt, pl.
aeroszolt készitenek egy piezoelektromos aeroszol generator segitségével, és a vivogaz szallitja
azt a magas homérsékletli zonaba (PINAULT et al., 2005).

Szivesen alkalmazott eljards a thermospray mddszer, amikor a folyékony
szénhidrogéneket, magas homérsékleti zonaba (~800°C) injektaljak ahol pillanatok alatt g6zzé
alakul, és a vivégazzal halad tovabb a katalizatorréteg feliiletére ahol kialakulnak a szén
nanocsovek (DECK és VECCHIO, 2005). A szénforras elparologtatdsa kézenfekvd megoldas
folyadék halmazallapotii anyagok esetén, de szilard vegyiiletek g6zz¢ alakitasa szintén gyakran
alkalmazott eljards a szén nanocsd szintézis soran. A nanocsovek katalitikus ton torténd
eldallitasa soran a szintézis eredményességét (kitermelés, szénforras konverzigja), valamint a

keletkezett termék jellemzOit (tisztasag, morfologia) jelentds mértékben befolyasolja az
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alkalmazott katalizator tipusa ¢és Osszetétele. Az eldallitott termék fizikai és kémiai
tulajdonsdgainak modositasa, valamint az eléallitdsukra felhasznalt technologia optimalizalasa
céljabol szamos katalitikusan aktiv fémet valamint katalizatorhordozot vizsgaltak, és kiilonbozd
Osszetételll katalizatorokat fejlesztettek ki (VANYOREK, 2015).

A szén nanocsdvek szintézise soran a csoveken kiviil mas szénformak is képzddnek,
olykor elég nagy mennyiségben. A szintézist mindig tisztitdsi folyamat koveti, a kezelések
hatasara felnyilnak a nanocsévek végei, amelyek a legtobb esetben zartak. A megfeleld tisztitas
eredményeként nagy fajlagos feliilettel rendelkezd tiszta, nyitott nanocsoveket nyeriink. A
nanocsovek gyartdsdban bekovetkezett fejlodésnek koszonhetéen napjainkban  mar

,tonnaszamra” allitanak el nanocsoveket (ZSOLDOS és HARGITAL 2014).

1.6 Szén nanocsovek tisztitasa

A szintézis utan a szén nanocsoveket altalaban tisztitani is kell. Az eléallitasi médszertol
fliggden, mindig keletkeznek kisebb-nagyobb mennyiségben mas szén nanoszerkezetek is,
valamint ahhoz, hogy tiszta végtermék keletkezhessen az eldallitasnal alkalmazott katalizator
fémszemcséket is el kell tavolitani. Ennek kovetkeztében nem sokkal az eléallitdsi modszerek
kidolgozésa utan sziikségess¢ valt a tisztitasi eljardsok kidolgozéasa is. Manapsdg mar tobbféle
tisztitasi eljaras van. Léteznek komplex eljarasok, amelyek egy 1épésben célozzak meg a nem
kivant anyagok eltavolitasat, mas eljarasok eldszor a katalizatort, €s utdna masodik 1épésben a
szén szennyezoket probaljak eltdvolitani (OSVATH, 2006).

A CCVD eljarés soran leggyakrabban szilicium- vagy aluminium-oxidot, illetve zeolitot
alkalmaznak hordozoként. Ennek eltavolitisa a tisztitdsi folyamat elsé 1épése. Ehhez, a
hordozo6tdl fiiggden kémiai reagenseket hasznalnak. Porusos szerkezetli hordozoknal (szilicium-
oxid, zeolitok) az elsdlegesen kapott terméket HF-dal (38-40 %) kezelik 48 o6rdn at, majd
szlirik, és vizzel mossdk. Aluminium-oxid hordoz6 esetén HF helyett NaOH-ot hasznalnak. A
kezelések eredményeképpen altaldban a fémrészecske is oldodik. Ha mégsem, akkor tovabbi
asvanyi savas kezelés sziikséges. Meg kell emliteni, hogy a nanocsdvek belsejébe zarddott
katalizatorrészecskék igy nem tavolithatok el. Ezek eltavolitasahoz eldszor fel kell nyitni a zart
csOvégeket. A tisztitdsi folyamat masodik lépése az amorf szén és egyéb szén struktarak
eltdvolitasa. Ehhez fizikai és kémiai modszerek allnak rendelkezésre. A kémiai modszerekkel
altalaban nagyobb tisztasagi fokot lehet elérni (URBAN, 2005).

Kémiai mddszerek koziil oxidaciot vagy redukcidt alkalmaznak. Az oxidacid gaz vagy

folyadékfazisban hajthatd végre. A gazfazist oxidéacio soran 500°C-on levegdvel oxidaljak el az
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amorf szenet. Ezzel a mddszerrel tobb, mint 95 %-os tisztasag érhetd el. Levegd helyett oxigén
vagy 60zon is haszndlhat6. Folyadékfazisban savas kalium-permanganatot hasznéalnak. 80°C-on 1

orés kezelés utan 95 %-os tisztasag érhetd el (URBAN, 2005).

1.7 A szén nanocsovek lehetséges felhasznalasi teriiletei

Felhasznaljak Oket példaul széles szogl téremisszios eszkozok eldallitasaban,
toltdanyagként kompozitok gyartasdban vagy nanoméretli csapagyakként (INTERNET 2). A szén
nanocsoveknek szamos potencidlis felhasznalasi lehetdségiik van a molekularis ¢és
nanoelektronikdban  (nanoméretli  tranzisztorok,  energiacelldk  stb.  gyartdsa), a
nanomechanikdban (mesterséges izmok eldallitdsa), biologiai felhasznalasoknal (az
ideghélozatok jelatvitelének szabalyozasa) és luxusalkalmazasokban (HERNADI, 2012).

A szén nanocsovek alkalmazhatoak sziirdmembranok eléallitdsara, jol hasznosithatok a
felszini vizek TOC mentesitésére ¢és tengerviz soéOtalanitdsira (DUMEE et al, 2010).
Antibakterialis tulajdonsaggal rendelkez6 CNT membranok lehetévé teszik a veszélyes
mikrobak eltavolitasat, az eziist nanorészecskékkel ellatott membranok kitind antimikrobialis
hatassal rendelkeznek (KiM et al., 2012). A nanoelektronika teriiletén szamos lehetdség
kindlkozik a jovében a szén nanocsovek ipari 1éptékii alkalmazasara. Egyfall szén
nanocsovekbdl készitett ultravékony, hajlékony, atlatszo, ugyanakkor elektromosan vezetd film
elektrooptikai alkalmazasokban alkalmazhat6é (érintéképernydként, illetve napelemekben)

(ZsSoLDOS és HARGITAL 2014).

1.8 Adszorpcié — deszorpcié a szén nanocsévekben

Az adszorpcio olyan miivelet, melynek sordn szilard anyagok feliiletén gdzoket, gazokat,
folyadékokat, olddszerben oldott vagy diszpergalt szilard anyagokat valamint kolloidokat lehet
megkotni elvalasztasuk céljabol. A miivelet megvaldsitasahoz sziikséges szilard anyagot
adszorbensnek nevezik, a feliileten megkotdtt anyagokat pedig adszorptivumnak vagy
adszorbatumnak. A feliileti er0k, amelyek az adszorbatumot az adszorbens feliiletén megkotik,
lehetnek fizikai vagy kémiai jellegliek. Ilyen értelemben megkiilonboztetiink fizikai és kémiai
adszorpcidt (GULYAS, 2011).

A szén nanocsovek, bar faluk vagy falaik grafén sikokbol allnak, csé mivoltukbol
addédoan az ugyancsak grafén sikokbol felépiild planaris grafittol igen eltéré adszorpcios

viselkedést mutatnak. Elméleti és kisérleti uton is igazolni tudtdk, hogy a csé geometria miatt
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fellépd un. ,,gorbiileti hatds” miatt a gorbiilt szénfeliilleten az adszorptivum géz molekuldi mas
erdsséggel és valoszinliséggel kotddnek meg, mint a sik felilleten. Amikor a csd gorbiilt
feltiletérél beszéliink, meg kell kiilonboztetni a csé kiilsé (konvex), illetve belsé (konkav)
feliiletét, ugyanis a két feliilet tulajdonsagai nagymértékben eltérnek egymastol (OTvVOS, 2006).
potencialjanak) kiilonbsége a gazfazisban és az adszorbens belsejében. A koncentracio
kiilonbséget a gazmolekulak fiziszorpcidja hozza létre és tartja fenn. A fiziszorpcid sordn az
adszorbens ¢és az adszorptivum kozott nem alakul ki kémiai kotés; az adszorptivum megktodése
az adszorbens feliiletén a fellépd Van der Waals-tipust vonzo kolcsonhatdsok eredménye. A
fiziszorpcid sordn kialakuld adszorpcidés potencidl nagysdgat talnyomo részben két, az
adszorbens ¢és az adszorptivum molekulak kozott fellépd kolcsonhatds hatdrozza meg. A
kolcsonhatas egyik formdja a diszperzios kolcsonhatds, amely az atomok koril talalhatéd
elektronfelhd eloszlasanak folytonos valtozasabol ered. Az elektronsiiriség valtozasa elektromos
momentum megjelenését eredményezi, mely az atomok kozvetlen kdzelében a két atom kozotti
vonzo kolcsonhatas kialakulasat okozza. A diszperzios kolcsonhatas mellett kisebb sullyal
jelentkeznek a polarizacios, és adott esetben jelentkezhetnek elektrosztatikus kolcsonhatasbol
eredd adszorpcids erdk is. A kolcsonhatd atomok elektronfelhdjének atfedésébdl taszitd energia
szarmazik. A vonzd ¢és taszitd erdk szabjdk meg az adszorpcids potencial minimumanak
feliilettd] mért tdvolsagat, azaz a feliilet-adszorbatum tavolsagot (OTVOS, 2006).

A kémiai adszorpcido vagy kemoszorpcidé a szildrd anyag és az abszorbealodd anyag
kozotti kémiai kolesonhatas eredménye. A kémiai kotés erdssége rendkiviil kiillonbozd lehet, és
nem képzOddnek a szokédsos értelemben vett vegyiiletek, de az adhézids erdk lényegesen
nagyobbak, mint a fizikai adszorpcid esetén. A felszabadulé hémennyiség rendkiviil nagy, a
kémiai reakciohdk nagysagrendjében van. Ugyanaz az anyag, amelyet egy adszorbens kis
hoémérsekleten fizikai adszorpcioval kot meg, nagyobb hdémérsékleten kémiai adszorpciot
szenvedhet, s6t az is eléfordul, hogy mindkét folyamat egyidejiileg megy végbe (GULYAS, 2011).

A folyadékbol szilard feliileten megvalosuld adszorpcié az adszorbatum és adszorbens
természetétol fliggden lehet molekularis, ionos vagy ioncserélds. Az oldatban verseny folyik az
adszorpcios helyekért a folyadék komponensei kozott. Az adszorpcid mértékét a szilard anyag €s
az oldat komponensei polaris-apolaris jellege hatdrozza meg (BARANY, 2014).

Az abszorpcidval ellentétes irdnyt és célu folyamat a deszorpci6. Ha a komponens
koncentracidja a gazfazisban kisebb egy megfelelé egyensulyi koncentracional, az adott

komponens a folyadékfazisbol a gadzfazisba megy at. A deszorpcid célja az elnyeletett gaz tiszta
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allapotban valo eldallitasa, illetve az abszorbens regeneraldsa az ismételt felhaszndlas el6tt
(GULYAS, 2011).

Az adszorpcios folyamat jellemzésére leggyakrabban az ugynevezett adszorpcios
izotermakat hasznaljadk. Az adszorpcidés izoterma az adszorbealt mennyiség fliggése az
adszorbatum egyensulyi koncentraciojatol allandd homérséklet mellett. Az egyensulyi
koncentraci6 nem, mint az adszorpcidé befejezOdése utdn a tOmbfazisban maradt anyag

koncentracioja.

crer

crer

A =kC¢q
Szélesebb koncentracidtartomany leirasara alkalmas a Freundlich-izoterma (BARANY,
2014).
A Freundlich-izoterma egyenlete egy empirikus Osszefiiggés. A modell monomolekulas
boritottsadg €s heterogén adszorbens felszin leirasara szolgal. Azt feltételezi, hogy az adszorpcios

hd exponencialisan csdkken a boritottsaggal. Freundlich egyenlete:

1

j— . n

qe - kF Ce
kg és n — a Freundlich-adllandok, amelyek az adszorpcids rendszert jellemzik, az
adszorpcids kapacitds és intenzitds vonatkozasaban a vizsgalt adszorbens-adszorptivum parra,

adott homérsékleten. A Freundlich adszorpcids izoterma egyenletébdl kovetkezik, hogy a kg
értéke a c=1 mol/dm’ egyensiilyi oldatbol adszorbealodott anyag mennyiségével egyenld. Az %
mutato értéke pedig azt mutatja meg, hogy az izoterma milyen mértékben kozelit az egyeneshez.

Oldatokra vonatkozdan az %értéke 0,1 — 0,5 kozott kell legyen.

=1 — az izoterma egyenes, illetve ez az érték az izoterma egyenes részére vonatkozhat;

-

;ZO — ez az ¢ért¢k az izoterma horizontélis egyenes részére vonatkozik;
A Freundlich-allandok értéke grafikusan, logaritmikus koordinata rendszerben egyszeriien
szamithato.
1
lga, = lgkg + ngce

A mérési adatok logaritmikus értékeit grafikonon dbrazolva egyenest kapunk. A
szamitasokhoz az a. értékét mmol/g egységben, a c. értékét pedig mol/dm’ egységben adjuk

meg.
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11. abra A Freundlich-allandok logaritmikus értékei grafikonon abrazolva

Az egyenes metszés pontja az ordinataval a Igky értékét adja (amibdl értelemszertien ki kell
szamitani a kg értéket), a hajlasszog tangense pedig az % értékét (FEBRIANTO et al., 2009).

A Langmuir-izotermat elsOsorban reverzibilis egyrétegli adszorpcional alkalmazzak.
Langmuir-izotermaval irhaté le az adszorpcids folyamat, ha az adszorbens feliillete homogén,
azonos erdsségli adszorpcids centrumokkal rendelkezik és az adszorbedlt molekuldk kozotti
kolcsonhatas elhanyagolhatdo. A Langmuir-modell feltételezi, hogy az adszorpcié sebessége
aranyos a szabad kotohelyek szamaval, a deszorpcio sebessége pedig a boritottsaggal. Mivel a
megkoto feliilet véges, igy az adszorpciora alkalmas pontok szdma is adott, ezért a megkdtddo
anyag anyagmennyisége egy telitési értékhez kozelit a folyamat eldrehaladdsa soran. Az
adszorpcio altalaban exoterm folyamat, igy a gorbe meredeksége ¢€s a telitési érték a homérséklet
emelésével csokkend tendencidt mutat. Nagy koncentraciondl az egyenlet alkalmazésa nem
jogos, mert az aktivitds ilyen esetben nem helyettesithetd a koncentracio6 értékével. A Langmuir-

izoterma egyenlete (FEBRIANTO et al., 2009):

A = AookCeq
(1 + kCeq)
A A A A
A A A
Ce Ceq Ceq
) b) 0

12. abra Adszorpcios izotermak tipusai: a) Henry-izoterma, b) Freundlich-izoterma, c)

Langmuir-izoterma (BARANY, 2014)

26



Kidertilt, hogy a legtobb esetben az izotermak eltérnek a klasszikus Langmuir egyenlettel

leirt formatol. A kisérleti izotermdak az alabbi abran lathat6 (13. dbra) 5 csoportba sorolhatok:

13. abra Fizikai adszorpci6 izotermainak f6 tipusai (BARANY, 2014)

[—Langmuir tipusu gorbe,

II—S formajt egy linearis k6zépso szakasszal,

[II—hajlasok nélkiili monoton ndvekedést mutatd gorbe,

IV és V— kapillaris kondenzacidval bonyolitott masodik €s harmadik tipusu gorbék.

A Langmuir-modell nem szamol az adszorpcios hd boritottsagtol valo fiiggésével, mig a
Temkin-modell feltételezése szerint a boritottsaggal linedrisan csdkken. A Temkin-izoterma
egyenlete (VIJAYARAGHAVAN €sYUN, 2008):

R-T

=—-In(arg-c
bTE (TE e)

Je

brg — Temkin-allandé (J/mol)
g — Temkin izoterma 4llandé (dm’/g)
A brg allandobdl szamithatd B-érték az adszorpcids ho:
Je = u = —AH
®  brg
A Frumkin-modell szamitasba veszi a nagyobb hatotavolsagii (vonzd vagy taszitd)
kolcsonhatasokat a molekulak/ionok kozott. A Frumkin-izoterma egyenlete:

0
1-0
argr — Frumkin-féle kdlcsonhatési paraméter

kgg — Frumkin-allandé (dm*/mg)

. a—20FR'©® — .
e FR _kRF Ce

® — a boritottsdg mérteke (® = ge/qmax, gqmax a monomolekulds boritottsagnak megfeleld

fajlagos adszorbealt mennyiség, a Langmuir-izoterma alapjan) (MALKOC és NUHOGLU, 2007).
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II. ANYAG ES MODSZERTAN

2.1 A vizsgalatainkhoz hasznalt szén nanocsovek jellemzése

A vizsgalatainkhoz a Miskolci Egyetem Kémiai Intézetében eldallitott tobbfalli szén
nanocsoveket hasznaltuk. A nitrogéndépolt BCNT mintak eldéllitdiséhoz CCVD szintézist
alkalmaztak. A szintézist inert atmoszféra alkalmazasaval végezték egy kvarc-reaktorban,
amelyet egy csé kemencébe helyeztek. A valasztott szénforrast elparologtattak egy eldszliron,
majd a butilamint a f6 kemencébe injektaltak, ahol elparologtattak és nitrogén hordozogazzal
szallitottak a reaktortérbe. A reakciohoz 5 tomeg %-os Ni / MgO-katalizatort hasznaltak.

A CNT-szintézis utan a katalizatort kémiai uton, a nanocsévek tomény sosav oldatban
torténd forraldsaval tavolitottdk el, folyamatos keverést €s visszafolydst biztositva 6 oOran
keresztiil. Végiil a CNT-t lesziirték, desztillalt vizzel mostak és 105° C-on egy éjszakan at
szaritottak. A BCNT tisztasagat termogravimetrids vizsgalattal (TG) ellendrizték.

A nanocsovek feliileti modositasat oxidativ kezeléssel végezték el. Ezért 1-1 g
bambuszszerti CNT-mintat négy kiilonbozd oxidaloszerrel kezelték (65%-os salétromsavval,
70%-os perklérsavval, 30%-os hidrogén-peroxiddal, illetve 65%-os salétromsav és 98%-os
kénsav (1: 3 arany) keverékkel), 24 oran at szobahdémérsékleten, alland6 keverés kdzben. A
feliileten az oxigén tartalmu funkcids csoportok jelenlétét XPS és FTIR mérések igazoltak. A
CNT-mintdk morfoldgiai tesztjeit transzmisszios elektronmikroszkopos-TEM (Philips CM 10,
100 kV) és nagyfelbontasu elektronmikroszképpal (FEI Tecnai G2, 200 kV) végezték. Ezt a
szakdolgozatban oxidalt BCNT néven fogjuk hasznalni.

Az igy eldallitott, és az altalunk hasznalt nanocsdvek atmérdje 10-20 nm, hossza pedig 5-
10 pum, és atlagosan 7 rétegbdl all. A szén-dioxid adszorpcidjaval meghatarozott fajlagos feliilete

a Dubinin-Radushkevich egyenlet segitségével 197 m?/g volt (MANILO et. al., 2017).
2.2 A méréseinkhez felhasznalt vegyszerek és eszkozok
Az kisérletekhez hasznalt kobalt s6 a kobalt(I1)-klorid-hexahidrat. Képlete CoCl, * 6H,O0.
Pirosas-lilas kristdlyos anyag. Kénnyen oldédik vizben. A hidratalt s6 rozsaszinii, az anhidrat

kék. Molekulatomege 237,93 g/mol. Szagtalan. Olvadaspont: 86 °C. Kezdeti forraspont és
forrasponttartomany 1.049 °C a 1.013 hPa . Siirfiség 20 °C-on: 1,924 g/ cm® (JIVPE, 1971).
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A termék nem gyulékony. Allergias borreakcidt okozhat (INTERNET 3). Belélegezve
allergias vagy asztmdas tlineteket vagy 1égzési nehézségeket okozhat. Kaérosithatja a

termékenységet vagy a sziiletendd gyermeket. Nagyon mérgez0 a vizi €lévilagra (INTERNET 4).

14. abra Kobalt(II)-klorid-hexahidrat

Felhasznalt eszk6zok
- analitikai mérleg,
- kiilonb6zo tipust és méretli kémcesovek,
- Erlenmeyer lombikok,
- szlrOpapir és tolcsér a szliréshez
- 1azogép
- WTW Multi 9620 IDS tipust pH mérd
- atom adszorpciés spektrofotométert az adszorpcié utdn visszamaradt Co®" -ionok

koncentracidjanak a meghatarozasahoz
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15. abra Agilent Technologies 240 tipust atomabszorpcids spektrofotométer
2.3 Oldatok készitése
Méréseinkhez 4107 mél/dm’ Co*" oldatot hasznltunk, amit CoCl, * 6H,O sébol
készitettiik. Analitikai mérlegen bemértiik a sziikséges s6 mennyis€gét, mely 1,1914 g CoCl, *

6H,0 sot jelentett. Kis mennyiségli desztillalt vizben feloldottuk a sét, majd tobbszori mosast

kévetden az 1000 cm’-es mérlombikot desztillalt vizzel jelig vittiik. Az oldatunk koncentracidja
0,004 mol/dm® volt.

16. abra CoCl, * 6H,0 oldat
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2.4 Az adszorpcios kinetika megallapitasara hasznalt modszer

A kinetikai vizsgalathoz a nanocsdvekhez, melyekb6l 25 mg-t mértiink be, 20 cm’® 0,0045
mol/dm® koncentracioju Co®" oldatot adtunk hozza. Az oldat hozzdaddsa utan razogéppel
razattuk. A legelsd mintanknal nem tortént razatés, tehat miutdn hozzaadtuk a nanocsdvekhez a
Co*" oldatot utana rogton szlird segitségével le szlrtiik. Ezutan 2, 5, 10, 20, 30, 45, 60, 90, 120,
240, 480, 1440, 1800 perces razatast kovetden a mintdinkat lesziirtiik.

A mintdinkban atomabszorpciés spektrofotométerrel mértikk meg az adszorbealodott Co*"

- ionok mennyiségét.
2.5 Az adszorpcio pH-fiiggésének vizsgalata

A kobalt(Il)-ionok adszorpcidjat jelentdésen befolydsolja a kdzeg pH-ja. A kozeg pH-jat
NaOH ¢és HCI oldat hozzaadasaval szabalyoztuk. Mindig 5 cm® Co*" oldathoz adtunk annyi vizet
és NaOH-t vagy HCI-t, hogy 25 cm’ legyen az 6sszmennyiség. Ez utdn meg mérjiik az oldatok
pH-t. Ezt kdvetden hozzdadjuk a nanocsoveket, 25 mg-t, majd 30 perc rdzatds utdn a mintakat

lesztirjiik és ujbol megmérjiik az oldatok kémhatasat.

17. abra A Co”" oldat és az oxidalt BCNT nanocsé NaOH hozz4adéasa utan
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III. EREDMENYEK ES ERTEKELES

3.1 A kobalt-ionok adszorpcidjanak Kinetikaja

A kinetikai vizsgalat sordn meghataroztuk az adszorpcids egyensuly elérésé¢hez sziikséges
optimalis id6t. A méréseket mindkét nanocsd tipuson, a BCNT-n és az oxidalt BCNT-n is
elvégeztiik. Vizsgalatunkhoz 4,5-10'3 mél/dm? CoCl, * 6H,O oldatot hasznaltunk. A
nanocsévekbél sorozatot mértink be, egyenként 25 mg nanocséhdz 20 cm® H,O-t és 5 cm’
0,0045 mol/dm’® koncentracidji Co>" oldatot adtunk. Az oldat hozziadasa utin az elegyet
razogéppel razattuk. A legelsé mintankndl nem tOrtént rdzatds, tehat miutdn hozzdadtuk a
nanocsévekhez a Co”" oldatot utina rogtdn papirsziiré segitségével le is sziirtiik azt. A sziirésre

azért volt szlikség, mert az oldatunk zavaros maradt a nanocsdvektol.

3.1.1 A kobalt-ion adszorpcio kinetikajanak vizsgialata BCNT nanocsévon

A 18. abran lathaté, hogy a Co*" -ionok adszorpcidja 60 perc el6tt nem allt egyensulyi
szakaszba. Majd 120 percnél az adszorpcids egyensuly is bedllt, majd 120 perc utan hanyatlo
szakasz koOvetkezett. Az alabbi abran lathaté gorbébol kitlinik, hogy a 120 perc utan mar

deszorpcid megy végbe.

BCNT

14

12
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18. abra A Co’ " adszorbcidja az id6 fiiggvényében BCNT nanocsévon
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3.1.2 A kobalt-ion adszorpcio kinetikajanak vizsgalata oxidalt BCNT nanocsovon

A kobalt-ionok adszorpciojat vizsgalva oxidalt BCNT nanocsévon megfigyeltem, hogy
az adszorpcid 60 perctdl folyamatosan novekszik. A vizsgalatban 60 perc elteltével allt be az

egyensuly, tehat 60 perctdl 240 percig ez az optimalis id6, utana mar deszorpcié megy végbe.

5 Oxidalt BCNT
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19. dbra A Co” "adszorbcidja az id6 fiiggvényében oxidalt BCNT nanocsovon
3.2 A kobalt-ionok adszorpciojanak fiiggése a kozeg pH értékétol

A pH az egyik legfontosabb tényezd, ami a fémek adszorpcidjara hatast gyakorol.
Vizsgalatunk célja egyben az is volt, hogy megmérjiik, van-e valamilyen 0sszefiiggés a kémhatas
¢s az adszorpcid kozott, ha az adszorbens szén nanocsé. Vizsgalatunk soran legeldszor is HCI és
NaOH segitségével felallitottunk egy 2-14 értékig terjedé pH skalat. A pH-t megmértiik ugy,
hogy a mintank nem tartalmazta a nanocsoveket, csak a megfelelé6 mennyiségii HCI, illetve
NaOH oldatunkat valamint megfeleld mennyiségli desztillalt vizet. Ezutan kiegészitettiik azt
0,0044 mol/dm’ koncentraciéji 5 cm® Co*"-oldattal. Majd ezt koveten, az el6re kimért 25 mg
BCNT, oxidalt BCNT mintankhoz adtuk ezt az oldatot. Razogép segitségével 120 percig
razattuk, majd pedig leszlrtiik, tehat az oldatot elvalasztottuk a nanocsovektdl. A pH-t az
adszorpci6 utan Gjra megmértiik. Az oldatban visszamaradt Co®" -ionokat, atomabszorpcios

spektrofotométerrel mértiikk meg.
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3.2.1 A kozeg pH értékének hatasa a kobalt-ionok adszorpciojara BCNT nanocsovon

Jelentés mértékben befolyasolja az adszorpciot a kozeg pH-értéke. A 6-os pH értékig
nem lathato jelentds eltérés az adszorpci6 elotti €s az adszorpceiot kovetd értékek kozott, azonban
6 feletti pH-értékeknél jelentds a kiilonbség (20. abra). A BCNT esetében az optimalis pH

tartomany pH 6 — 7 kozott van a kozel semleges és semleges kozegben.

60

50 e

40 /
&0
) / —— Az oldatok pH értéke az
% 30 / adszorpci6 el6tt
<

20 Az oldatok pH értéke az

/ adszorpcidt kdvetden
10
0
0 2 4 6 8 10 12 14
pH

20. abra Az adszorpci6 és a pH kozotti osszefliggés az BCNT esetében

3.2.2 A kozeg pH értékének hatasa a kobalt-ionok adszorpcidjara oxidalt BCNT

nanocsovon

A gorbén nagyon jol kivehetd, hogy jelentés mértékben térnek el a mért pH értekek
adszorpcio elott és adszorpciot kovetden. Eleinte kevés az adszorpcid, majd pH 6 koriil
maximalizalodik. A lagos tartomanyban a gorbe emelkedése nem az Co®' adszorpcidjanak
mennyiségi névekedést mutatja. A pH 6 érték felett ugyanis a kobalt-ionok hidroxid formajaban

kicsapddnak az oldatbol, ami latszolag megnoveli az adszorpciodt.
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21. abra Az adszorpcio és a pH kozotti sszefliggés az oxidalt BCNT esetében

3.3 A kobalt-ionok adszorpcios izotermai BCNT és oxidalt BCNT tipusu
nanocsoveken
Az adszorpcios izotermak felvételéhez két sorozatot készitettiink kiilon-kiilon a BCNT ¢és
oxidalt BCNT tipusii nanocsdvekbél, egyenként bemérve 10 mg-ot 50 cm’-es Erlenmeyer
lombikokba. Hozzdadtuk a sziikséges mennyiségii desztillalt vizet. Ezt kovetden pedig ndvekvo
els6 lombikba nem tettiink kobalt-klorid oldatot, abban csak nanocsé és desztillalt viz volt. Az
elegyeket 20 percig razoégépen raztattuk, majd kémcsovekbe lesziirtiik 6ket. A szlirésre azért volt
szlikség, mivel a rdztatast kdvetden az oldat zavaros maradt a nanocs6tdl. Miutan leszlrtiik a
mintankat, atomabszorpcids spektrofotométerrel (AAS) megmeértiik az egyensulyi oldatok kobalt
Az BCNT-nél (22. 4bra) és az oxidalt BCNT-nél (23. abra) is tapasztalunk kissebb-

nagyobb kiugrasokat az adszorpciot kovetden.

35



a, mg/g

30

25

20

10

/

0

0,00

0,02

0,04

T

0,06

0,08
X, g/g

T

0,10

T

0,12

0,14

22. abra A kobalt-ionok adszorpcids izotermaja BCNT tipusi nanocsovon
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23. abra A kobalt-ionok adszorpcids izoterméja oxidalt BCNT tipust nanocsdvon
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3.4 A Langmuir allandok meghatarozasa

A laboratériumi mérések soran felvett adszorpcios izotermak linearizaldsahoz az alabbi

egyenletet hasznaltuk fel:
Ceg/a = 1/(aK) + Ceg/an

ahol:
Ceq— az oldatban 1évo Co*"ionok egyensilyi koncentracioja, meé/dm’,
a— Co”" -ionok adszorpcids egyiitthatoja, meé/g
a,, — Co’" maximalis adszorpcidjanak értéke, meé/g
K — az adszorpci6 egyensily allandéja, dm*/meé

A K az adszorpciodra valé hajlamot mutatja, az a,, pedig a kobalt maximéalisan megk&thetd
mennyiségét a nanocsdveken. Minél nagyobb a K-nak az értéke, anndl inkabb az adszorpcio
iranydba megy a folyamat. Minél nagyobb az a. értéke, annal tobb kobaltot tud megkotni az
adott adszorbens. A Langmuir-izoterma linearis alakjat az egyenletben szerepld K értékének és

az a,, meghatarozasara hasznaltuk.

5,0 ¢
£ y = 1,3631x + 0,065
£ 45 2= (,8586
40

y =1,0404x + 0,0311

3,5 R*= 0,845 o
3,0
2,5
2,0
1.5
1,0
0,5
0,0
0,0 0,5 1,0 1.5 2,0 2,5 3,0 3,5
@ BCNT @ Oxidalt BCNT
—— JIuneiinass (BCNT) —— JIuneiinas (Oxidalt BCNT) Ceq

24. abra A linearizalt Langmuir-izoterma

37



A meghatarozott K és a,, értékeket az 1. tablazat foglalja 6ssze.

A K és ajallandok értékei

1.tablazat

Co" | 1A, | Vak |a,mgeé/g|a, mmolg|a, mgg| K, dm’img-eé |K, dm’/mmol| K, dm’mol | K*10°, dur’mol
BCNT 1361|0065 | 07 | 037 | 28 | 2007 1910 | 4190 11,902
oxiddlt BCNT | 10404 | 0.0311 | 096 | 048 | 2832 | 33453 66907 | 66907 66.907

Az 1. tablazatban megadott adatok alapjan latszik, hogy a BCNT esetében a K értéke,

azaz a feliilethez val6 affinitds kisebb értéket mutat, mint az oxidalt BCNT esetében vagy is az

adszorpcid irdanydba megy a folyamat. Adszorpcidjuk ardnylag jelentds, mivel a fajlagos

feliiletiik nagy, vagyis az oxidalt BCNT t6bb kobalt-iont tud megkotni.

A BCNT maximalis adszorpcidjanak értéke amit elméletileg szadmoltunk ki, vagyis

amennyit meg tud kotni, az a,=21,6 mg/g,ezzel szemben nekiink 26,1 kotddott meg.

Vagyis 1 g nanocsdvon a BCNT esetében 21,6 mg/g, az oxidalt BCNT-n 28,3 mg/g, Co*"

tud megkotddni.

35

A linearizalt Freundlich-izotemak megszerkesztése

A Freundlich adszorpcids izoterma egyenletébdl kovetkezik, hogy a kg értéke a c=1

mol/dm’ egyensilyi oldatbél adszorbealodott anyag mennyiségével egyenld. Az % mutato értéke

pedig azt mutatja meg, hogy az izoterma milyen mértékben kozelit az egyeneshez. Oldatokra

vonatkozo6an az % érteke 0,1 — 0,5 kozott kell legyen.

- =1 — az izoterma egyenes, illetve ez az érték az izoterma egyenes részére vonatkozhat;

1 y . . r1: 7 7 :
- ;ZO — ez az ¢ért€k az izoterma horizontélis egyenes részére vonatkozik.
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-0,1 y =0,2946x + 0,4278
R? = 0,8076

a, mg/g

-0,8 /

( —-BCNT —Jlunetinas (BCNT)

-1,0 T T T T T T

-4.4 -4,2 -4,0 3.8 -3,6 3.4 3,2 -3,0 2.8 2.6
X, g/g

25. abra A linearizalt Freundlich-izoterma a BCNT nanocsOre vonatkozoan

y =0,2862x + 0,5188
*=0,9298

a, mg/g

—B-oxidalt BCNT ——Jluneiinas (oxidalt BCNT)
-5,0 -4,5 -4,0 -3,5 -3,0 -2,5

X, g/g

26. abra A linearizalt Freundlich-izoterma az oxidalt BCNT nanocs6re vonatkozdan

Mind a BCNT és az oxidalt BCNT esetében is az %érték 0,1-0,5 kozott van (2, 3-
tablazat).
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2. tablazat

BCNT - a Freundlich-izoterma alland6i

Modositott grafikon
szerint

1/n 0,2946

n 3,3944
lgk 0,4278
k,cm’/g | 2,6779

3. tablazat

oxidalt BCNT — a Freundlich-izoterma allandoi

Modositott grafikon
szerint

1/n 0,2862

n 3,4941
lgk 0,5188
k,cm’/g | 3,3022

3.6 Az adszorpcios izotermak osszehasonlitasa a Langmuir- és a Freundlich-

modell alapjan

A BCNT (27. ébra), az oxidalt BCNT (28. abra) esetében is a Langmuir-modellnél
jelentds kiugras tapasztalhatd. Tehat a Langmuir és a Freundlich modell k6ziil a mérési adatokat
legjobban a Freundlich-model koveti, jobban leirja az adszorpciot. A Langmuir-modellnél
magasabb értékeket kapunk, vagyis nem jol irja le a kobalt adszorpcios folyamatat. Ennek az
lehet az oka, hogy a kobalt esetében hamar elértiik a telitettséget ezzel a koncentracioval, €s
gyakorlatilag a 11 mérési pontbol 3 van amelyik a felfelé es6 agra esik, az utana 1évo értékek

kozil nincs nagy eltérés. Ott mar telitett az érték.
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modell alapjan oxidalt BCNT tipusu nanocsévon
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OSSZEFOGLALAS

Munkénk soran célunk a kobalt(Il)-ionok adszorpcids tulajdonsdgainak vizsgélata volt
szén nanocsoveken, mégpedig BCNT-n és oxidalt BCNT-n. A nanocsdveket amelyekkel a
vizsgalatainkat végeztiikk a Miskolci Egyetem Kémiai Intézetében szintetizaltak. Feladataink
kozé tartozott a kobalt-ionok adszorpcios kinetikdjanak vizsgalata, a folyamat pH fiiggéségének
megallapitdsa, az izotermak megszerkesztése ¢€s azok alapjan az adszorpcidt jellemzd
paraméterek meghatarozasa.

A szakdolgozat elsé részében attanulmanyoztuk a téméban irt szakirodalmakat, majd
folytatasként adszorpcios kinetikéval foglalkoztunk. A kinetikai vizsgalat soran meghataroztuk
azt az optimalis raztatasi id6t, amely elég volt ahhoz, hogy a kobalt-ionok adszorbealddjanak a
nanocsovek feliiletén. Ennek megallapitdsara bizonyos reakciok elteltével, atomabszorpcids
nanocsd esetében az adszorpcios egyensuly 120 percnél allt be, majd 120 utan hanyatl6 szakasz
kovetkezett. Az oxidalt BCNT adszorpcios kinetikdjat vizsgalva megfigyeltem, hogy az
adszorpcido 60 percig folyamatosan ndvekszik. A vizsgalatban 60 perc elteltével allt be az
egyensuly, tehat 60 perctdl 240 percig ez az optimalis id6, utdna mar deszorpcid megy végbe.

Megallapitottuk, hogy az adszorpcidt nagymértékben befolyasolja a kozeg pH értéke. A
BCNT esetében az optimalis pH tartomany pH 6-7 kozott van, az oxidalt BCNT szédmara is
szintén a pH 6-7 érték a legmegfeleldbb a Co”" - ionok adszorpcidjahoz. Mindkét esetben az
adszorpcid pH 6 koriil maximalizalodik. Ezutan ugyan a pH gorbe novekedést mutat, de ez mar a
kobalt-hidroxidnak lugos kézegben valo kicsapddasaval magyarazhat6. Az adszorpeid és a kozeg
kémhatasa kozotti Osszefliggéseket abrazold gorbén jol lathatd, hogy a mért pH értékek
adszorpcio elott €s az adszorpcidt kovetden jelentds mértékben eltérnek.

Elvégeztiik a Langmuir izotermdknak a linearizalasat, megépitettiik a grafikont és ezek
alapjan kiszdmoltuk az a.-nek, illetve a K-nak az értékét. Egy g BCNT nanocsévon 21,6 mg,
mig ugyanennyi oxidalt BCNT nanocsévén 28,3 mg Co”” tud adszorbealédni.

Osszehasonlitottuk a Langmuir és a Freundlich adszorpcids izotermak modelljeit. A két
modell koziil a mérési adatokat a Freundlich-model koveti jobban, vagyis jobban leirja az
adszorpcidt. A Langmuir-modellnél magasabb értékeket kapunk, vagyis nem jol irja le a kobalt
adszorpcids folyamatat. Ennek az lehet az oka, hogy a kobalt eset¢ében hamar elértiik a
telitettséget ezzel a koncentracidval, és gyakorlatilag a tizenegy mérési pontbol harom van

amelyik a felfelé esO agra esik, az utana 1évo értékek kozott nincs nagy eltérés.
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PE3IOME

Mertoto po0OoTi Oys0 BHU3HAUEHHS aICOPOIIMHOI 3aTHOCTI BYTJICLIEBUX HAHOTPYOOK, a
came tunty BCNT 1 oxucnenoro BCNT BimHocHo ioHIB koOanbTy(Il). HanotpyOku, 3 sxumu
NPOBOJIWIN EKCIEPUMEHTH, Oynu cuHTe30BaHi B IHcTuTyTi XiMmii yHiBepcuTeTy MilIKOJbIIa.
Hame 3aBnmanHs Oyno BHMBUEHHS KiHETHKM azcopOIii ioHIB KoOanbTy, BH3HaueHHS pH-
3aJIeKHOCTI TPOIIeCy, Mo0y10Ba 130TepM Ta Ha X OCHOBI BU3HAYEHHS MTapaMeTpiB aAcopoOIii.

VY mepuriii yacTuHi 1i€i poOOTHM MU BHBYAIW JIITEpaTypy 3 JIaHOi TeMH, a TOTIM
MPOJOBKYBAIH 3aiiMaThCs KiHETUKOIO ancopOuii. [lig gac mocmimkeHHs] KIHETUKHA BCTaHOBWIIN
ONTHMANBHHIT 9aC CTPYIIyBAHHS, JOCTATHIN 1st ancopOuii ionis Co” Ha mOBepXHi HAHOTPYOOK.
Jlns mporo MM BU3HAYaIM PIBHOBAXHY KOHIICHTpAIIO 10HIB Co?" micna ix B3aemomii 3
HAaHOTPYOKaMH 3a JOMOMOTOI0 aTOMHO-a0copOIliifHOTO criekTpodoToMerpy. Jjis HaHOTPYOKH
tuny BCNT piBHOBara ayncop6uii 0yna gocsirayra uepe3 120 xB, miciist 4oro OLIbII iHTEHCUBHUM
O0yB mporec necopOruii. BuBuaroun kiHeTwky ancopOrmii okucieHoro BCNT Bigmitunu, mo
azicopOItisi 6e3nepepBHO 3pocTana npotsaroMm 60 xB. Y moCHiKEHHI piBHOBara OyJa JOCITHYTa
yepe3 60 XBWIMH, TOMY ONTHUMAJIbHUNA 4ac cTpyiryBaHHs Big 60 mo 240 XBWIMH, MICIS YOTO
BiZIOyBa€eThCs 1ecopOis.

Hamu Oyno BcTaHOBIEHO, IIO ajcopOLis HAaHOTPYOKaMu CHUJIBHO 3alexuTh Big pH
cepenoBuma. ¥ pazi BCNT ontumansuumii miana3zon pH mist aacopOirii 1exuTh B Mexax 6 — 7, a
st okucaeHoro BCNT HaOubmn mpuaaTHUM A1 aicopOrii i0HIB Co*" Takox ¢ niama3on pH 6
— 7. B o0ox Bumankax anacopOrisi makcumisyetbest Ounst pH 6. Ilicns mporo xoua kpua pH
NOKa3ye 301JIBIICHHS, MPOTE 1€ MOSICHIOETHCS OCAUKEHHSM TiIPOKCUAY KOOAIbTy 3 JyKHOTO
cepenoBHINa. 3 KPUBHUX 3aJICKHOCTI aicopOIIii BiJl peakilii cepeoBHINa BUAHO, 10 3HaueHHs pH
CYTTEBO BIIPI3HAIOTHCS JI0 1 TICTS afcopOIii.

Mu mnpoBenu iHeapuzaliito i3otepMm JleHrMiopa, moOyamyBamu rpadik MO SKHM
o0uMCaMIM 3Ha4YeHHS a, Ta K. Omgun r HanoTpyOku tuny BCNT moxe aacopOysatu 21,6 wmr,
TOJi SIK TaKa K KiMbKiCTh OKHCIeHoi HanoTpyoksn BCNT mosxe ancopOysatu 28,3 mr Co” .

Hamu Oynu mopiBHsM Mozeni i3otepM azcopOiii Jlearmiopa ta @peitnpmixa. 3 1BOX
MoOJeNIel 10 eKCIEpPUMEHTAIbHUX JaHuX Onwxkde monaenb DpelHaixa, TOOTO BOHA Kpaile
onucye aacopobuir. 3a Moneo JIeHrMopa OTpUMy€eMO 3aBHIICHI 3HAYSHHS aicopOliii, ToOTO
BOHA HENPaBWIBHO ONHUCYE Tpoliec aacopOrii kobansTy. Lle Moke OyTH MOB’sA3aHO 3 THUM, IO
IpU JTAaHOi KOHIEHTpalii pO34YMHY KOOAJITy MH JIOCHTH INBHJAKO JOCSATIM HACHUYCHHS, 1 €
MPAKTUYHO TPH 3 OJIMHAISATA TOYOK BUMIPIOBAHHS, SIK1 MOTPAIUIAIOTh HA BUCXIIHY TIIKY, MICIS

I[LOTO BEJIMKOI PI3HUII MK 3HAUEHHSIMU HEMaAE.
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MELLEKLET

A mérési adatok és a kobalt-ion adszorpci6 szamitasa BCNT tipusu nanocsévon

1. sz. melléklet

BCNT
Visszamaradt ) ,. |Adszorbalodott
_ _ _ _ CoZ co Visszamaradt A B-emertCo ot
A bemért| A hozzaadott A hozzaadott | A bemért e, i 5 Adszorbalodott mennyisége 1 g s
Aminta | 02n0cs5 | oldat Co™ | M(Co™ | oldatCo™ | Co® oldat | TSTYISCE¢ | koncentricida)  CO° Co™* nanocsire. R
: gt . e [12 10 em’® az oldatban | mennvisége 10 . W g nanocsére
szama | OmMEge |koncentracigja koncentracioja | terfogata g = mennyisege szamifva, S
oldatban (mért cm” oldatban ¥ szamitva,
koncentracio ) a
mg mol/dm’ g/mol mg-'cm': cm’ mg mg/ dm’ mg mg g mg/g
1 10,3 0,002 58,9332 0,11787 0 0,000 0,05 0,001 -0,001 0.000 -0,051
2 10,0 0,002 58,9332 0,11787 1 0,118 3,39 0,034 0,084 0,012 8.396
3 10,2 0,002 58,9332 0,11787 2 0,236 0.06 0,001 0.145 0,023 14,226
4 10,0 0.002 58,9332 011787 3 0.354 22,48 0.225 0.129 0,035 12,876
¥ 10,1 0,002 58,0332 0,11787 4 0,471 30,37 0,304 0,168 0,047 16,611
6 103 0,002 58,9332 0,11787 5 0,589 40,75 0.408 0,182 0,057 17,654
7 10,0 0,002 58,9332 0,11787 6 0,707 50,99 0,510 0,197 0,071 19,731
8 10,4 0,002 58,0332 0,11787 i 0,825 58.55 0,386 0,240 0.079 23,032
g 10,6 0.002 58,9332 011787 8 0,943 66.80 0.668 0.275 0.089 25,942
10 10,1 0,002 58,0332 0,11787 g 1,061 88.21 0,882 0,179 0,105 17,680
11 10,1 0,002 58,9332 0,11787 10 1,179 91,35 0,916 0.263 0,117 26,055
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A mérési adatok és a kobalt-ion adszorpci6 szamitasa oxidalt BCNT tipust nanocsévon

2. sz. melléklet

Oxidalt BCNT
Visszamaradt ’ 5 Adszorbalodott
_ _ : Co ot Visszamaradt biza Bemert Co co
A hemért| A hozzaadott A hozzaadott | A bemert ht & i Adszorbalodott mennyisége 1 g
i o e e o mennyisege traciod 0 L jca
A minta | nanocsé | oldat Co™ | M(Co™) | oldatCo®™ | Co® oldat APUES R 5 Co? panocsore [
: g - L 10 cm’ az oldatban | mennyisége 10 e Sy g nanocstre
gzama | [OMeZe |koncentricidja koncentracidja | térfogata 2 = mennyisége szamitva, TR
oldatban (mert cm oldathan ¥ szamitva,
koncentracio ) a
mg mol/dm’ g/mol mg/cm’ cnr’ mg mg/dnr’ mg mg gg mg/g
1 10,1 0,002 58,0332 0,11787 0 0,000 0,07 0,001 -0.001 0,000 -0.071
2 10,2 0,002 58,0332 0,11787 1 0,118 1.63 0,016 0,102 0,012 9,960
3 10,6 0,002 58,0332 0,11787 2 0,236 7.22 0,072 0,163 0,022 15,424
4 10.4 0,002 58,0332 011787 3 0,334 16,57 0,166 0,188 0,034 18.070
5 0.9 0,002 58,9332 0,11787 4 0,471 27.87 0,279 0,193 0,048 19,476
i 10,2 0,002 58,0332 0,11787 5 0,589 36,78 0,368 0,222 0,058 21,717
7 0.9 0,002 58,0332 0,11787 i 0,707 47.17 0,472 0,236 0,071 23,791
8 10,1 0,002 58,0332 0,11787 7 0,825 54,80 0,549 0,276 0,082 27.340
a 10,1 0,002 58,0332 0,11787 8 0,943 62,76 0,628 0,315 0,003 31222
10 10.1 0,002 58,0332 011787 9 1.061 79.71 0,797 0,264 0,105 26,112
11 10,1 0,002 58,9332 0,11787 10 1,179 82,49 0,825 0,354 0,117 35,030
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Az izoterma linearizalasdhoz sziikséges szamitdsok BCNT tipust nanocsé esetében a Langmuir modell alapjan

Adszorbaladott
Co® mennyisége
Co 1 g nanocsdre Cay | Ceglaeg
szamitva, i
G
g-eé mg-eé'g
20 4666 0,00 0.00 -1,03
20 4666 0,28 0,12 0.40
29 4666 0,48 0.31 0.64
20 4666 0,44 0.76 1,75
20 4666 0,56 1,03 1,83
20 4666 0,60 1,38 231
20 4666 0.67 1,73 2,58
20 4666 0,78 1,99 2,54
20 4666 0,88 227 2.57
20 4666 0,60 2,99 4,99
20 4666 0,88 3.11 3.51

3.

sz. melléklet
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Az izoterma linearizalasédhoz sziikséges szamitasok oxidalt BCNT tipusti nanocs6 esetében a Langmuir modell alapjan

Adszorbalddott
Co™” mennvisége
Co 1 g nanocsore Csy | Ceglaeq
szamitva,
e
o-eg mg-e&/g
20467 0,00 0,00 -1,01
290 467 0,34 0,06 0.16
20467 0,52 0,25 0.47
29 467 0,61 0,56 0,92
29 467 0,66 0,95 1,43
20467 0,74 1.25 1,69
20 467 0.81 1.60 1,98
20 467 0,93 1.86 2,01
29 467 1,06 2,13 2,01
29 467 0,89 2,70 3.05
29 467 1,19 2,80 235

4.

sz. melléklet
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A K és aco allandok értéket

S.

sz. melléklet

Az izoterma linearizaldsdhoz sziikséges szamitasok BCNT tipusil nanocsd esetében a Freundlich modell alapjan

Co?' Va, | 1lagk |as, mg-eé/ga, mmolg a, mg/g | K, dm’/mg-eé | K, dm’/mmol | K, dm’/mol |[K*10°, dm’/mol
BCNT 1.3631 | 0,065 0.73 0,37 21.62 20.971 41,942 41942 41,942
oxidalt BCNT| 1.0404 | 0.0311 0,06 0,48 28.32 33.453 66.907 66907 66.907
6. sz. melléklet

BCNT
A Visszamaradt Co® koncentricidja az Visszamaradt | Adszorbalodott | Bemért Co®™ Adszorbaladott Co™” mennyisége 1
m.1f1ta " ? ‘ A it Co?* oldatban (mért kencentrdcid ) 'CFJ‘_ {:DT_ mennyisége 1 nanocsdre szamitva,
5zama , A horzaadott A horzaadott 2+ e mennyisége 10| mennyisége | gnanocsore a
bemert 74 3 2+ Co mennyisege . S
.| oldatCo™™ |M{Co”)| oldatCo® ST e’ oldathan szamitva,
nanocso e o oldat 10 o’
: koncentracidja koncentracioja) . X
tomege terfogatal  oldathan
mg mél/dm’ g/mol mg e’ e mg mg, dm’ mol/dm’ 1z mol dm’ mg mg g’z mg'g mmal's lg mmal'g
1 103 0,002 38,9332 011787 0 0,000 0,053 0.0000 -6.0461 0,001 -0.001 0.000 -0.051 0001 SHHCTIO!
2 10,0 0,002 38,9332 011787 1 0,118 339 0.0001 -4.2400 0,034 0,084 0.012 8.396 0,142 -0.546/
3 102 0,002 58,0332 011787 2 0236 9.063 0.0002 -3.8131 0,091 0,143 0,023 14226 0241 0617
4 10,0 0,002 38,9332 011787 3 0,354 2248 0.0004 -3.4183 0,223 0,129 0,033 12,876 0.218 -0.661
3 10.1 0,002 38,9332 011787 4 0471 30,369 0.0003 -3.2879 0,304 0,168 0.047 16,611 0.282 0,350
6 103 0,002 38,9332 011787 3 0,589 40750 0.0007 -3.1602 0,408 0,182 0.057 17,634 0,300 0,524
7 10,0 0,002 38,9332 011787 ] 0,707 30,939 0.0009 -3.0629 0,310 0,197 0071 19.731 0333 0473
8 104 0,002 38,0332 011787 7 0,823 38,533 0.0010 -3.0028 0,386 0,240 0.072 23032 0301 0,408
g 10.6 0,002 38,9332 011787 8 0,943 66,793 0.0011 -2.9436 0,668 0.273 0.089 25942 0440 0,356/
10 10.1 0,002 38,9332 011787 9 1,061 88.214 0.0013 -2.8248 0,382 0,179 0.103 17,689 0,300 0,323
11 10.1 0,002 38,9332 011787 10 1,179 01,331 0.0016 -2.8087 0,916 0.263 0.117 26,033 0,442 0,354
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7. sz. melléklet

Az izoterma linearizalasédhoz sziikséges szamitdsok oxidalt BCNT tipusu nanocs6 esetében a Freundlich modell alapjan

Oxidalt BCNT
j"i i , : Abemért|  Co¥ Visszamaradt Co” koncentricigjaaz | Vis sza:rjaradt _-‘Ldszarb?lddott Bemért Co™ | Adszorbalodott Co’” mennyisége 1 g
@ta Naid A hnzzaad1att ) A hazzaadjntt L | e oldathan (mért kencentricia ) Co™ Co™ mennyisége | nanocsdre szamitva,
s W Co™ |M(Co™")| oldatCo™ . ll}-cm': i menfl}-*isége 10] mennyiséze | gnanocsére a
— koncentracioja koncentracidja tias| ‘i cm oldatban sza.ﬂxutva,
mg mél/dm’ z/mol mg e o mg mg i’ mol/dm3 | lzmol/dm3 mg mg gz mg'g mmel'g lg mmol'g
| 10.1 0.002 38,0332 011787 0 0.000 0072 0.0000 -3.013 0.001 -0.001 0,000 071 -1.001 HHCIO!
2 102 0.002 38,0332 011787 1 0.118 1.627 0,0000 4,339 0016 0.102 0,012 0.960 0,169 .772
3 | 108 002 | sees2| on7s7 2 0236 1204 0,0001 3912 0072 0,163 0022 1544 0,262 0582
4 104 0.002 38,9332 011787 3 0.3 16,367 0.0003 -3.351 0,166 0,188 0,034 18,070 0307 .313
] 99 0.002 38,0332 011787 4 0471 27,365 0.0003 -3.323 0279 0.193 0,048 19.476 0,330 1481
] 102 0.002 38,0332 011787 3 0,389 36,782 0,0006 -3.203 0,368 0222 0,038 2,17 0,368 434
] 0.9 0.002 38,0332 011787 b 0,707 41167 0,0008 -5.097 0472 0236 0,071 2. 0,404 0,394
g 10.1 0.002 38,0332 011787 i 0.823 34893 0,0009 -3031 0.349 02768 0,082 27340 0464 0334
9 10.1 0.002 38,9332 011787 5 0.843 62,739 0.0011 -2973 0.628 0313 0,043 31222 0,330 0,276
10 10.1 0.002 38,9332 011787 9 1,061 19,707 0,0014 -2,869 0,797 0.264 0,103 26,112 0,443 .354
11 10.1 0.002 38,9332 011787 10 1,179 52456 0,0014 -2,854 0,523 0.334 0,117 33,030 0,394 0,226
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Az adszorpcids izotermak dsszehasonlitdisa BCNT nanocs6 esetében a Langmuir- és a Freundlich-modellek alapjan

8.

sz. melléklet

BCNT
A minta M(CD:_] Visszamaradt Co™™ koncentracidja az oldatban Merési adatok Langmuir-modell Freundlich-modell
szama mért koncentricio X a ay K a kr 1 a a
gmol | mgldm’ mol/dm’ mmoldm’ | mg-ed/dm’ gg mg/g mgg |dm/mmol| mEg mmolz | mglg
1 58,9332 0,1 0,00000 0,00090 0,00180 0,000 0,05 21,62 41,94 0,79 2,6779 | 02946 | 0,04 2,61
2 58,9332 34 0,00006 0,05754 0,11508 0,012 8,40 21,62 41,94 15,29 26779 [ 02946 | 0,15 8,89
3 58,9332 8.1 0,00015 0,15378 0,30757 0,023 14,23 21,62 41,94 18,72 26779 | 02946 | 020 | 11,88
4 58,9332 22,5 0,00038 0,38152 0,76303 0,035 12,88 21,62 41,94 20,35 26779 | 02946 | 026 | 15,33
5 58,9332 30,4 0,00052 0,51531 1,03062 0,047 16,61 21,62 41,94 20,66 26779 | 02946 | 029 | 16,96
b 58,9332 40.8 0,00069 0,69146 1,38292 0,057 17,65 21,62 41,94 20,90 26779 | 02946 | 031 | 18,50
7 58,9332 51,0 0,00087 0,86520 1,73040 0,071 19.73 21,62 41,94 21,04 26779 | 02946 | 034 | 19,76
§ 58,9332 58,6 0,00009 0,99335 1,98710 0,079 23,03 21,62 41,94 Al 26779 | 02946 | 035 | 20,58
9 58,9332 66,8 0,00113 1,13340 2,26680 0,089 25,94 21,62 41,94 21,17 26779 | 02946 | 036 | 2140
10 | 58,9332 88,2 0,00150 1,49685 2,99360 0,105 17,69 21,62 41,94 2128 26779 (02946 | 039 | 2323
11 | 38,9332 1.6 0,00135 1,55347 3,10694 0,117 26,05 21,62 41,94 21,29 26779 | 02946 | 040 | 2348
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9. sz. melléklet

Az adszorpcids izotermak dsszehasonlitdsa oxidalt BCNT nanocs6 esetében a Langmuir- és a Freundlich-modellek alapjan

Oxidalt BCNT
A minta M(C 03‘:| Visszamaradt Co konc entriciéja az oldatban Meéresi adatok Langmuir-modell Freundlich-modell
szma mért koncentricio X a 4y K a kr 1/ a a
g/mol mg/dm’ mol/dm’ mmol/dm’ mg-eé/dm’ gz mg/g mgg |dm'mg-ed| mgg mmol'g | mg/g
1 58,9332 0.1 0,000 0,001 0,00244 0,000 -0,07 28,32 66,91 2,14 33022 | 02862 | 007 [ 3,985
2 | 58,9332 1,6 0,000 0,028 0,05522 0,012 096 28,32 656,91 18,37 33022 | 0,2862 | 0,16 | 965
3 | 58,9332 12 0,000 0,123 0,24516 0,022 1542 28,32 66,91 2524 33022 | 02862 | 025 [ 1448
4 | 589332 16,6 0,000 0,281 0,56223 0,034 18.07 28,32 66,91 26,89 33022 | 02862 032 | 18,14
5 | 358,9332 219 0,000 0473 0,94565 0,048 1948 28,32 656,91 2745 33022 | 02862 | 037 [ 2115
6 | 58,9332 36,8 0,001 0,624 1,24826 0,058 2172 28,32 66,91 27,66 33022 | 02862 | 040 [ 23,35
7 | 58,9332 472 0,001 0,800 1,60069 0,071 23,79 28,32 66,91 27,80 33022 | 02862 | 043 [ 25,29
8 | 58,9332 549 0,001 0,931 1,86289 0,082 2734 28,32 66,91 27187 33022 | 02862 | 045 | 2641
9 | 58,9332 62,8 0,001 1,065 2,12984 0,093 312} 28,32 66,91 2793 33022 | 02862 (| 047 | 27144
10 | 58,9332 19,7 0,001 1,352 2,70500 0,105 26,11 28,32 66,91 2801 33022 | 02862 | 0,50 [ 29,38
11 | 58,9332 82,5 0,001 1,400 2,79931 0,117 35,03 28,32 66,91 28,02 33022 | 02862 | 050 [ 29,67
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A kinetikai vizsgalatok mérési eredményei €s szamitasai BCNT nanocsore vonatkozdéan

10. sz. melléklet

BCNT

Aminta) A | Ahozzaadott | \f(Co®") | Ahozzdadott | Abemert | g*" | Visszamaradt [ Visszamaradt |Adszorbalodott| Bemers Cp** |Adszorbalodot| Adszorbalodott| Ido

szama | bemert | gidat Co™ oldat Co™ | Co® oldat| mennyiség Co™ Co™ Co™ mennyisége 1 tCo™ Co®

Nanocs | koncentracisj koncentricioja| térfogata | .5 o’ |koncentricidja| mennyisége 25 | mennyisége | gnanocsdre | mennyisége 1| mennyisége 1
0 a oldathan | 3z oldatban | -~n oldathan szamitva, | gnanocsore | g nanocsore
tomege (mért X sZamitva, szamitva
koncentrdcio ) a a
mg mél/dn’ g/mol mg e’ cm’ mg mg dm’ mg mg gg mg's mg/g min

1 25,0 0.0045 58,9332 0,26437 5 1,322 52,709 1318 0,004 0,053 0,164 0,164 0
2 25,1 0,0045 58,9332 0.26437 5 1322 51,341 1,284 0,038 0,053 1,526 1,526 2
3 25,1 00,0045 58,9332 0.26437 5 1322 54,831 1371 -0.049 0,053 1.930 1,950 3
4 25,0 0.0045 58,9332 0,26437 5 1322 54.695 1367 -0,046 0,053 1,822 2,822 10
5 25,1 0,0045 58,9332 0,26437 5 1,322 56,548 1414 -0,092 0,053 3,660 3.660 20
6 25,1 00,0045 58,9332 0.26437 5 1322 55,137 1378 -0,057 0,053 2,255 5255 30
7 25,1 0,0045 58,9332 026437 5 1,322 42 557 1,064 0,258 0,053 10,275 3.476 45
8 253 0.0045 58,9332 0,26437 5 1322 58415 1.460 0,139 0,052 10,476 10,476 60
g 25,1 0,0045 58,9332 0,26437 5 1,322 50,561 1489 0,167 0,053 10,661 10,661 90
10 254 0,0045 58,9332 0.26437 5 1322 39,701 0,993 0,329 0,052 12,965 10,965 120
11 25,1 0,0045 58,9332 026437 5 1321 41,927 1,048 0,274 0,053 10,903 10,903 240
12 25,2 0.0045 58,9332 0,26437 5 1322 45,570 1,139 0,183 0,052 7.245 9245 480
13 25,0 0,0045 58,9332 0,26437 5 1,322 61.441 1,536 -0.214 0,053 8,568 8,568 1440
14 25,1 0.0045 58,9332 0,26437 5 1,322 62,041 1.551 -0,229 0,053 0,131 0131 1800
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A kinetikai vizsgalatok mérési eredményei €és szamitasai oxidalt BCNT nanocsére vonatkozdan

11. sz. melléklet

Oxidalt BCNT
Amntal A [ Ahozzaadott | pjco®") | Ahozzaadott | Abemert| (o | Visszamaradt | Visszamaradt |Adszorbalodott| Bemert Co™ |Adszorbalodot| Adszorbalodott] Ido
szama | bemert | gidas Co™ oldat Co™™ | Co™ oldat| mennyiség ot Co™ Co™ mennyisége 1 tCo™ Co®
Nanocs | koncentraciéi koncentricidja| térfogata | .5 . |koncentricioia| mennyisége 25 | mennyisége | gnanocsdre |mennyisége 1| mennyisége 1
0 a oldathan | 2Zoldathan | ~nf oldathan szamitva, | g nanocsére | g nanocsore
tomege (meért X szamifva, szamitva,
koncentricio ) a a

mg mol/dm’ g/mol mg/ cm’ o mg mg/ dm’ mg mg gg mg/g mg/g mifl

1 25,2 0,0045 58,9332 | 0,26437 5 1322 65,077 1,627 -0,305 0,052 0,107 0,107 0

2 254 0,0045 589332 | 0,26437 5 1322 52,746 1,319 0,003 0,052 0,110 0,125 2

3 253 0.0045 58,9332 026437 5 1322 54 481 1,362 -0,040 0,052 0,589 1,589 5

4 253 0,0045 58,9332 | 026437 5 1322 50,467 1,262 0,060 0,052 1,478 2,378 10

5 25,0 0,0045 58,9332 | 0,26437 5 1322 54,323 1,358 -0,036 0,053 1,850 2,450 20

6 251 0,0045 589332 | 0,26437 5 1,322 51,840 1,206 0,026 0,053 2,000 3,020 30

7 25,1 0.0045 58,9332 026437 5 1322 54417 1,360 -0,039 0,033 3.900 3,528 43

8 25,2 0,0045 58,9332 | 026437 5 1322 55,608 1,390 -0,068 0,052 4,120 3,713 60

9 25,1 0,0045 58,9332 | 0,26437 5 1322 51,708 1,203 0,029 0,053 4,650 4,161 a0
10 | 250 0,0045 589332 | 0,26437 5 1,322 50,237 1,256 0,066 0,053 4,023 4,236 120
11 25,5 0.0045 58,9332 026437 5 1322 48 713 1218 0,104 0,052 4,520 4,079 240
12 | 253 0,0045 58,9332 | 026437 5 1322 50,628 1,266 0,056 0,052 2,950 3,719 480
13: | 251 0,0045 58,9332 | 0,26437 5 1322 55,242 1,381 -0,059 0,053 3,660 3,359 1440
14 250 0.0045 58,9332 026437 5 1322 57 452 1.436 0,114 0,033 3,219 3,579 1800
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12. sz. melléklet

Az adszorpcio és a pH Osszefiiggés vizsgalatara beallitott kisérlet mérési eredményei €s szamitdsai BCNT esetében

BCNT
A |Abemért| Ahozzaadott }.,1[{;(,3'} A hozzdadott |A bemért] ™ Visszamaradt | Visszamaradt |Adszorbilodott| Bamert Co=~ |Adszorbalodo| Az oldatok | Az oldatok
minta | nanocsé|  gldat Co™* oldat Co™ | Co®” |mennyisége Co™ g5 Co™ mennyisége 1|  #Co®" | pHérteke | pHerteke
szama | tomege |koncentricidja koncentraciojal oldat Seme | koncentricidja|mennyisége 23| mennyisége | gnanocsdre | mennyisége 1 e e
téffogatal ojdathan | 2zoldatban | .m’ oldathan szamitva, | gnanocsore adszorpcio (adszorpeiot
(mért X szamitva, elott | kdvetden
koncentracio ) a
mg mél/dm’ g/mol mg o’ om’ mg mg dm’ mg mg ge mg/g
1 49 0.0044 389332 026046 j 1,302 37942 1,449 0,146 0,032 10.873 6,347 6,143
2 49 0.0044 380332 026046 j 1,302 38,110 1433 0,150 0,032 11,042 6,493 6171
3 49 0.0044 389332 026046 j 1302 294 0,073 1229 0,032 49.365 9.980 1176
4 25 0.0044 389332 026046 j 1302 0,046 0,001 1,301 0,032 31,633 12,029 11,799
j 49 0.0044 389332 026046 j 1302 0202 0,003 1297 0,032 32,008 12,098 11,901
6 ¥l 0.0044 389332 026046 j 1,302 0217 0,003 1,207 0,032 31,463 12,172 11977
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13. sz. melléklet

Az adszorpcid és a pH Osszefiiggés vizsgalatara beallitott kisérlet mérési eredményei €s szdmitasai oxidalt BCNT esetében

Oxidalt BCNT
A |Abemért| A hozzaadott M[{Zn:_} A hozzaadott | A bemert| 2" Visszamaradt | Visszamaradt |Adszorbalodott| Bamert Cot |Adszorbalodo| Az oldatok | Az oldatok
minta | nanocsd|  qldat Co®” oldat Co™ | Co™ |mennyisége Co™ Co™ Co™ mennyisége 1| ttCo®" | pH érteke | pH érteke
szama | témege |koncentricioja koncentracioja| oldat Sems | koncentricidia|mennvisége 23| mennvyisége | gnanocsdre | mennyisége 1 az az
térfogata) oldathan | 2zoldatban | o’ oldathan szamitva, | gnanocsore adszotpeio |adszorpeiot
(mért X szamitva, elott | kivetden
koncentracia) a
mg mél/dm’ g/mol mg em’ e’ mg mg dm’ mg mg gs mg/g

1 242 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 69136 1,730 0427 0,054 1,659 2,732 2454

2 253 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 67,923 1,698 0,396 0,051 1921 3463 2,757

3 253 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 51,770 1294 0,008 0,051 2318 43852 2,719

4 250 0.0044 58,9332 0.26046 j 1,302 73,833 1,846 0,544 0,032 3,741 6,213 2,736

j 251 0.0044 58,9332 0.26046 j 1,302 36,684 1417 0,113 0,032 4374 6,386 2670

6 250 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 51,028 1276 0,027 0,032 3064 6,060 2,686

7 252 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 36,680 1417 0,113 0,032 4332 6,318 2741

8 249 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 56,818 1420 0,118 0,052 4745 6,462 2313

9 151 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 37,149 0,944 0,359 0,052 14229 9959 3,564
10 251 0.0044 58,9332 0.26046 j 1,302 10,033 0251 1,031 0,032 41870 11,987 11,154
11 230 0.0044 58,9332 0.26046 j 1,302 13,691 0,342 0,960 0,032 38.401 12,070 11,530
12 251 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 12,623 0.316 0,987 0,032 39310 12,206 11,643
13 250 0.0044 58,9332 0.26046 j 1302 7923 0,198 1,104 0,032 44169 12,403 12,170
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3asinyBauy kadenpu

Koryr Epxkeb6er IMpiiBHa
AOKTOP ¢inocodii, 1oueHT
3100yBaya BUIIIOI OCBITH
IOrac Bikropist ImrBaniBHa

cryaenTka I'V-ro kypcey, ximis

3ASIBA

3 mpaBuwinamu uyuHHOTO [lonmoxxkenns «lIpo akagemiuHy mOOpOYECHICTH B 3aKapmaTChKOMY
yropcbkomy iHCTHTYTI imMeni ®. Pakomi II» Big «30» cepmust 2019 poky, 3riiHO 3 SIKUM
BUSIBJICHHS IUIAriaTy € MiJCTaBOIO JJIsl BiIMOBH B JIOIYCKY POOOTH JO 3aXHCTY 1 3aCTOCYBaHHS

3aXOM1B JUCIUIUTIHAPHOI Ta aKaIeMIYHO1 BiJIMOBIIaIbHOCTI, O3HAHOMIICHA.

[Ipo BukopucranHs CHCTeMHU BHSIBICHHS TEKCTOBUX 30IriB/IIEHTHYHOCTI/ CXO0XKOCTI B poOOTax
3100yBayiB BHIOi OCBITH MOBIIOMJICHA Ta HAJal0 CBOIO 3rOJly Ha 0OpOOKY Ta 30epeKeHHS MOE€T
po6otn B ba3i manux I[ucturyry. Takox nHamato 3V mpaBo Ha mepemady MoOe€i poOOTH Ist
00poOku Ta 30epekeHHs B CHCTEMI BHUSBIICHHS TEKCTOBUX 301TiB/IIEHTUYHOCTI/CXOXKOCTI Ta
BUKOPUCTaHHA  poOOTM  JuIi  BUSBJIGHHSA  IUlariaTy B IHIIMX  poboTax,  sKi
3aBaHTAKYBAINCS/3aBAHTAKYIOTBCSA  JUis  mepeBipkd  CHCTEMOIO  BUSBICHHS  TEKCTOBHX
301riB/iICHTUYHOCTI/CX0XKOCTI Ta KOPUCTyBayaMH, fKi MaroTh jgoctyn no 1iei Cucremw,

BUKJTIOYHO B OOMEXEHUX IUISIX JIsl BUSBJICHHS IUIariaTy B TEKCTaxX pooiT.

PobGoTta ans mepeBipku I[HCTUTYTYy Hamaerbcs B JPYKOBAHOMY Ta €JIEKTPOHHOMY BapiaHTI.

Enextponna Bepcist Mo€ei poboTH 30iraeThes (1ICHTUYHA) 3 IPYKOBAHOTO.

Jlara ITigmmc



Dr. Kohut Erzsébet
tanszékvezetonek
Juhasz Viktoria

IV. évfolyamos, kémia szakos hallgatotol

NYILATKOZAT

A 1I. Rakoczi Ferenc Karpataljai Magyar Foéiskola 2019. augusztus 30-an kelt tudomanyetikai
szabalyzatanak pontjaival, amelyek szerint plagium felfedezése eseténa diplomamunka nincs

védéshez engedve, megismerkedtem.

Tajékoztatast kaptam a plagiumsziirdé rendszer hasznalatardl, hozzédjarulok a munkédm
ellendrzéséhez és tarolasahoz az intézményi adatbazisban. Felhatalmazom az intézményt, hogy a
munkamat ellenérzés utan felhasznalhassak a plagiumsziird program milkddésénél a tovabbi

munkak ellendrzésének folyamataban.

A munkat ellenérzés céljabol elektronikusan €és nyomtatott forméban is benyujtottam az

intézménynek. Munkam elektronikus valtozata azonos a nyomtatott példannyal.

Datum Alairas
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