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BEVEZETES

Az utobbi években egyre nagyobb Okologiai €és globalis kozegészségiigyi aggodalomra ad
okot a nehézfémek altal okozott kornyezetszennyezés. A nehézfémek felhalmozddhatnak a
kornyezeti elemekben és az ¢él6 szervezetekben a tiplaléklanc minden szintjén. Az emberi
expozicio, a bevitel, az esetleges felhalmozddas szdmos egészségiigyi problémat okozhat. Ezért az
befogadokba torténd bevezetés eldtt nagyon alacsony szinten allapitjak meg. Példaul a WHO
ideiglenes iranyado értékei a Zn és Co esetében 5 mg/l és 0,1 mg/l. A hagyomanyos technikdk,
mint példaul a kémiai kicsapas, koagulacio és flokkulaci6 nem hatékonyak, és nem képesek a
célszennyezd anyagok alacsony koncentracioit a megengedett szintre csokkenteni (NASIR et al.,
2019). Az olyan technikak, mint a membransziirés és az ioncsere alacsony koncentracioknal jol
miikddnek és hatékonyak, de a miikodési koltségeik magasak és gyakoriak az lizemeltetési
problémak (VAREDA et al., 2019).

Az adszorpcid gazdasagilag fenntarthatd és ¢€letképes megoldas lehet a nehézfémek vizes
oldatokbdl torténd eltavolitasara. Az adszorpcidonak szamos elénye van: egyszerli mikodés,
alacsony koltségek, jo pH-tlirés és nagy ipari feldolgozasi kapacitds (NASIR et al., 2019).
Ugyanakkor tovéabbra is sziikség van 1j adszorbensek kifejlesztésére és tanulmanyozéasara, mivel
az altalanosan alkalmazott adszorbens anyagok koziil sok — aktiv szén, zeolitok, agyagasvanyok,
ipari folyamatok szilard melléktermékei és bioszorbensek — teljesitménye nem kielégité az
alacsony koncentracidban jelen 1évé nehézfémek eltavolitasara (XU, J. et al., 2018).

A nanoanyagok ¢és kiilondsen a szén nanocsovek (CNT) igen igéretesek a fentiekben vazolt
kovetelmények teljesitésére. A CNT-k nagyon érdekes tulajdonsagokat mutatnak, amelyek egy
kulcsfontossagu jellemzobdl fakadnak: a kis méret és a hatalmas feliilet kombinaci6jabol.

Kutatomunkank sordn nitrogénnel dopolt, funkcionalizalt bambusz szerkezetli szén
nanocsovek (oxidalt BCNT) adszorpcids hajlamat kivanjuk megvizsgalni Zn?'- és Co?*-ionokra
vonatkozoan. A vizsgalatokhoz hasznalt nanocsdveket a Miskolci Egyetem Kémiai Intézetében
szintetizaltak.

A munkank célja: cink(II)- és kobalt(II)-ionok adszorpcids/deszorpcios tulajdonsagainak és
koriilményeinek vizsgalata, az adszorpciot jellemzd paraméterek meghatarozasa nitrogént
tartalmaz6 tobbfali szén nanocsévon.

A célok eléréséhez a kovetkezo feladatokat hataroztuk meg:

- acink(II)- és a kobalt(II)-ionok optimalis adszorpcios idejének megallapitasa;

- az oldatok optimalis pH értékének meghatarozasa;



- az adszorpcids izotermak felvétele, megszerkesztése;

- az adszorpcids izotermak allandoinak meghatarozasa éskiértékelése;

- az oxidalt BCNT felhasznalasi lehetdségeinek vizsgalata felszini €s felszin alatti vizeknek
cink(II)- és kobalt(I)-ionoktdl vald megtisztitasara.

A kutatas helye: II. Rakoczi Ferenc Kérpataljai Magyar Fdiskola.
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I. IRODALMI ATTEKINTES

1. 1. A szén nanocsovek felfedezése

A szén koztudottan a Foldon 1étezd legsokoldalubb elem. Szamos kiilonb6z6 tulajdonsaggal
rendelkezik, amelyek a szénatomok elrendezésétdl fiiggden kiilonb6zé mdédon hasznalhatok. Tobb
mint 6000 éve hasznaljak fémoxidok redukcidjara, grafit formajaban 1779-ben fedezték fel, majd
10 évvel késdbb gyémant formajaban. Ekkor allapitottdk meg, hogy mindkét forma a kémiai
elemek egy csaladjaba tartozik. Csak mintegy 200 évvel késobb kovetkezett be a szén kovetkezd
fejlédése: Kroto, Smalley ¢és Curl felfedezik a szén egyik 0j allotrop modosulatat, a fulleréneket
(KrROTO et al., 1985).

A CNT-k iranti jelenlegi 6riasi érdeklodés a hatvan szénatombol allo fullerén 1985-6s
szintézisének kozvetlen kovetkezménye. Az a felfedezés, hogy a szén a grafittol és a gyémanttol
eltérd, stabil, rendezett szerkezeteket is képes kialakitani, vilagszerte arra 0sztonozte a kutatokat,
hogy a szén mas 0j formai utdn kutassanak. A kutatds 01j lendiiletet kapott, amikor 1990-ben
kimutattdk, hogy a C60-at egy egyszerti, minden laboratériumban kénnyen hozzaférhetd
ivparologtatd késziilékkel el lehet allitani. Egy ilyen parologtato segitségével fedezte fel a japan
tudds, Sumio lijima 1991-ben a fullerénnel rokon szén nanocsoveket (IDIMA, 1991). A csdvek
legalabb két réteget tartalmaztak, kiilsé atmérdjiik koriilbeliil 3 nm és 30 nm kozott valtozott.

Fontos azonban megjegyezni, hogy a katalitikus uton eléallitott, nanoméretli szal formaju
»Széncsovek™” mar sok évvel lijima felfedezése eldtt is ismertek voltak (RADUSCHKEVIICH et al.,
1952). A 16 oka annak, hogy ezek a korai csovek nem keltettek széles korti érdeklddést, az, hogy
szerkezetileg meglehetdsen tokéletlenek voltak, igy nem rendelkeztek kiilondsebben érdekes

tulajdonsagokkal (HARRIS, 2003).

1.2. A nanocsovek szerkezete és tipusai

Ma a nanocsovek két fO tipusa ismeretes: egyfali (SWCNT — Single-Walled Carbon
NanoTube) és tobbfalu (MWCNT — Multi-Walled Carbon NanoTube).

Az egyfalt szén nanocsOvek szerkezetét legegyszeriibben egy tokéletes hengerré csavart,
egy atomnyi vastagsagu grafitréteghez lehet hasonlitani, atmérdjik 1,2 — 1,4 nm kozé esik,
hosszuk tobb tiz mikron (FEJES, 2014).

A tobbfali szén nanocsovek koncentrikusan egymasba elhelyezkedd egyfali csovekbdl
épiilnek fel, ugy, hogy a csovek falai kozotti tavolsag azonos a grafit rétegei kozott tapasztalhatd
tavolsaggal (0.36 nm) (BIiRO, 2003). Az egymasba épiilé csovek szama kettotdl tobb tizig vagy

akar szazig is terjedhet. A tobbfalu nanocsdvek atlagos belsdé atmérdje 1-3 nm, kiilsé atmérdjiik 2-
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25 nm kozotti. Ezek az értékek természetesen jelentds mértékben fliggnek az alkalmazott szintézis
modszerétél (OTvOS, 2006).

A nanocsovek egyedi megjelenési formaval is birhatnak; ilyen példaul az Gn. bambusz
szerkezetli szén nanocsdé (BCNT — Bamboo like Carbon NanoTube). A BCNT sajatos, osztott
szerkezetét annak kdszonheti, hogy a cso teljes hossztengelye iranyéaban, gorbiilt grafitsikok altal

tagolt szakaszokbol 4ll, igy a nanocsd belseje atjarhatatlan (1. abra (c)) (VANYOREK, 2015).

| L a——

1. abra. Az egyfalu (a) és tobbfala (b) és a bambusz szerkezetii (c) sz€n nanocsdvek

sematikus modelljei (VANYOREK, 2015)

Egy grafitlap hengerré tekerése tobbféle modon is megvaldsithatd. Annyiféle egyfalt szén
nanocsé létezik, ahanyféleképpen képzeletben(!) kivaghatunk ¢és hengerré hajthatunk egy
téglalapalakt csikot egy sikbeli hatszoges racsbol. Ezt egy vektorral, az tigynevezett kiralitasi
vektorral (C) lehet megadni. A kiralitdsi vektort a C = na; + ma Osszefiiggés irja le, ahol a1, ar —
egységvektorok, n, m — az egységvektorok egyiitthatéi (DRESSELHAUS et. al., 1996).

Ha valamelyik egyiitthat6 nulla és a kiralitasi szog (®) 30°-al egyenld, vagyis valamely szén-
szén kotések parhuzamosak a csé hossztengelyével, ugy cikkcakk csdvekrdl van sz6; han=m, ®
= 0°, valamely szén-szén kotések merdlegesek a csd hossztengelyére, akkor szén nanocsé

........

2007).
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2. abra. A CNT szerkezetének meghatdrozasdhoz hasznalt vektorszerkezeti osztalyozast

mutato 2D grafénlap diagramja (DRESSELHAUS et al., 1996)

Ugyan elméletben a nanocsdvek szerkezetét egy tokéletes hengerként képzeljiik el, a
gyakorlatban sokszor egy tokéletlen hengerszerii képzédménnyel és egy hibahelyekkel rendelkezd
grafitos strukturaval van dolgunk. A szénatomok elrendez6dését a nanocsdvekben, illetve
magaban a grafén sikban, az hatdrozza meg, hogy egy szénatomhoz, sp? hibridkotésen keresztiil,
harom masik szénatom kapcsolodik. A cs6 vége lehet nyitott vagy zart. Zart csé esetén a csovet
lezar6 ,,sapka”, a szénatomok altal alkotott hattagii gylirlin kiviil, meghatarozott szamu 06t- €s
héttaga gytrit is tartalmaz. Ezek biztositjak a ,,sapka” félgémb strukturajat (OTvOs, 2006) (3.
abra). Amennyiben a nanocsdvek falaiban csakis hatszéges elrendezddésben taldlhatoak
szénatomok, egyenes fali szén nanocsovekrdl beszéliink. Abban az esetben, hogyha a hatszdges
struktarakba Ot- és hétszogek is ékelddnek, a szerkezet szabalyossaga megbomlik, melynek
kovetkeztében hajlott vagy spiralis csovet kapunk. A beépiild az 6t- €s hétszoges atomi

elrendezddést Stone-Wales hibahelyeknek nevezziik (BiRO, 2003).
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3. abra. a) Fullerén "sapkaval" lezart szén nanocs6; b) A fullerén molekula szerkezete, az

egyik Otszog sotét kitdltéssel kiemelve (BIRO, 2003)

1.3. A szén nanocsovek tulajdonsagai

A nanocsovek egyedi tulajdonsagait meghatarozza a szerkezet, a méret és a felépités. Ilyen
tulajdonsagok a jo elektromos és hovezetd képesség, a kémiai ellendlloképesség (inertség) vagy a
mechanikai szilardsag. Méretiik folytan nagy a fajlagos feliilettel rendelkeznek, ami mechanikai
¢és adszorpcids alkalmazasoknal jelentds (KONYA, 2009).

Saito ¢és munkatarsainak kutatdsa alapjan a nanocsdvek szerkezete egyértelmiien
befolyasolja a csovek elektromos tulajdonsagait. Amennyiben a szén nanocsé karosszék
esetén egyharmaduk fémes, kétharmaduk félvezetd tulajdonsagu (SAITO, 1992). A kiralis
nanocsovek viselkedését pedig a kiralitds mértéke hatdrozza meg (XINGHUI, 2004).

A tobbfalu szén nanocsdvek esetében a szerkezet és elektromos vezetoképesség kozotti
Osszefiiggés leirasa joval bonyolultabb, mint egyfaluak tarsaiknal. Mivel a tobbfala szén
nanocsovek akar tobb tiz feltekeredett grafén sikbol is allhatnak, ezért a rétegek kozott
rendezetleniil valtakoznak a fémes és felvezetd tulajdonsagok. Ugyanakkor altalanossagban
elmondhato, hogy a nanocsé elektromos tulajdonsagat a kiils6 palast szerkezete hatdrozza meg
(SAPI, 2012).

A j6 elektromos vezetoképességgel j6 hovezetd képesség parosul. Ruoff €s Lorents kutatasai
alapjan a nanocsdvek hdvezetd képessége azonos a grafit sikirdnyban meghatarozott
vezetoképességével. A tengelyirdnyu hévezetd képesség jelenleg csak becsiilhetd érték, mivel
olyan méretii grafitlapot, mint a nanocsé hossza, egyelére még nem tudtak noveszteni. Am ez az
érték ugy tlnik, meghaladhatja az eddig kisérletileg mért legnagyobb értéket, a gyémant
vezetOképességét (KONYA et. al., 2001).

A hoévezetés kvantitativ mérése mellett a nanocsdvek érdekes viselkedést mutatnak
kiilonboz6 hdmérsékletl kezelések hatasara. Andrews és munkatarsai megéllapitottdk, hogy minél
nagyobb hoéhatés €ri a szén nanocsovet, annal inkabb javul a csovek kristdlyossaga, az egymasba
épiil6 csovek kozotti tavolsag csokken és a hibahelyek nagy része ,,begyogyul” (ANDREWS et. al.,
2001).

Az egyedi szerkezet kiilonleges mechanikai tulajdonsdgokat (szakitdszilardsag,
rugalmassag) kolcsondz a szén nanocsoveknek. Elméleti uton, (YAKOBSON et. al., 1996) illetve
kisérleti eredmények alapjan (DEMzYK et. al., 2002) kiilonb6z6 vizsgalatok igazoltdk, hogy a

hibahelymentes (csakis hatszoges strukturdk) szerkezetli szén nanocsovek Young-modulusa
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elérheti az 1-5 TPa értéket is. Ez az érték elsdsorban a hibatlan szerkezet kovetkezménye, vagyis
attol fliggden, hogy a struktiraban milyen mennyiségben vannak jelen un. Stone-Wales
hibahelyek, a Young-modulus értéke igen tag hatarok kozott mozoghat, azaz annal kisebb a
nanocsé szakitoszilardsaga, minél ,,hibasabb” a szerkezete (OTVOS, 2006). Amennyiben ezeket az
értekeket Osszevetjiik az acél szakitdszilardsdgaval, megallapithatjuk, hogy a nanocsévek 75-szor
nagyobb mechanikai szilardsaggal rendelkeznek, s6t még a szénszalaknal is 10-15-sz6r erdsebbek
(KONYA, 2009).

Az extrém magas szilardsag szokatlanul nagymértéki rugalmassaggal parosul. Kiilonb6zo
vizsgalatok segitségével kimutattak, hogy a szén nanocsovek deformdlo eréhatasnak kitéve nem
szenvedtek maradandé szerkezeti kdrosodast, vagyis az eréhatds megsziintetésekor visszanyerik
az eredeti formajukat (OTVOS, 2006), rugalmassagukat mind elméleti szamitasok alapjan, mind

mérési eredményekbdl 1- 1,2 TPa értékre becsiilik.

1.4. Szén nanocsovek eléallitasa

A CNT-k kiilonleges tulajdonsagainak felfedezése utan egyre inkabb megnoétt az igény ipari
mértékt eldallitasukra. Ahhoz, hogy a nanocsébdl tobbek kozott jo tulajdonsagu adszorbenst
készithessiink, elsésorban olyan eléallitdsi modszer vagy modositod eljards sziikséges, amellyel
lehetdség szerint elére definialt tulajdonsagl és geometridju csé gyarthatd. Az elmult években
szamos ilyen hatékony modszert sikeriilt kidolgozni nanocsovek eldallitasa céljabol — ivkisiiléses
szintézis, grafit lézeres elparologtatdsa (Iézerablacid), szénhidrogének katalitikus bontasa
fémkatalizatoron.

lijima felfedezése utdn a szén nanocsovek elddllitdsara a legelterjedtebb modszer az
ivkistiléses technika volt (KROTO et. al., 1985). Az eljaras hatranya, hogy csak minimalisan lehet
befolyasolni a csdvek hosszat, tipusat, iranyultsagat és geometriajat (EBBESEN et. al., 1992). A
szintézis un. Kriatschmer reaktorban torténik, ahol két, inert atmoszféraban (He, Ar) elhelyezkedd
grafitelektrodot egymashoz kozelitve elektromos ivet produkalnak (Kriatschmer et. al., 1990). Ez
elegendéen magas homérsékletet (3500-4000 K) biztosit ahhoz, hogy az andd elszublimaljon,
majd lecsapodjon a katod feliiletén. Amennyiben az andd anyaga csakis nagytisztasagu grafitot
tartalmaz, a katodon 1étrejott lerakodas belsejében a keletkezett termék tobbfalti szén nanocsd
(EBBESEN et. al., 1994). Ha az an6d belsejébe kiilonbozo fémeket (vas, réz, kobalt, mangan, litium,
krém, palladium, platina, eziist) vagy fémkeveréket helyeznek (Co-Fe, Co-Ni, Ni-Y, Ni-Lu), akkor
fémrészecskékkel toltott MWCNT-k, SWCNT-k és fullerének egyarant keletkezhetnek (JOURNET
et. al, 1996).
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4. abra. Kriatschmer reaktor vazlata (VANYOREK, 2015)

A 1ézerablacid a szén nanocsdvek eldallitdsara szolgdldé masik fontos eljaras, mellyel
eredetileg fulleréneket allitottak elé6 (KROTO et. al., 1985). A kisérleti berendezés egy
cs6kemencébe zart kvarccs6bol €s egy benne elhelyezett grafittombbdl épiil fel (5. abra). Az
eljaras soran a csOkemencét felfiitik 1473 K homérsékletre, majd grafittdmbot 1ézersugar altal
elparologtatjak. Az igy létrehozott szénplazmat az inert vivogaz a reaktor vizhiitéses feliiletére
szallitja, ahol az lerakodik. A mddszer velejardja, hogy a folyamat sordn nagyobb méreti,
nemkivéanatos szénformak is kiszakadhatnak a grafittémbbdl, igy a nanocsdvek mellett amorf szén
is képzOdhet. Az amorf szén mennyiségének csokkentése érdekében egy masodik 1ézerimpulzust
alkalmaznak, amely a nagyobb méretli szénrészecskéket ujra elparologtatja, 1étrehozva ezzel egy
homogénebb szénplazmat (THESS et. al.,1996). Tiszta grafitot hasznalva a képzddott termék jol
grafitizalt tobbfalu szén nanocsd, ellenben ha a szénforrds katalitikusan aktiv fémeket vagy
fémkeverékeket (Ni-Pt, Ni-Co katalizatorok) is tartalmaz egyfali nanocsoveket kapunk

(YUDASAKA et. al., 1997).

| _
Lézersugar Grafit EE —
|
1200 °C

5. abra. Lézeres elparologtatdshoz hasznalt reaktor sematikus rajza (VANYOREK, 2015)

E két szintézismodszer elényei — alkalmazéasukkal kivaléan grafitizalt, kozel egyforma
vastagsagu csoveket allithatunk elé — ellenére szinte kivétel nélkiill azzal a problémaval
szembesiiltek a kutatok, hogy ezek az eljarasok energiabeviteli szempontbél nem a

legidedlisabbak. Jelenleg uigy tlinik, hogy az egyetlen méddszer, ami ipari szinten is igéretes — tehat
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viszonylag olcson, nagy mennyiségben lehet szén nanocsovet eldallitani alkalmazasaval — az a

katalitikus szintézis (SAPIL, 2012).

1.4.1. Szén nanocsovek eloallitasa szénhidrogének katalitikus bontasaval

Szénszalak gyartdsanal régota alkalmazott moddszer — széntartalmi vegyiiletek
(szénhidrogének) katalitikus goézfazisu levélasztasa (CCVD: Catalytic Chemical Vapour
Deposition) — alkalmazhaté szén nanocsovek eléallitdsara is (WALKER et. al., 1969). Az els6
sikeres CCVD alapt nanocsé eldallitasi szintéziseket a Yacaman (YACAMAN et. al., 1993) és
Ivanov (IVANOV et. al.,, 1994) altal bevezetett modszer segitségével végezték, melyet tobb
modositas vagy 1) eljaras kovetett. Az eldz6 mddszerekhez viszonyitva ezzel az eljarassal joval
alacsonyabb homérsékleten sikeriilt eldallitani egy- és tobbfali nanocsdveket.

A Kkisérleti berendezés két fo egységbdl épiil fel: egy kvarcreaktorbol €és egy magas
hémérsékletii kalyhabol. A reaktorba adtmenetifém katalizator van helyezve, aminek feliiletén a
szénforrasként haszndlt gdzhalmazallapoti szénhidrogénk elbomlanak és ennek eredményeként
nanocsovek képzodnek (6. abra). A szénforras inert gdz (Ar, N) segitségével jut el a
katalizatorhoz. A szintézist 1égkori nyomason, 700-900 °C hémérsékleten végzik, a reakcioidd

altalaban 30-60 perc kozé esik.

sdzkilépes
T, 1

Homeérseéklet
szabdlyozd

6. abra. A CCVD mddszerhez hasznalt reaktor vazlata (KONYA et. al., 2001)

A technika azonban aligha olyan egyszerii, mint amilyennek elsore tlinik, ugyanis szamos
paraméter befolyasolja a végtermék mennyis€gét €s mindségét. llyen példaul a fém ¢és a hordozo
mindsége, a szénforras, a gazdram, reakcioidd és a homérséklet (SAp1, 2012).

Kong ¢és munkatarsai nanocsovek eldallitdsanak optimalizéldsa érdekében szamos
katalizator-hordozo viselkedését vizsgaltak. Megallapitottadk, hogy ugyanaz a fémrészecske

kiilénbozé hordozokon eltérd aktivitast és szelektivitast mutat (KONG et. al., 1998). Atmeneti
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fémekkel végzett kisérletek eredményei alapjan meghataroztdk, hogy szén nanocsdvek
eldallitasara a hordozon Fe-Co, illetve a Ni-V atmenetifém katalizatorok a legalkalmasabbak. A
legalkalmasabb hordozonak pedig az aluminium- és a szilicium-oxid bizonyult (HERNADI et. al.,
1996).

Szénforrasként, tobbféle szénhidrogént vizsgaltak és sikeresen allitottak elé kamfor, toluol,
benzol, polietilén, illetve ciklohexan bontdsaval szén nanocsdveket (KUMAR et. al., 2003);
legalkalmasabbnak, magas széntartalma miatt, mégis az acetilén bizonyult (HERNADI et. al., 1996).
Fonseca és munkatarsai az acetilénbontasi reakcio idealis homérsékletét 973 K-re allapitottak meg,
reakcididejét 30 percre.

A hoémérséklet és a reakcid6idd ugyancsak elhanyagolhatatlan tényezék a CCVD szintézis
soran. Ahogy mar sz6 volt rola, mas eldallitasi technikakkal ellentétben szénhidrogének katalitikus
bontasaval viszonylag alacsony homérsékleten allithatunk eld nanocsoveket, ugyanakkor az
optimalis reakciohémérséklet fiigg az alkalmazott szénforrds mindségétél. Abban az esetben,
hogyha a szénforras acetilén 700-750 °C hdmérsékleten a szén nanocsé keletkezése meghatarozo,
egyéb szénforrds esetén pedig a hoOmérsekletet értelemszertien emelni kell. Konya ¢és
munkatérsainak vizsgalatai alapjan: a reakcididd novelésével novekszik a nanocsdvek hossza.
Néhany ords reakcididd elteltével csokkenhet a katalizatorszemcsék —aktivitdsa és
hozzaférhetésége, ami mellékreakcidkat eredményez, elsdsorban az acetilén bomlasat amorf szén
keletkezésével. Ez egyrészt a katalizator oOregedésének tudhatdo be, masrészt a keletkezd

nanocsovek nagy feliilete kedvezo az ilyen iranyu reakcioknak (KONYA et. al., 2001).

1.5. A szén nanocsovek képzodése

A szén nanocsovek kialakuldsat vitatd elméletek Baker elgondolésan alapszanak, amely a
szénszalak képzodésének mechanizmusat irja le (BAKER et. al., 1972). Baker elméletét fejlesztette
tovabb Kanzow ¢és Kovalevski, akik valaszt adtak az egy- €s tobbfalu nanocsovek képzddésére. A
nanocs6képzddés elsd és kulcsfontossagn 1€pése a szénforras fémfeliileten térténd adszorpciodja.
A folyamat sordn a gaz halmazallapotu szénhidrogén exotermikusan bomlik, ami a fémrészecske
felmelegedését eredményezi. A szén elkezd beoldddni és a fém hidegebb része fel¢ diffundal, a
hordoz6 kozelében. A telitettségi allapot elérése utdn bekovetkezik a szénkivalas, kialakitva az

elso grafitréteget (5. abra). Ha a rendszernek nincs elegendd mozgési energidja —ami a kialakult
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7. abra. A szén nanocsovek képzodésének sematikus dbrazolasa (KONYA et. al., 2001)

grafitréteg meghajlasahoz sziikséges — akkor a rétegek tovabb nodvekszenek, egyre tobb
grafitréteget képezve, aminek kovetkeztében a korabbi grafitsik végiil meghajlik. Kelléen nagy
szénellatas biztositdsa mellett tobbfalii szén nanocsovek képzddnek. Az egyfali nanocsovek
kialakulasanak feltétele, hogy az elsd grafitos réteg meghajoljon: ez nagy kinetikus energidval és
gyenge szénellatassal biztosithatd. A részecskedezaktivacié akkor kdvetkezik be, amikor a
fémrészecske minden iranybodl tdmadhatdva valik katalizatorhordozoval vald kontaktus elvesztése
miatt, igy a feliiletén kivalo szénnek koszonhetéen betokozodik (KANZOW et. al., 1999).

A bambusz szerkezetli szén nanocsd képzddésének mechanizmuséat Kovalevski elmélete
magyarazza. Szerinte a nanocsovek kozotti szerkezetbeli kiillonbségek (egyfalu, tobbfalu esetleg
bambusz szerkezetli) kinetikai tényezdk kovetkezményei. A kiilonleges, osztott szerkezet
kialakulasa annak koszonhetd, hogy a fémrészecskén adszorbealodo szén a telitettségi allapot
elérését kovetden kivalik a fém feliiletére, ott kialakit egy grafitréteget, aminek kdvetkeztében a
fémrészecske betokozodik. A bambusz szerkezet kialakuldsa akkor lehetséges, hogyha a fém
képes kijutni ebbdl a szénburokbol. A ndvekvo gdznyomas €s a katalizatorrészecske térfogatanak
novekedése eredményeként részecskét beboritd szénréteg folyamatosan tagul, majd kipukkan. A
részecske a 10kés hataséara kijut a burokbol, igy a feliilet Gjra tdmadhatova valik a szénhidrogén
molekulai altal, megkezdddik hat egy Gjabb szénréteg kialakuldsa. A szénburok a fentebb emlitett
okok miatt ismét felhasad és a folyamat addig ismétlédik, mig kialakul a jellegzetes osztott
szerkezetli BCNT.

A nanocsd szintézis sordn az hatarozza meg, hogy egyfalu, tobbfalu vagy bambusz
szerkezetli képzddmények keletkeznek, hogy hogyan viszonyul a szénréteg képzddés sebessége

(Ve), a katalizator tdvolodasanak sebességéhez (Vi). Hogyha a fémrészecske gyorsabban tavolodik
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a buroktol, mint amennyi id6 alatt a szénréteg alakulhatna ki, gy szakadt burok jon létre. Hogyha,
hogy a rétegképzddés hamarabb végbemegy, mint a katalizator részecske tavolodasa, akkor
bambusz szerkezetli strukturak alakulnak ki. Feltéve, hogy V. = Vi, ugy osztatlan szerkezetli

tobbfalu szén nanocsovek keletkeznek (KOVALEVSKI et. al. 1998).

(CT T o
Vi
BCNT: v >vK
C [
Vie
CNT: vC =vwK

8. abra. BCNT ¢és CNT képzddésének vazlata (VANYOREK, 2015)

1.6. A szén nanocsovek funkcionalizalasa

A szén nanocsovek feliiletének modositasa céljabol — kolligacios kotések altal — kiilonbdzo
funkcios csoportok alakithatok ki. A funkcionalizalds megvalosithato a csovek végén, a
hibahelyeken és a teljes oldalfalon. A folyamat eldsegiti a nanocsovek oldodasat, illetve
diszpergalasat oly modon, hogy a funkcids csoportok taszitdsa csokkenti a csoveket dsszetartd
erdket, masrészt a nanocsdvek oldodéasanak a funkcids csoporton 1évo hidrofil vagy hidrofob rész
kedvez, illetve ez teszi lehetové. A CNT-k kiilonboz6 tulajdonsagu funkcids csoportokkal valo
Osszekapcsolasa jelentds mértékben megvaltoztathatja azok tulajdonséagait (KITANO et. al., 2007).
A csoveken elhelyezkedd funkcids csoportok kedveznek a fémionok felilleten torténd
kotédéssének ioncsere és komplexképzddés utjan

A nanocsovek kémiai feliiletmodositasanak egyik legelterjedtebb modszere nanocsévek
oxidalasa, vagyis a tomény savakban (cc. HNOs/cc. H2SO4) torténd forralds, majd az ezt kovetd
funkcionalizalas tionil-kloriddal (SOCIl,). Ezzel az eljaréassal kiilonb6z6 oxigéntartalmt funkcios
csoportok, tobbek kozott —OH, —COOH, —C=0O, alakithatok ki. EBBESEN é&s csoportja
Osszehasonlitottak tobb oxidaldszert (HNO3z, HNO3/H2SO4, OsO4, HNO3/HCl, KMnO4/H2SO4) €s
potenciometrias sav-bazis titralas segitségével megallapitottak, hogy a HNO3/H2SO4 eleggyel valo
kezelés eredményez a legtobb savas csoportot. Az eljaras elénye, hogy a folyamat soran a
szennyezbanyagok is oxidalodnak, ill. megvaldsul a csovek felnyilasa, ami helyet biztosit a

tovabbi funkcids csoportoknak (JEONG et. al., 2001). Komoly hatranyt okoz azonban, hogy maguk
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a nanocsovek is roncsolodnak a folyamat soran, ami szamottevé anyagveszteséget €s a csovek
rovidiilését eredményezi (HUANG et. al. 2002).

A nanocsovek feliiletén fizikai moddszereket alkalmazva ugyszintén elhelyezhetok
oxigéntartalmi funkcids csoportok. DUMEE ¢és tarsai CNT-k feliiletén alakitottak ki
hidroxilcsoportokat rontgensugarakkal vald kezeléssel, abbol a célbol, hogy kivald hidrofob
feliiletet hozzanak létre alkil-fluoro-szilanos funkcionalizalas utjan. GEORGAKILAS ¢és csoportja a
feliiletmodositas elsd 1épéseként golydsmalomban 6rélték a nanocsdveket, mikdzben kiilonbozd
gazokat (szén-monoxid, klér, ammonia) juttattak a dobba. Az Orlés alatt -CO, -Cl és -NH»
csoportok kapcsolodtak a csovek kiilsd feliiletére. Tovabbi funkcids csoportokkal torténd
felilletmodositashoz megfeleld alapot biztositanak a halogénezett nanocsovek is. A CNT-k
halogénezése, tobbek kozott a fluorozas megvalosithatd a grafitnal alkalmazott modon — elemi

fluorral (MICKELSON et. al., 1998).

1.7. A szén nanocsovek dopolasa nitrogénnel

Szerkezeti eltérések hozhatok 1étre, ha a nanocsovek grafénracsdba a széntdl eltérd
vegyértéki elemeket épitiink be (dopolas). A dopolas kdvetkeztében a nanocsovek kiils6 palastjan
racshibak alakulnak ki, amelyek a csdvek kés6bbi felhasznéaldsakor jelentdsek, sok esetben elényt
jelenthetnek. Ehhez a hatszoges strukturatol eltérd, a szénatomok 6t- és hétszog formaban valo
kapcsolodasa sziikséges. Az Ot- és héttaghi gylrik kialakulasat a dopolas, pl. nitrogén atom
beépitése idézi eld (ZHANG et. al., 2012). A 1étrejovo C-N kotések az 6tszogek kialakulasat segitik,
amelyek a grafén gorbiiletéhez sziikségesek. Nitrogént tartalmazd szénhidrogének bontasaval
allithatoak eld az Gn. nitrogéndopolt bambusz szerkezetli nanocsévek (MHLANG et. al., 2012). A
grafitracsban kialakitott C-N kotéstipusok rontgenfotoelektron spektroszkopia altal vizsgalhatok
(GHOSH et. al., 2008). Koos ¢€s tarsai megallapitottak, hogy minél tobb nitrogénatom épiil be a
grafénracsba, annal nagyobb a valdszintisége a bambuszstruktira kialakulasadnak, hiszen fokozza
a meghajlott grafénrétegek szamat. TGA vizsgalatokkal kimutattak azt is, hogy a nitrogéntartalom
novelése csokkenti a nanocsovek oxidaloszerekkel szemben mutatott ellenalloképességét, vagyis
sokkal konnyebben oxidalhatoak, mint a nem dopolt, tokéletesen grafitizalt csovek (KoOs et. al.,
2009).

A beépiild heteroatomok jelenléte indukalja a fémek kapcsolodasat a nanocsovek feliiletére.
ZHOU ¢és kollégai N és B atomokkal dopolt CNT-k feliiletén megkdtddd fémionok adszorpcids
tulajdonsagait vizsgaltdk. A grafitracsba beépiilé bératomok jelenlétének kdszonhetden, sikeriilt
nagy mértékii platinaiont adszorbedltatniuk a nanocsovek feliiletére, aminek magyarazata a

boratom d és a platinaatom p palyaja kozotti erds hibridizacid. Ugyan a N p palyaja, valamint a Pt
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d palyaja kozott gyenge hibridizécio jon 1étre, azonban a N nagy elektronaffinitasa kdvetkeztében
képes aktivalni a szomszédos szénatomot, csokkentve ezaltal a két szomszédos szénatom kozti z-
7 kolcsonhatast. Ennek eredményeként a platinaion a szomszédos szénatomokhoz kapcsolodik
(ZHOU et. al., 2006). A nitrogénatom beépiilése a nanocsovek grafénfalaba haromféle modon
lehetséges (9. abra). Az elsd beépiilési mod, amikor az egyik szénatomot nitrogénatom helyettesiti
a grafitrdcsban — ez a grafitos (kvaterner) nitrogén. A masodik lehetdség, hogy egy Otszog
elemeként vesz részt a csé falanak struktirdjadban — ezt pirrol tipust nitrogénnek nevezziik. A
harmadik esetben a hatszoges elrendezddésben az egyik szénatom helyére 1ép be a nitrogénatom
— ez a piridin tipust nitrogén. A masodik és harmadik beépiilési mod kozvetlen kornyezetében tn.

vakancia alakul ki (VILLALPANDO-PAEZ et. al., 2004).

9. abra. A nitrogénatomok beépiilésének mddjai grafitracsba: a) grafitos nitrogénatom, b)

pirrol tipusu nitrogénatom, c) piridin tipusu nitrogénatom (VANYOREK, 2015)

ZHOU és csoportja megallapitottdk, hogy az igy képzddott racshibdk a szabadon maradt
szénatom p €s a platinaatom d palydja kozott erds hibridizacio 1étrejottét eredményezik, igy a

grafitracsban jelentkez6 hidny adszorpcids helyet biztosit a fémion szaméra (ZHOU et. al., 2006).

1.8. A nanocsovek felhasznalasi teriiletei
A szén nanocsovek felhasznalasi lehetdségei igen széleskoriieck koszonhetden egyedi
tulajdonsagaiknak. A sok kedvezd tulajdonsaguk kihivast jelent a tudosok szamara, am széleskorti
ipari alkalmazasuk jelenleg még a jovobe mutat. Mindenekel6tt nagy akadalyt jelent a megfeleld
tipusu, méreti €s tisztasagl nanocsd nagyiizemi eldallitasa, tovabba nem elhanyagolhat6 szempont
az alkalmazott szintézis ara (PELES, 2010). A tovabbiakban, a teljesség igénye nélkiil, a

nanocsovekre vonatkoz6 néhany felhasznalasi lehetdséget mutatok be.
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Ahogy ,,A szén nanocsovek tulajdonsagai” cimi alfejezetben mar szd esett rola, a
nanocsovek szakitoszilardsaga 75-szor nagyobb az acélénal és a szénszédlaknal is 10-15-szor
erdsebbek, stirtiségiik ugyanakkor mindossze 1/6-a az acélénak (KONYA, 2009). Ezen adottsagokat
kihasznalva, konnyli és nagyon erds anyagokat (nanocsovekkel erdsitett miianyagokat) tudnak
eléallitani, ami els6ésorban a gépkocsi- €s repiilégépgyartasban valhat majd kulcsfontossaguva.
Jelenleg ezek a kutatdsok fejlesztés alatt allnak, de példaul a 2006-os Tour de France nevii
kerékparversenyen a gydztes egy olyan biciklit vezetett, melynek szénszalas vazat nanocsovekkel
erositettek tovabb. Ez az igencsak erds vaz minddssze egy kg-ot nyomott.

Szén nanocsdvek alkalmazasaval attoré sikereket értek el a mesterséges izom
tanulmanyozasa soran is. Az alapjelenség lényegében a nanocs6 rugalmassaga; ravitt elektromos
toltés hatasara a nanocsd kinyulik, majd felveszi eredeti alakjat. Néhany voltnyi elektromos
fesziiltség kovetkeztében az emberi izomndl joval nagyobb huzoéfesziiltség kifejtésére képesek.
Mindez rendkiviil kedvezd lehetdséget nytjt mikroszkopikus méretli motorok eldallitasara. Az
ilyen izomszalak ugyanis ionos oldatba meriilve sajat tomegiiknél 2000-szer nehezebb lapatot
tudtak megporgetni  (kémiai elektromossagot kihasznalva), akar 590-es percenkénti
fordulatszammal.

A szén nanocsovek a legnagyobb hdvezetoképességgel rendelkezd anyagok kdzé sorolhatok.
Szobahdmeérsékleten példaul 15-szor jobban vezetik a hdt (a csé hossztengelye irdnyaban), mint a
réz. Kisérleti eredmények alapjan sokkal jobb hékontaktust biztositanak a jelenleg alkalmazott
hévezetd pasztaknal egy processzor €s hlitéborddja kozott (KURTI, 2007).

A szén nanocsdvekben rejld  elektromos  tulajdonsdgokat  felhasznaljak a
nanoelektronikaban. Az IBM kutatéi szén nanocsdvek alkalmazasaval megalkottak egy
kéttranzisztoros komponenst, amely a vilag legkisebb (10 nm-nél is kisebb) szamitogép logikai
aramkore. A kutatok szerint a szén nanocsObdl készitett aramkorok igéretes jeldltek lehetnek a
szilicium aramkorok felvaltasara a jovo elektronikajaban. A szén nanocs6bdl késziilt aramkorok
harom nagy eldnye a sziliciummal szemben: a kisebb méret (a mainal pl. sokkal kisebb
szamitogépek készithetok), az alacsonyabb energiaigény és a nagyobb sebesség (jobb
teljesitményti lapkak épithetdk a szilicium aramkorok koltségének toredékébol). A gyartas persze
nem elhanyagolhat6 kérdés, igy a technoldgia egyenldre a jovo zenéje, de kijelenthetd, hogy
mindenképpen egy igéretes alternativa lehet (SIMONITE, 2014).

Sajatos (iireges) szerkezetiik miatt a nanocsovek egyik legfontosabb alkalmazasi teriilete az
adszorpcid. A nanocsdvek belsejében megtalalhaté egy adszorpcids centrum €s egy masik a
kotegek intersticialis jarataiban. Ez a szerkezet lehetdséget biztosit nagymennyiségii gaz tarolasara

(pl. hidrogéntérolds) vagy kiilonb6zd ionok megkdtésére (pl. a mar nem hasznalt elemekbdl

23



szarmazo litium ionok taroldsa) (FUJIWARA, 2001). Mivel a szén nanocsdvek adszorbensként
torténd felhasznalasa lényeges része a munkdmnak, ezért ezt a témat kiilon, a kovetkezd

alfejezetben targyalom.

1.9. A CNT-k adszorpcios sajatsagai

Az szén nanocsovek szerkezetiiket tekintve feltekeredett grafén lapokbol képz6dott csovek,
mégis igen eltérd adszorpciods viselkedést mutatnak, mint az ugyancsak grafén sikokbol allo grafit.
Elméleti és kisérleti uton is sikeriilt igazolni, hogy a csdémorfologia miatt kialakul6 Gn. gorbiileti
hatds folytdn az adszorbatum molekuldi a gorbiilt szénfeliileten eltérd intenzitassal és
valdszinliséggel adszorbealodnak, mint a sik feliileten.

MCENANEY és csoportja nitrogénszorpciot vizsgalt kiilonb6zo tipusu szén nanocsoveken. A
kisérletben kapott adszorpcids potencidl értékébdl meghatiroztdk, hogy a csé belsejének
adszorpcids potencidlja a sik feliilethez képest lényegesen nagyobb (az erdsebb vonzd
kolesonhatéas eredményeként) és forditottan ardnyos a cs6 atmérdjével. Kimutattak tovabba, hogy
a cso kiils6 (konvex) ¢és belsd (konkav) feliilete eltérd adszorpciods tulajdonsagokkal rendelkezik.
A kutatok adszorpcids izotermakat vettek fel, melyekkel kiilon-kiilon a csovek kiilsé €s belsd
felilletén végbemend szorpcids folyamatokat jellemezték. Megallapitottdk, hogy a nanocsd
atmérdjétol és tipusatol fliggetleniil a cso belso feliiletének adszorpcids képessége minden esetben
magasabb, ellentétben a csO kiilsd feliiletével, amely minden esetben alacsonyabb, mint a sik
feltileté (ALAIN et. al., 2000).

Az adszorpcios folyamatok vizsgalatanak egyik alapvetd kérdése, hogy a vizsgalt részecske
a nanocsé aktiv centrumai koziil melyiken képes adszorbealédni. Altalanossagban elmondhato,
hogy az adszorpcio helyét nagymértékben befolydsolja a részecske mérete ¢és a kdlcsonhatas
energidja. Dupont-Pavlovsky ¢€s tarsai atfogd kutatist végeztek a részecskék megkdtodési
helyének meghatdrozasara. Adszorpcios izotermak €s neutrondiffrakciés mérések segitségével
megallapitottak, hogy az adszorptivum két, kozel azonos aktiv centrum csoporton kétddik meg a
csOkotegekben. Egyik csoportot azok az aktiv centrumok képezik, amelyeken az adszorptivum
elsoként kotddik meg — ezek a csovek kozotti csatorndk és két csOnek a koteg feliiletén 1€vo
talalkozasi €le, un. ,,arkok”; a masik akitv centrum csoportot pedig a csOkdteg konvex feliilete
alkotja (DUPONT-PAVLOVSKY et. al., 2002).

Kuznetsova és csoportja kémiai kezeléssel oxidalt, majd egyfali szén nanocsdvek
adszorpcigjat vizsgaltak. Megallapitottak, hogy az oxidativ kezelés eredményeként képzodott
oxigéntartalmi funkcios csoportok nagymértékben befolydsoljak a nanocsévek adszorpcios

kapacitasat oly modon, hogy ezen csoportok lesziikitik vagy teljesen elzarjak a csévek bemeneti

24



nyilasait, valamint a hibahelyeknél taldlhaté réseket, ezzel megakadalyozva vagy lelassitva a
részecskék bejutasat a csovek belsejébe, majd adszorpciojukat a belsd feliiletre. Mindez
kikiiszobolhetd magas, 1073 K-es hdkezelés alkalmazasaval, melynek hatdsara a funkcios

csoportok elbomlanak, lehetdséget nytjtva ezzel a csdvek belsejének megkdzelithetdségére
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10. abra. Karboxil csoportok altal leszlikitett bemeneti nyilas sematikus vazlata SWCNT-n

(KUZNETSOVA et.al., 2000)

Az eredmények helyességét xenon adszorpcidjanak mérésével bizonyitottak: az 1073 K-en
hoékezelt, vagyis oxigéntartalmu csoportokat mar nem (vagy elenyész6 mértékben) tartalmazé
nanocsovek 20-szor tobb xenont adszorbealtak, mint az alacsonyabb hémérsékleten (673 K-en)
kezelt, oxigéntartalmu funkcios csoportokat még tartalmazé oxidalt nanocsovek. A szerzok szerint
az oxigéntartalmu funkcids csoportok jelenléte nagyban meghatdrozza az adszorpcios folyamat
kinetik4jat is (KUZNETSOVA et. al., 2000).

A nanocsovek faldban talalhaté szerkezeti hibahelyeknek ugyancsak fontos szerepiik van e
nanoméretli képzoddmények feliiletének adhézids tulajdonsagaiban. Shi és Zhou kutatasukban
megallapitottak, hogy a nanocsdvek grafén faldban beépiild 6t- és héttagh szén gytiriik, vagyis a
korabban mar emlitett Stone-Wales hibahelyek, eltérd intenzitéssal 1épnek kdlcsonhatasba idegen
részecskékkel, ellentétben a cséfalban 1évé hattagh gylirtikkel. Elméleti szamitasokkal
meghataroztak, hogy abban az esetben amikor az idegen atom a gytriiben 1év0 szénatom felett
helyezkedik el, a kotési energia értéke nagyobb, mint amennyiben az adatom a gylri két
szénatomja kozotti kotés, vagy a gylirti kdzéppontja felett talalhatod. Az adszorpcid szempontjabol
a héttagu gytri felett talalhat6 a legkedvezdbb pozicid, amennyiben az idegen atomok az 6t-, hat-

, illetve héttagt gytirtik kozepe felett helyezkednek el (ZHOU és SHI, 2003).

1.10. Szilard/folyadék hatarfeliileti adszorpcio
Hig oldatokbol torténd adszorpcid soran a szilard adszorbens feliilete maximalisan boritva
van a folyadék molekuldi altal. A feliileti er6hatdsok eredményeként modosul a hatérfeliileti

fazisban az alkotorészek aranya a vele egyensulyban fellelheté folyékony halmazallapotu
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tombfazishoz képest. Az adszorpciés folyamatok kvantitativ. modon jellemezhetdk az
adszorptivumnak azzal a tomeg vagy mol altal kifejezett anyagmennyiségével, mely az egységnyi
tomegli (mol/kg vagy g/kg, mg/g stb.) vagy egységnyi feliiletli (mol/m? vagy g/m?, kg/m?)
adszorbens hatarrétegében halmozodik fel. Hig oldatok esetében a fajlagos, vagyis az egységnyi
tomegli szilard adszorbens altal megkotott tobblet anyagmennyiség (Un. Gibbs vagy tobblet
adszorpciod (I')) a kovetkezo képlettel irhatd le:

V(co—c)
n=——-,
m

ahol V az oldat térfogata, ¢y a kiindulasi koncentraci6 (az oldott anyag koncentracidja az
adszorpcio elott), ¢ az egyensulyi oldat koncentracioja (adszorpcid utan), m az adszorbens tomege
(BARANY, et. al., 2009)

Az oldatadszorpcié mértékét lényegesen meghatarozza a kozeg anyagi mindsége, az
adszorbens ¢s az adszorbatum. Tobb oldott anyag parhuzamos adszorpcidjakor a komponensek
kisebb mértékben kotddnek meg az adszorbens feliiletén, mint az egyes komponensek kiilonallo
oldataiban. Meghataroz6 tényez0 tovabba az adszorbens €s az adszorptivum tomegaranya. A
Kroeker Osszefliggés értelmében a fajlagos adszorbeédlt mennyiség (megkotott oldott anyag
mennyisége egységnyi tomegli adszorbens altal) csokken az adszorbens tomegének novelésével
adott térfogatu, allandé kiindulési koncentracio mellett.

Az oldat és szilard adszorbens kolcsonhatasa esetén, kellden hossza 1d6 elteltével beall az
adszorpcids egyensuly, vagyis az oldott anyag kémiai potencidljai a tdombfazisban €s a hatarfeliileti
rétegben kiegyenlitédik. Az egyensuly elérésekor az adszorpcid és deszorpcid sebessége
egyenlove valik, vagyis egységnyi id6 alatt ugyanannyi molekula hagyja el az adszorbens feliiletét,
mint amennyi a tombfazisbol megkotddik. Az egyensuly bedllasdhoz sziikséges id6 minden
esetben az adszorbens és az adszorptivum mindségétdl, illetve az adszorbens szerkezetétdl fiigg,
de a kontaktid6t kevertetéssel, razatassal jelentdsen csokkenthetjiik. Az egyensuly elérését
kovetden az adszorbens kiilonvalaszthatd az oldattdl, majd a megfeleld eljaras/miiszer segitségével
mérhetd az oldat egyensulyi koncentracioja (PLAZINSKI et. al., 2013).

Az adszorpcids folyamat leirdsara az un. adszorpcids izotermak szolgalnak. Az adszorpcios
izoterma az adszorbedlt komponens mennyiségét fejezi ki az adszorptivum egyensulyi

crer

koncentraciojanak fliggvényében 4llandd hdémérséklet biztositasa mellett. Egyensulyi

crer

kezdeti 6sszmennyiség ¢és az adszorbedlodott mennyiség kozotti kiilonbséget értjiikk (BARANY et.

al., 2009)
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A folyamat jellemzésére tobbféle szempont figyelembevételével szamos izotermat leird
modell alkalmazhat6. Hig oldatbdl torténd adszorpcid jellemzésére, ha az oldott anyag sokkal
nagyobb mennyiségben adszorbealodik, mint az olddszer (ezért az oldoszer adszorpcidja
gyakorlatilag figyelmen kiviil hagyhatd), akkor a Langmuir vagy a Freundlich tipust izotermak

hasznalhatok (KONIGNE, 2014).

1.11. Adszorpcios izotermak: a Langmuir-modell leirasa

A Langmuir tipusu izoterma az elsé tudomanyosan megalapozott, elméleti uton levezetett
Osszefiiggeés, amit foként megfordithatd egyrétegii adszorpcional alkalmaznak. Ha az adszorbens
feliilete homogén és kozel egyforma erdsségli aktiv centrumai vannak, illetve az adszorbealt
részecskék kozotti kolcsonhatdsok elhanyagolhatéak, az adszorpcios folyamat leirhaté a
Langmuir-izotermaval. A modell feltételezi, hogy dinamikus egyensuly all fenn az adszorbealt ¢s
nem adszorbeadlt részecskék kozott; az adszorpcid sebességét a szabad kotOhelyek szdma, a
deszorpcid sebességét a boritottsag hatdrozza meg. Mivel a kotdhelyek szama véges, ezért az
adszorpcionak megfeleld pontok szama is adott, igy a folyamat elérehaladtaval az adszorbealodo
anyag mennyisége egy telitési érté¢khez kozelit. Az adszorpcio leggyakrabban hofejlodéssel jard

folyamat, igy a hdémérséklet emelésével a telitési érték és a gérbe meredeksége csokken.
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11. abra. A Langmuir-tipust izoterma (KONIGNE, 2014)

A 11. abrén lathat6, hogy a Langmuir-izoterma egy egyenes szakasszal veszi kezdetét, majd
a koncentracié novelésével az x-tengely felé hajlik, végiil atmegy az abszcisszaval parhuzamos
egyenesbe, amely a telitettségi allapot elérését mutatja (FEBRIANTO, et al., 2009).

Langmuir szerint az adszorbealt mennyiség ¢€s az adszorptivum egyensulyi koncentracioja

kozott a kovetkezd Osszefliggés all fenn:
a.KC
A= —2L
1+ KCeq
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ahol:

A — fajlagosan adszorbealt mennyiség (mg/g)

a- — a feliilet telitettségének megfeleld adszorbealt mennyiség (mg/g)

K — az adszorpcios egyensulyt jellemz6 Gn. Langmuir-alland6, ami az adszorpcid és deszorpcio
sebességi allandoinak aranyéval egyenld

Ceq — az oldat egyensiilyi koncentracidja (mél/dm* vagy mmol/dm?)

Az egyenletet vizsgalva megallapithatd, hogy a megkdzelités helyesen irja le a kisérleti
izotermat: alacsony adszorptivum koncentracioknal (Cey — 0) I1>> kCey, az axkCeq szorzat
konstans, azaz a fajlagos adszorbedlt mennyiség (4) egyenesen aranyos a Langmuir-allandoval
(K), ami megfelel az izoterma felmend linearis szakaszanak; ha C —oo és << kC,, , az egyenlet
szerint A = a«», vagyis az izoterma eléri a telitési értéket.

A b paraméter ismeretében kifejezhetd az Un. szeparacios faktor (Rr), amely segitségével

megallapithat6, hogy az adszorpcios folyamat 6sszhangban all-e a Langmuir-modellel.

. 1
L™ 1+ b

Amennyiben az Osszefiiggés linedris, akkor R, = I; ha R, > I, akkor a Langmuir tipust
modell nem alkalmazhatd. Kedvezd esetben 0 < Ry < I, ha R, = (0, akkor a folyamat

visszafordithatatlan (AHMAD, et. al., 2013).

1.12. Adszorpcios izotermak: A Freundlich-modell leirasa
A Freundlich-féle izoterma tagabb koncentracidtartomany jellemzésére szolgaloé empirikus
Osszefiiggés. A modell egyrétegli boritottsagot és az adszorbens heterogén felszinét feltételezi. A

Freundlich modell egyenlete:

1
A= kF C;lq

ahol:

A — fajlagos adszorbedlt mennyiség (mg/g)

C.q — az oldat egyensulyi koncentracioja (mél/dm? vagy mmol/dm?)

kr és n — Freundlich-allandok, amelyek az adszorpcios rendszert jellemzik, az adszorpcids
kapacitas ¢€s intenzitds vonatkozasdban a vizsgalt adszorbens-adszorptivum parra, adott
hémérsékleten.

Az allandok értéke széles hatarok kozott valtozhat. A fenti egyenletbdl kdvetkezik, hogy a
kr allando értéke megegyezik az adszorbedlodott anyag mennyiségével, ha az egyensulyi

koncentracio eggyel egyenld (pl. 1 mél/dm?). Az 1/n kitevd értéke pedig az izoterma lefutdsanak
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meredekségét irja le, azaz, hogy az izoterma milyen mértékben kozelit az egyeneshez. Hig

oldatokra nézve az % érteke 0,1 — 0,5 kozott megfeleld. Ha % = 1, akkor az izoterma egyenes,

ill. ez az érték az izoterma egyenes részére vonatkozhat; ~ = 0 — ez az érték az izoterma vizszintes

egyenes részére vonatkozik.
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12. abra. A Freundlich-tipusu izoterma (KONIGNE, 2014)

Ahogy a 12. 4bran lathatd, a Freundlich tipust izotermakra jellemz6 egy kezdeti egyenes,
majd egy lassubb ndvekedési szakasz. Az adszorpcid telitettségi értéke az izotermabol nem

allapithato meg.

1.13. Zn** és Co*' ionok adszorpciéja kiilonbozé tipusi nanocsoveken

CHUNGSYING ¢és HUANTSUNG munkdajukban kereskedelmi forgalomban kaphatd, natrium-
hipoklorit oldattal tisztitott, egyfalu és tobbfali szén nanocsoveket (L-SWCNT, L-MWCNT,
Nanotech Port Co., Shenzhen, Kina) alkalmaztak Zn>**-ionok adszorpcids jellemzdinek
vizsgalatara. Altalanossagban elmondhaté, hogy a cink(II)-ionok adszorpcios kapacitasa a CNT-
ken a pH novekedésével az 1-8 pH-tartomanyban nétt, nagyon kis mértékben ingadozott, és a 8-
11-es pH-tartomanyban érte el a maximumot, majd 12-es pH értéknél csokkent. A Langmuir-
modellel szamitott Zn** maximalis adszorpcios kapacitdsa az SWCNT-re nézve 43,66 mg/g,
MWCNT esetében pedig 32,68 mg/g volt, 10-80 mg/dm® Zn** koncentracidtartomanyban. Az
egyensuly eléréséhez sziikséges érintkezési idé 60 perc volt.

MOHAMMADI ¢és tarsa kétértékii nehézfém-ionok vizbdl vald adszorpcidjat vizsgaltak oxidalt
szén nanocsovek segitségével. Megallapitottdk, hogy a Zn*'-ionok Langmuir izotermaval
szamitott maximalis adszorpcidjanak értéke 74,63 mg/g. A kisérletben 50 mg oxidalt CNT mintat
hasznaltak 25 ml-es oldatokban 100, 300, 600, 900 ¢és 1200 mg/l kezdeti koncentraciokkal. A
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Freundlich-modell segitségével kiszamitott kr értékei nagyok voltak, ami azt jelezte, hogy az
oxidalt CNT mintak nagy affinitadst mutatnak a nehézfém-ionokkal szemben.

A funkcionalizalt szén nanocsovek és a magneses bioszén adszorpcios kapacitasdnak
osszehasonlitd vizsgalatat végezte el MUBARAK és kutatocsoportjia a Zn?'-ionok vizbél vald
eltavolitasanak céljabol. A statisztikai analizis kimutatta, hogy a Zn*' legnagyobb mértékii
eltavolitasanak optimalis feltételei a kdvetkezéek: pH=10, 0,09 g dozis, 120 fordulat/perc és 120
perc keverési sebesség. A Zn>" eltavolitasi hatékonysaga 1,1 mg/l kezdeti koncentracio esetén a
funkcionalizalt CNT-et alkalmazva 99%, a magneses bioszén hasznalataval pedig 75% volt. A
maximalis adszorpcids kapacitas 1,05 ¢és 1,18 mg/g volt a funkcionalizalt CNT és a magneses
bioszén esetében. Az adszorpcids izotermakat mind a Langmuir, mind a Freundlich modell jol
leirta.

DEHGHANI ¢€s tarsai tobbfalt szén nanocsdveket és y-aluminium-dioxidot tartalmazo 0j és
nanoméretli adszorbensek hatékonysagat vizsgaltak a Co*'-ionok vizes oldatokbol torténd
eltavolitasara. Az eredmények azt mutattdk, hogy a maximalis, kériilbeliil 90%-o0s Co®" eltavolitasi
hatékonysagot az MWCNT adszorbens esetében a kovetkezo feltételek mellett érték el: pH = 10,
kontaktidé = 38,6 perc, MWCNT adag = 1,57 mg/l és kezdeti Co®" koncentracid = 56,57 mg/l. A
kisérleti adatokhoz Ho és McKay pszeudo-masodrendt (PSO) kinetikai modellje és a Dubinin-
Radushkevich izotermikus modellje bizonyult a legjobban illeszkedének. Az MWCNT maximalis
egyrétegli adszorpcios kapacitasa 78,94 mg/g volt.

STAFIE] és PYRZYNSKA tobbfalt szén nanocsdveket hasznaltak adszorbensként kétértéki
fémionok (Cu, Co, Pb) adszorpcios jellemzdinek tanulmanyozasara. Az adszorpcios kisérletekben
50 mg CNT-t kevertek 6ssze 10 ml megfeleld fémion-oldattal, a kezdeti fémkoncentraciot 1-rol
spektrofotométerrel hataroztdk meg. Az eredmények azt mutattidk, hogy a Co*" adszorpcios
kapacitasa 2,60 mg/g-ot ért el 20 mg/l egyensulyi koncentracié mellett, az optimalis pH értéket
pH=9-ben allapitottdk meg.
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II. ANYAG ES MODSZER

2.1. A vizsgalatokhoz hasznalt nanocsovek jellemzése

A vizsgalatokat tobbfalu szén nanocsoveken végeztem, melyek a Miskolci Egyetem Kémiai
Intézetében lettek eldallitva. A szerkezeti nitrogént tartalmazd bambusz szerkezetli szén nanocsé
(BCNT) minték eldallitaisdthoz CCVD moddszert alkalmaztak. A kisérleti berendezés f6 egysége
egy csOkemenceébe zart kvarcreaktorbol allt. A szintézis soran hordozos fémkatalizator (5 tdémeg%-
os Ni/MgO) jelenlétében 650-800 °C pirolizishdmérséklet mellett nitrogéntartalmi szénhidrogént,
n-butil-amint bontottak el. A szénforrast nitrogén hordozdgaz szallitotta a katalizatorhoz (13.
abra).

A szintézis utan az eldallitott nanocsovek mellett taldlhato katalizatormaradékokat tomény
sosavval torténd kioldassal, forralassal és desztillalt vizben vald mosassal tavolitottak el. A
tisztitott nanocs® mintdkat leszlrték, majd 105°C-on egy ¢&jszakén at szaritottdk. A BCNT
tisztasagat termogravimetrids vizsgalattal (TG) és induktiv csatoldsu plazma spektroszkop (ICP-

OES) késziilékkel elvégzett mérésekkel ellendrizték (VANYOREK, 2015).

13. abra. A nitrogénnel dopolt bambusz szerkezetli szén nanocsé (N-BCNT) szintézisé¢hez
hasznalt kisérleti berendezés: csOkemence (a), kvarcreaktor (b), vivégaz bemenet (c), szénforras
adagolo (d), hdmérséklet-érzékelo (e), gazkivezetés (f), fecskendds szivattya (g), nitrogén
aramlasmérdé (h), cs6kemence vezérldegysége (i), BCNT katalizatorral a kvarcreaktorban (j)

(VANYOREK, 2015)
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A nanocsovek feliiletét ezutan oxidativ kezeléssel modositottak. Ehhez 1-1 g BCNT mintat
négy kiilonbozd oxidaloszerrel — salétromsavval (65 %), perklorsavval (70 %), hidrogén-
peroxiddal (30 %), illetve salétromsav (65 %) és kénsav (98 %) 1: 3 ardnyu keverékével — kezeltek,
szobahOmérsékleten, 24 6ran keresztiil, allandé kevergetés kozben. A kezelés eredményeként a
nanocsovek feliiletén oxigén tartalmt funkcids csoportok jelentek meg, nevezetesen hidroxil,
karbonil és karboxil. A funkcionalizalas sikerességét XPS (rontgen fotoelektron spektroszkopia)
¢s FTIR (Fourier-transzformacios infravords spektroszkopia) mérések igazoltak.

A BCNT-k nagyfelbontasu transzmisszios elektronmikroszkoppal — HRTEM (FeiTechnai
G2,200 kV) kapott képe lathatd a 14. dbran. A 14/a dbra azt mutatja, hogy a nem oxidalt N-BCNT-
ket egyenetlen szalak alkotjak, amelyek hossza 2-3 um, atmérdjiik 7 nm és 22 nm kozott van, 12,4
nm-es atlagértékkel. Az oxidativ kezelés eredményeként a nanocsévek rovidebb szalakra tortek,
koriilbeliil 200-800 nm hosszusagl szakaszokkal (14/b. abra). Ez annak tudhaté be, hogy a N-
dopolt bambuszszerii szén nanocsdvek konnyen felszakadnak, mert mechanikai szilardsaguk

kisebb a nem adalékolt tarsaikhoz képest.

14. abra. A nem-oxidalt (a) és az oxidalt (b) CNT-k HRTEM képe, a bambusz szerkezet (c)

sematikus abrazolésa. Grafén élek a nanocsévek falan (d) (BALOG et. al., 2020)
A BCNT-k kiilonleges szerkezetét szemlélteti a sematikus dbrazoldsuk a 14/c. abran.
Falukon szamos grafén ¢él lathat6, melyek oxidaldszerekkel konnyen reagald sp® szénatomokat,

illetve nitrogénatomokat tartalmaznak (14/d. abra). Ebben az értelemben az BCNT-k nagyobb
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mértékben oxidalhatok, mint a nem dopolt, hagyomanyos MWCNT-k vagy SWCNT-k. A
szalsz¢élek nagy energiaji adszorpcios helyekként szolgalhatnak a bambuszszerli nanocsdvek
falan, amelyek konnyen hozzaférhetdk a kiilonb6z6 ionok vagy molekulak szamara, és ez utdbbiak
viszonylag erds kotéseket képezhetnek az adszorbens feliilettel (ioncsere adszorpcid, feliileti

komplexek vagy n-m kdlesonhatasok) (MANILO et. al., 2017).

2.2. A vizsgalatok soran felhasznalt vegyszerek és eszkozok
A vizsgalatokhoz felhasznalt vegyszereket az 1. tdblazatban foglaltam Gssze.
1. tablazat

A felhasznalt vegyszerek megnevezése és koncentracioi

A vegyiilet Képlet Molekulatomeg Koncentracio
megnevezése g/mol mol/dm3
Cink (IT)-nitrat- Zn(NOs3)2 x 6H20 297,482 10
hexahidrat
Kobalt (II)-klorid- CoClz x 6H20 237,93 4,6 x103
hexahidrat
Natrium-hidroxid NaOH 39,997 10!
102
10°
Sésav HCI 36,458 107!
102
10°

Az adszorpcids vizsgalatok elvégzéséhez sziikséges ~10 mg mennyiségli nanocso
beméréshez OHAUS gyartmanyu Adventurer AX324 tipusu, 0,1 mg felbontasu mérleget
hasznaltunk.

A cink(II)- és kobalt(IT)-ionok egyensulyi koncentracidinak meghatarozéasat az adszorpciot
kovetden Agilent 240 AA tipusu atom-abszorpcids spektrométer segitségével végeztiik el.

Az oldatok pH értékének meghatarozasdhoz SenTix® 980 IDS elektrodat ¢s WTW Multi
9620 IDS tipust pH mérdt hasznaltunk.

Tovabbi felhasznalt eszkozok: kémcsovek, kiilonb6zd méretli és tipusi Erlenmeyer
lombikok, mérépoharak, tolcsérek, kék szalagos szlirOpapir, szabalyozhaté fordulatszamu

razogep.
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2.3. Co** és Zn*" oldatok elkészitése

A vizsgalatokhoz CoCl x 6H>O és Zn(NO3)2 x 6H20 sokbol készitettem el az oldatokat. A
Co?" oldat koncentracidjat 5 x 10 M-ban, a Zn>"-ét 10> M-ban allapitottuk meg. Mivel a sok vizet
tartalmaznak, ezért az 6sszetételilk nem allandé. Ennek ismeretében, az oldatok elkészitéséhez
bemérd csonakot haszndlva, analitikai mérleg segitségével, kimértem a sziikséges sok
mennyiségét, mely a kobaltra nézve 1,18965 g, a cink esetében pedig 2,2375 g volt. A kimért sokat
kis mennyiségli desztillalt vizben feloldottam, majd tobbszdri mosast kdvetden egy 1 dm?3-es
mérdlombikba vittem at. A mérélombikot desztillalt vizzel jelig toltottem. Az elkészitett oldatok
tartalmazé oldat koncentracioja 4,6 x 10~ M, benne a Co?" ionok koncentracioja 0,271445 mg/cm?
volt. A Zn*' -ionokat tartalmazé oldat koncentracidja 10 M, benne a Zn**-ionok koncentracioja

0,65604 mg/cm? volt.

2.4. Az adszorpcios kinetika megallapitasara hasznalt modszer

A kinetikai vizsgalat sordan az adszorpcids egyensuly eléréséhez sziikséges 1d6t hatarozzuk
meg. Az egyensuly beallasanak ideje — az adszorptivum és az adszorbens anyagi mindségén tul —
gyakorlatilag attdl fligg, hogy az adszorptivum molekulai milyen sebességgel érik el az adszorbens
feliiletét, ugyanis a feliiletkozeli részecskék megkdtddése ennél jellemzden sokkal gyorsabb
folyamat. Makroszkopikus tavolsagokra az oldott molekulak diffuzioja lasst, ezért az adszorbens
és az adszorptivum érintkezését allandd keveréssel vagy razatassal segitjiik eld. Altalanos
szabalyként elmondhatd, hogy sikfeliileti vagy makropdrusos adszorbenseket alkalmazva az
egyensuly megkozelitdleg 1 ora alatt all be, mig mezoporusos szorbensek esetén (poérusmérettol
¢s az adszorbedlddo részecskék méretétdl fiiggden) ez napokig is eltarthat (INTERNET 1).

Az adszorbens pontosan ismert mennyiségével ¢és meghatirozott térfogata, illetve
koncentracioji oldatokkal szuszpenziot hozunk létre. A pontos tomeg-, térfogat-, ill.
koncentracioértékeket eldzetes kisérletek hidnyaban legfeljebb nagysagrendileg lehet
megbecsiilni, hiszen ezek a paraméterek jelentés mértékben fiiggnek a fajlagos adszorbedlt
mennyiségtdl. A felhasznalt mennyiségek tovabba az adszorbeatum, ill. az adszorbens
elérhetdségének, aranak, a rendelkezésre allo kisérleti eszkdzoknek a fiiggvénye (INTERNET 1).

A kutatomunka soran el8zetes kisérleteket végeztiink, amellyel a bemérendé Co*" oldat
térfogatdt 2 cm®-ben allapitottuk meg. A mintdk dssztérfogata, desztillalt vizzel higitva, 10 cm?
volt. Ehhez a kiindulé kobalt (¢ = 266,54 mg/dm?) oldatot 6tszordsére higitottam (50 cm? kiinduld
oldat 250 cm?>-ig), a higitott oldatbol igy minden esetben 10 cm>-t tudtam bemérni a desztillalt viz

kiilon kimérése nélkiil, csokkentve a mérés hibdjat. A Zn>'-ionokat tartalmazo oldat
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koncentréacidja 38,6 mg/dm? volt. Az oldatokhoz 10 mg nanocsévet (oxidalt BCNT) adtam, majd
razogép segitségével razattam. Egyedill a legelsd mintandl nem tdrtént razatés, ott kozvetleniil a
Co?*- és Zn**-ionokat tartalmazé oldat hozzaadasa utan elvalasztottam az oldatot a nanocsovektdl,
a tobbi mintat rendre 2, 5, 10, 20, 30, 45, 60, 90, 120, 240, 360, 540, 720 és 1140 percig razattam,

majd egyenként, szlirOpapir segitségével, leszilirtem Oket. Utolsd lépésként atomabszorpcids

crer

2.5. Az adszorpcio pH-fiiggésének vizsgalata

A pH az egyik legfontosabb tényezd, ami a fémek adszorpcidjara hatast gyakorol.
Vizsgalatunk célja tobbek kozott az, hogy megmérjiik, van-e valamilyen Osszefliggés a kémhatas
¢és az adszorpci6 kozott, ha az adszorbens szén nanocsd. Ehhez eldszér HCI és NaOH segitségével
felallitottunk egy 2-12 értékig terjedd pH skalat. A pH-t megmértiik ugy, hogy a mintdk nem
tartalmaztak a nanocsoveket, csupan a kozeg pH-jat biztosité megfelelé mennyiségi (4., 5. sz.
melléklet) HCI, illetve NaOH oldatokat, desztillalt vizet, illetve 0,258 mg/cm® Co?" és 0,0892
mg/cm® koncentraciojii Zn?" oldatokat. A mintdk dssztérfogata 10 cm? volt. Az igy eldkészitett
elegyekhez a pH mérés utan 10 mg oxidalt bambusz szerkezetii nanocsévet adtunk, majd razogép
segitségével 2 oran at razattuk. Az adszorpcidt kovetden ismét megmértiik a mintak pH értékét,

végiil az oldatban visszamaradt Co*'- és Zn?'-ionok koncentriciojit atomabszorpcios

spektrofotométerrel hataroztuk meg.

2.6. Izotermak felvétele
esetén verseny alakul ki a feliileti kotOhelyekért €s a koncentracido folyamatosan csokken az
egyensulyi érték (c.) eléréséig. Amennyiben a kisérleti koriilmények beallitasaval kizarjuk a
parolgasi veszteség lehetdségét, a szilard fazis nem duzzad és folyadékfazis nem old ki semmilyen
szennyezbanyagot az adszorbens feliiletébdl, akkor a térfogat dlland6 marad, igy a koncentracid
valtozasa kétségkiviil az adszorpcionak tulajdonithatd (INTERNET 2).

Allandé hémérsékleten az adszorpcios egyensily leirhatd izotermékkal. Az izotermak
felvételéhez az Un. szakaszos moédszer szerint jarunk el: vagy azonos adszorbens tomegekhez
koncentracio mellett a V/m aranyt valtoztatjuk szisztematikusan, allandé hémérséklet mellett. A
vizsgalataink sordn mi az elsé moddszer szerint jartunk el. Ennek megfelelden 50 cm?’-es

Erlenmeyer lombikokba bemértiink ndvekvd mennyiségben 4,6 x 102 M-os kobalt és 107

crer
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igy elokészitett oldatokhoz 10 mg nanocsovet adtunk, majd razogép segitségével a kobalt(Il)-
inokat 90 percig, a cink(Il)-ionokat tartalmazdé oldatot 120 percen keresztiil razattuk. Az
adszorpciot kdvetden a mintankat sziirtiik, majd atomabszorpcios spektrofotométer segitségével

megmértiik az oldatok egyensulyi kobalt és cink koncentracioit.
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III. EREDMENYEK ES ERTEKELES

3.1. Az adszorbens mennyiségének hatasa az adszorpciora

Az oldatadszorpcid6 mértékét lényegesen meghatirozza a kézeg anyagi mindsége, az
adszorbens ¢s az adszorbatum. Tobb oldott anyag parhuzamos adszorpcidjakor a komponensek
kisebb mértékben kotddnek meg az adszorbens feliiletén, mint az egyes komponensek kiilonalld
oldataiban. Meghataroz6 tényezd tovabba az adszorbens €és az adszorptivum tomegaranya.

Kutatomunkank elején kisérletet allitottunk be a szén nanocsd ¢és a cink oldat optimalis
tomegaranyanak meghatarozasa céljabol. Az eredmények igazoltak a Kroeker 6sszefiiggést, amely
értelmében a fajlagos adszorbedlt mennyiség (egységnyi tomegili adszorbens altal megkotott anyag
mennyisége) csokken az adszorbens tomegének novelésével adott térfogata, allando kiindulasi
koncentracio mellett (1. sz. melléklet). A nanocsé optimalis tomegét 10 mg-ban allapitottuk meg

¢s a tovabbi méréseket ezzel a mennyiséggel végeztiik (15. abra)

25000
#-21,5 mg cink(I)-ion
20000 e=te=107,3 mg cink(II)-ion
—8—214,6 mg cink(II)-ion
15000

a, mg/g

10000 \

5000 —_—
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15. abra. A nanocso tomege és a fajlagos adszorbealt mennyiség kozotti osszefiiggés

kiilonb6z6 cink(II)-ion koncentraciok mellett

3.2. Adszorpcios kinetika
A kinetikai vizsgalatok sordn a cink(II)- ¢és a kobalt(II)-ionok adszorpcios egyensulydnak
eléréséhez sziikséges optimalis 1d6t hataroztuk meg.
Az oldat és szilard adszorbens érintkezése esetén, kelloen hosszu id0 utan beall az

adszorpcids egyensuly. A nehézfém-ionok széntartalmi szorbenseken torténd adszorpcidjanak
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kinetikdja meglehetdsen Osszetett folyamat. A munkdk tobbsége kétlépcsds adszorpcids
kinetikaval foglalkozik, azaz egy kezdeti gyors felvétellel és egy sokkal lassabb, masodik
adszorpcios fazissal, amely tobb napig, sot hetekig is eltarthat (BRIGATTI et. al., 2000). Egyes
szerzOk tobb perces optimalis érintkezési id6tartamrol szamolnak be (AJMAL et. al., 2001), mig
masok ugy vélik, hogy az egyensuly eléréshez sziikséges optimalis id6 tobb szaz 6ra (CSOBAN et.
al., 1998). Altalanossagban elmondhat6, hogy a legtobb szerzé az optimalis érintkezési id6t 1-5
oran keresztiil feltételezi (LAKATOS et. al., 2002).

A 16. abra a cink(II)-ionok oxidalt BCNT altali adszorpcidjanak idofiiggését mutatja be 38,6

mg/dm? kezdeti oldatkoncentracié mellett.
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16. abra. Cink(II)-ionok adszorpciés kinetikdjanak vizsgélata oxidalt BCNT-n

Az eredmények alapjan harom szakaszt kiilonithetiink el. Az 1. szakaszban az BCNT/oldat
érintkezési iddtartama t <120 perc, ebben a szakaszban az adszorbedlt mennyiség folyamatosan
novekszik az id0 elérehaladtaval, mig el nem éri az egyensulyi allapotot t = 120 percnél (II.
szakasz), ami megmutatja az optimalis razasi idét. A t > 120 percnél a Zn(Il)-ionok kis
mennyiségben deszorbealddnak a CNT-k feliiletérdl (III. szakasz). Az egyensuly bealltakor 1 g
nanocso feliiletén 8,7 mg cink(II)-ion adszorbealddott.

A 17. abran a kobalt(IT)-ionok oxidalt BCNT altali adszorpcioja van abrazolva az id6
fiiggvényében 264,55 mg/dm? kezdeti oldatkoncentracio mellett.
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17. abra. Kobalt(II)-ionok adszorpcios kinetikdjanak vizsgélata oxidalt BCNT-n

Az eredmények alapjan a kobaltra nézve ugyszintén harom szakaszt kiilonithetiink el: az N-
BCNT/oldat érintkezési id6tartama t < 90 perc (I. szakasz), ahol az adszorbealt mennyiség
fokozatosan novekszik az 1dé elérehaladtaval; 90-720 perc (II. szakasz) érintkezési 1d6
tartomanyban eléri az adszorpcios egyensulyt; t > 720 percnél pedig a Co(I)-ionok egy részének
deszorbealodasat figyelhetjiik meg (I11. szakasz). Az egyensuly bealltakor 1 g nanocsé feliiletén
~14-15 mg kobalt(Il)-ion adszorbealodott. Megéllapithaté tovabba a grafikonrdl, hogy a Co**-
ionoknak kozel 70%-a mar kozvetleniil a nanocsd és az oldat 6sszkeverése utan adszorbealddik az

oxidalt BCNT feliletén.

3.3. Az adszorpcio fiiggése a kozeg pH értékétol

A 18. dbran a kémhatas és az adszorpcid kozotti 0sszefliggés lathato cink(Il)-ionokra nézve.
Az oldat pH értéke az adszorpciot kovetden csokkent, ami a nanocsd savas kémhatdsaval
magyarazhato. Ahhoz, hogy CNT-k feliiletén oxigéntartalmu funkcios csoportok jelenjenek meg,
a nanocsOt oxidativ kezelésnek kell kitenni. Ezek az oxidaldszerek javarészt savak (HNO3, H2SOs,
HCIOg), igy értelemszerd, hogy a cink(II)-ionokat tartalmaz6 oldat érintkezve a nanocsével, savas
kémhatdsra tesz szert. Az adszorbealt mennyiség a pH ndvekedésével fokozatosan nd egészen
11,5-6s pH értékig. Erdsen lugos kdzegben (11 {616tt) azonban a nanocsé roncsolodik, szerkezete
megbomlik, igy pH=11 f6lott gyakorlatilag nem beszéhetlink adszorpciordl. Az optimalis pH
intervallumot 10-10,5 pH érték mellett hatdroztunk meg. Ebben a tartomanyban 1 g oxidalt BCNT

az oldatban 1év8 Zn*"-ionok 60 %-at kitotte meg.
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18. abra. A cink(II) adszorpci6 és a pH kozotti 6sszefliggés

Adszorptivumkeént két vegyértékli kobalt-iont hasznéalva hasonlo lefutasu gorbét kapunk. Az
adszorbealt mennyiség a pH novekedésével fokozatosan nd, majd pH = 10-10,5 kdzott eléri az
optimumot. Ebben a pH intervallumban 1 g oxidalt BCNT a Co*"-ionok 54 %-at képes megkotni
(19. abra).
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19. abra. A kobalt(Il) adszorpcid és a pH kozotti Osszefiiggés
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3.4. Adszorpcios izotermak

Az oxidalt BCNT adszorpcios tulajdonsdgainak vizsgalatahoz egyensulyi adszorpcios
izotermakat vettiink fel, adszorptivumként kiilonboz6 fémionokat hasznalva. Allandé hdmérséklet
mellett az adszorpcids egyensuly leirhato izotermakkal, ami az adszorbedlt anyag mennyiségét a
fejezi ki.

Az adszorpcids izotermak meghatarozasanal a Co**-ionok esetében 271,4 mg/dm® fémion
tartomany 6,6-261,5 mg/dm? volt.

A kobalt(II)- és cink(II)-ionok oxidalt BCNT-n torténd adszorpcidjanak izotermai eltérdek.
értékek fokozatosan ndének, majd elérik a telitést. A 20. abrar6l megallapithato, hogy telitett

allapotban 1 g nanocsd 18,3 mg Co?"iont képes megkotni.

a, mg/g

0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30
X, g/8

20. abra. Kobalt(II)-ionok adszorpcios izotermaja oxidalt BCNT-n
A cink(II)-ionok adszorpcids izotermdja ennél mar joval bonyolultabb. A 21. dbran lathato,
hogy az izotermara jellemzd egy kezdeti egyenes, majd egy lassubb novekedési szakasz. A

koncentracio novelésével, a kobalthoz hasonl6éan, az adszorpcios értékek fokozatosan ndnek, am

az adszorpcio telitettségi értéke az izotermardl nem allapithatdé meg.
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21. abra. Cink(II)-ionok adszorpcios izotermaja oxidalt BCNT-n

3.5. Az izotermak allandoinak meghatarozasa a Langmuir és Freundlich modellek
segitségével

A vizsgalt fémionok adszorpcidjanak pontosabb leirasa érdekében a kisérleti adatokat a
Freundlich és Langmuir egyenletekkel elemeztiik. A Langmuir és Freundlich modellek konstansait
az adszorpcios egyensulyi adatok illesztésébdl kapjuk.

A Co*" esetében a Langmuir-modell korrelacios egyiitthatoja 0,99, a Freundliché 0,79 volt.
Figyelembe véve a korrelacids egyiitthatokat, illetve a tényt, miszerint a Freundlich modell
elsésorban a felmend agra érvényes, megallapitottuk, hogy a Langmuir-modell megfelelébb a
Co(I)-ionok BCNT-n val6 adszorpcids jellemzdinek leirdsara (22. ébra).

A Kkisérleti adatoknak a Langmuir izoterma modellbe vald illesztése az adszorbens
feliiletének homogén jellegére utal. Az eredmény azt is bizonyitja, hogy az adszorbens feliiletén a
fémion egyrétegli fedése kialakul.

A felvett izoterma linedris forméajanak megéllapitasahoz az aldbbi egyenletet hasznaltuk fel:

Ceg/a = 1/(axK) + Cey/ao
ahol:
C.q - az oldatban 1évé fémionok egyensulyi koncentracioja, meé/dm?,
a - fémionok adszorpcids egyiitthatdja, meé/g
aw» - a fémionok maximalis adszorpcidjanak értéke, meé/g

K - az adszorpcié egyensuly allanddja, dm®/meé
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22. abra. Kobalt(II)-ionok linearizalt Langmuir izotermaja

0,00

2,00

4,00

P
Ly =1,7266x + 0,2301
' R’ =0,9921

C

eq

8,00
oxidalt BCNT

Linearis (oxidalt BCNT)

10,00

A K az adszorpciora vald hajlamot mutatja, vagyis ardnyos az adszorbedtum adszorbens

iranti affinitdsaval, az a» pedig a fémionok maximalisan megkdthetd mennyiségét fejezi ki a

nanocsoveken. Minél nagyobb az a. értéke, anndl tobb fémiont tud megkotni az adott adszorbens.

mg/g, ami viszonylag magas affinitassal parosul (K = 15,0 dm*/mmol).

A 2. tablazatban lathato, hogy a Co?*-ionok maximalisan megkdtheté mennyisége 17,1

2. tablazat

A Langmuir izoterma allandéi (Co?")
ax A K K K K*103
Co | Va-|1/azk mg-eé/g | mmol/g| *” me/g dm?/mg-eé | dm*/mmol | dm?*/mol | dm?/mol
BCNT (1,73 0,23 0,58 0,29 17,07 7,50 15,01 15007,39| 15,01

A 23. és 24. 4bran a cink(Il)-ionok linearizalt Langmuir, illetve Freundlich izotermai

lathatok. A megszerkesztett grafikonok egyértelmiien jelzik, hogy a Zn?-ionok adszorpcidjara

nézve mind a Langmuir (R? = 0,95), mind a Freundlich modell (R? = 0,96) alkalmazhat6, amivel

azzal van 6sszefliggésben, hogy a Freundlich izoterma modell elsésorban felmend agra érvényes.
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23. abra. Cink(I)-ionok linearizalt Langmuir izoterméja

A 3. tablazatban a Langmuir izoterma meghatarozott allandoi vannak feltiintetve a Zn?'-
ionok adszorpciojara vonatkozéan. A maximalisan megkdthetd mennyiség a.= 52,6 mg/g, ami a

Co**-ionok affinitasahoz képest alacsony, K = 3,6 dm*/mmol értékkel parosul.

3. tablazat
A Langmuir izoterma allandoi (Zn*")
F: 1) Ao Ao K K K K*103
/2| 1/a-k mg-eé/g | mmol/g | mg/g | dm’/mg-eé¢ | dm*’mmol | dm?/mol |dm?3/mol
BCNT 0,62 0,34 1,61 0,80 52,60 1,80 3,61 3608,24 3,61
0,50000
0,00000
-7,00000 -6,00000 -5,00000 -4,00000 ‘300&)0 -2,00000 -1,00000 0,00000
-0,50000
'Q..' y =0,6818x + 1,8996

. R?=10,9582 -1,00000

2 i
S - -1,50000

E .."'
S & -2,00000
e
® -2,50000
°
-3,00000
® Oxidalt BCNT
X, g/

--------- Linearis (Oxidalt BCNT)

24. abra. Cink(II)-ionok linearizalt Freundlich izotermaja

44



Szélesebb koncentraciotartomany leirdsdra alkalmas a Freundlich egyenlet, amely a
feliiletaktiv anyagok kisérleti adszorpcids izotermainak feldolgozasan és altalanositasan alapszik.
A Freundlich-allandok értéke grafikusan, logaritmikus koordinata rendszerben egyszeriien

szamithato.
1
lga, = lgkp +£lgce
A mérési adatok logaritmikus értékeit grafikonon &brazolva egyenest kapunk. A

szamitasokhoz az a. értékét mmol/g egységben, a c. értékét pedig mol/dm? egységben adjuk meg.

Az egyenes metszéspontja az ordinataval a [gkr értékét adja (amibdl értelemszertien ki kell

szamitani a kr értéket), a hajlasszdg tangense pedig az - értéket.

4. tablazat

A Freundlich izoterma allandéi (Zn>")
Zn 1/n n Ig Kr kr, cm®/g
ox. BCNT 0,68 1,47 1,90 79,36

A kr allando szamszerlien megegyezik az adszorbedlt mennyiséggel, ha az egyensulyi
koncentracié egyenld eggyel (pl. 1 moél/dm?), az 1/n kitevd pedig az izoterma lefutdsanak
meredekségét jellemzi, vagyis, hogy az izoterma milyen mértékben kozelit az egyeneshez.

Az I/n, amelynek értéke 0 és 1 kdzott mozog, az adszorpcid intenzitdsanak vagy a feliilet
heterogenitdsanak a mérészama. Minél kézelebb van az 1/n értéke a nulldhoz, annal heterogénebb
a feliilet. Az I/n értéke 1-nél kisebb, ami arra utal, hogy a folyamat kedvezdnek mondhatd

(kdzepes 0,5 <n<1).

3.6. A cink(II)- és a kobalt(IT)-ionok adszorpcidjanak osszehasonlitasa

A vizsgélati eredményeink alapjan a cink(II)- és a kobalt(Il)-ionok eltérd adszorpciods
kapacitast mutatnak. A publikdciok nagy részében az adszorbens fémionokhoz valé affinitisa
kozotti kiilonbségeket a vizsgalando6 ionok sugaraval magyarazzak (KARDIVELU et. al., 2000). Az
altalunk vizsgalt ionok koziil a cink(II)-ionok rendelkeznek nagyobb ionsugarral (Zn>" - 74 pm,
Co?" - 70 pm). A kutatok egy része arrol szamol be, hogy az ionok adszorpcids képessége
novekszik a sugar novekedésével, ami annak kdszonhetd, hogy minél nagyobb az ionok mérete,
annal nagyobb a polarizalhatdsaguk, és ebbdl adoddan az adszorptivum és az adszorbens kozotti
elektrosztatikus kolcsonhatas (RICORDEL et. al., 2005). Mindazonaltal, mivel az ionok vizes

oldatokbol hidratalt formaban adszorbealdodnak, figyelembe kell venni hidratalt sugarukat is.
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CHAOUCH ¢s tarsai feltételezték, hogy a fémionok adszorpcidjanak kiilonbsége a hidratacidra vald
érzékenységiikkel fiigg Ossze. Az ionsugar novekedésével az ionok hidrataltsaga (hidratalt
ionsugar) csokken. Mivel a nagyobb méretli hidratalt ionok szdmara nehéz megkozeliteni az
adszoprcios helyek kozéppontjat, a nagyobb hidratalt ionsugart kobalt(Il)-ionok kevésbé
adszorbealddtak az oxidalt BCNT aktiv helyein, mint a kisebb hidratélt ionradiuszt cink(II)-ionok.

A vizsgalt fémionok eltéréd adszorpcidos készségét meghatdrozhatja tovabba az ionok
elektronszerkezete. A cink(Il)-ionok teljesen lezart héjjal rendelkeznek (1s*2s22p®3s?3p©3d!?), mig
a kobalt(Il)-ionoknak tovabbi két elektron leadasara (félig lezért héj) vagy harom elektron
felvételére volna sziikség a stabilis 4llapot eléréséhez (1s? 2s% 2p® 3s? 3p® 3d”). XIAOTAO ZHANG
¢s tarsai ugy gondoljak, minél stabilabb a vizsgalt ion elektronszerkezete, annal tobbet tud beldle

megkotni az adott adszorbens és forditva.

3.7. Cink(II)- és kobalt(Il)-ionok adszorpcidja felszini és felszin alatti vizekbol oxidalt
BCNT nanocsovon

Kutatasunk fontos célja, hogy megallapitsuk, a vizsgélt adszorbens alkalmas-e a
gyakorlatban fémionok eltavolitasara felszini és felszin alatti vizekbdl, és ezzel egyidejiileg
megvizsgaljuk az oxidalt BCNT tobbszori felhasznalhatdsdganak lehetdségét.

A kisérlet soran a cink(Il)- és kobalt(Il)-ionok adszorpcidjat tanulményoztuk harom
vizminta altal. Az egyik minta a Vérke patak beregszaszi szakaszabol vett felszini viz, a masik egy
Nagymuzsalybol szarmaz6 meddéhanyokon atszivargo viz, a harmadik pedig felszin alatti ivoviz,
amelynek szarmazasi helye Kisdobrony. A mintavételi helyeket kordbbi kutatdsokra alapozva
jeloltiik ki (Csoma et. al., 2020; GONCZY et. al., 2020). A vizmintak rovid jellemzését tartalmazza

az 5. tablazat.

S. tablazat

A vizminték fontosabb jellemzdi

Fémionok koncentraciodja,

Mintavételi hely mg/dm’? pH
Zn Co
Vérke patak (Beregszaszi 0,027 K ha 721
szakasz)
Nagymuzsaly 178,66 0,21 2,79
Kisdobrony 0,026 0,01 7,24

A cink(Il)-ionok hatarértéke az EU-ban felszini vizre nézve 0,05 mg/dm?, ivoviz esetén 1

mg/dm?>. Lathato, hogy mind a Vérke patakbdl, mind a Kisdobronybdl szarmazoé vizminta cink
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koncentracioja joval a megadott hatarérték alatt van. Eles eltérést mutat azonban a
Nagymuzsalybdl szadrmaz6 vizmintdban mért fémion koncentraci6. Ennek oka, hogy
medddhanyokon atszivarogva a viz elsavanyodik (ez indokolja az alacsony pH értékét). Az
alacsony pH érték Osszefligg a magas fémion koncentracioval olyan modon, hogy a savas
kémhatésu viz oldja a medd6hanyok kdzetét ¢és aa benniik 1évo fémionokat oldatba viszi.
Cink(II)- és kobalt(IT)-ionok természetes vizekbdl vald adszorpcidjanak vizsgalatdhoz a
kisérletet a korabban meghatarozott optimalis koriilmények kozott végeztiik el, annak érdekében,
hogy a lehetd legnagyobb mennyiségli fémiont kdsson meg az altdlunk alkalmazott adszorbens.
Ehhez bemértiink 10 cm?-t a kiilonb6zé vizmintdkbol, beallitottuk a pH-t (450 pl, 0,1 M NaOH
segitségével), majd hozzdadtunk 10 mg nanocsdt és 2 6ran keresztiil razattuk a mintdinkat. Az
adszorpciot kovetden ujra megmértik a pH-t, majd utols6 I1épésként atomabszorpcios
A vizsgalat sordan harom parhuzamos mérést végeztiink el. Az els6 mérési sorozat
adszorpcidja utdn lesziirtiik a nanocsdveket, 1 mol/dm® konentracioja HNOs-ban kezeltiik Sket a
feltiletiikon megkotott fémionok kioldasa (deszorpcidja) céljabol, majd az igy megtisztitott
nanocsoveket felhasznéaltuk a kovetkezd mérési sorozat adszorbenseként. A cinkre vonatkozé

mérési adatok az 6. tdblazatban vannak 6sszefoglalva (részletesebben a 14.sz. mellékletben).

6. tablazat

Zn*"-ionok adszorpcidja felszini és felszin alatti vizekbol oxidalt szén nanocsévén

Az adszorbealédott cink(II)-ionok

mennyisége az oxidalt BCNT nanocs6von
A vizminta megnevezése

mg/g

1. sorozat II. sorozat II. sorozat

-0,006 -0,066 -0,086

Felszini viz -0,002 -0,069 -0,182

(Vérke patak beregszaszi szakasza) -0,001 -0,070 -0,148
x =-0,003 X =-0,068 x=-0,139

8911 14,713 27,418

Meddohanyokon atszivargo viz 6,800 5,016 18,708

(Nagymuzsaly) 3,382 13,361 18,484
X =6,364 X =11,030 X =21,537

0,014 0,019 -0,348

Felszin alatti voviz 0,015 0,019 -0,146

(Kisdobrony) 0,010 0,020 -0,234
x=0,013 x=10,019 X =-0,243
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A Vérke patakbdl szarmazé vizmintidban 0,0269 mg/dm?® kiinduldsi cink koncentraciot
mértiink. A tablazatbol megallapithatd, hogy az oxidalt BCNT gyakorlatig semmit nem kotottt
meg a vizben 1év0 cink(Il)-ionokbol, ami azzal magyarazhatd, hogy a viz kiilonb6z6 fém ionokkal
nagymértékben szennyezett és a cink mellett olyan ionok vannak jelen, amelyek feltételezhetden
nagyobb affinitassal adszorbealddtak az altalunk alkalmazott adszorbens feliiletén.

A medddhanyodkon atszivargd vizben mar jéval magasabb — 178,662 mg/dm? kiinduldsi cink
koncentraciot mértiink. Egy g nanocsé az elsé mérési sorozat eredményei alapjan atlagosan 6,364
mg cink(I)-iont adszorbealt, mig ez a mennyiség a kovetkezd mérési sorozatokban fokozatosan
novekszik.

A Kisdobronybdl szarmaz6 vizmintdban, a beregszaszi felszin vizhez hasonléan, alacsony
kiindulasi cink koncentraciot mértiink (co = 0,0255 mg/dm?). Az elsd és masodik mérési sorozat
alapjan 1 g nanocso atlagosan 0,013 és 0,019 mg cink(II)-iont k6tott meg, azaz a kiindulasi fémion
50,9 ¢és 74,5%-at. A harmadik mérési sorozat eredményei azonban lathatéan eltérnek az
elsOkett6tdl. A kiilonbséget a kozeg megvaltozott pH-janak tudhatjuk be. Az ivéviz pH-ja
kezdetben 7 koriili volt, a kisérlet soran ezt 450 ul, 0,1 M NaOH oldat segitsé¢gével 9-10 kozé
allitottuk be. Az adszorpciot kdvetéen minden esetben csokkent az oldatok pH értéke. Az elsé
esetben 9-r6l =7,5-re, a masodik mérési sorozatnal 9-rél =7-re (a nanocsd salétromsavban vald
kezelésének hatdsara), a harmadik mérési sorozat esetében pedig a csokkenés drasztikus volt (9 —
~2,5). Legnagyobb mennyiségii cink(Il)-iont az adszorbens pH = 7 koriil tudott adszorbalni. A
harmadik mérési sorozatnal a vizmintak olyan mértékben elsavasodtak a HNOj3 hatdsara, hogy a
nanocsd gyakorlatilag nem tudott cink(Il)-iont megkdtni a feliiletén.
altal. A kisérlet a vart eredményt mutatta, vagyis, hogy a vizmintakban jelen 1év0 alacsony (egyes
esetekben a kimutatasi hatér alatt) koncentracié kdvetkeztében, az oxidalt BCNT Co?'-ionokbdl
tulajdonképpen semmit nem adszorbealt a feliiletére. Az eredmény Osszefiiggésbe hozhatd tovabba
azzal is, hogy a folyamat sordn els6ként a nagyobb affinitdssal rendelkezd kationok
adszorbalddnak. Ezek a részecskék elfoglaljak az adszorbens aktiv centrumait, igy a vizminatban
1év6 kobalt ionok szamara nem marad hely.

A munka ezen szakaszaban két kérdésre kerestiik a valaszt: egyrészt a laboratorimban kapott
eredmények alkalmazhatok-e gyakorlati célok megvalositasara, masrészt a nanocsé (elsésorban
magas ara miatt) felhasznalhato-e tobb alkalommal, és ha igen hanyszor? Az eredmények
egyértelmiien jelzik, hogy az oxidalt BCNT bizonyos koriilmények kozott alkalmas nehézfémek

altal szennyezett vizek tisztitasara, illetve az adszorbens jboli felhasznalésa is igazolodott, am a
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tisztitds koriilményeinek megallapitdsa tovabbi kutatdsok elvégzését teszik sziikségessé. A
kérdéseinkre tehat kaptunk egy rovid valaszt, a valasz azonban kérdések ujabb sorat vetette fel:

1. Hogyan befolydsolja a vizek kation, anion dsszetétele az adszorpciot?

2. Hogyan befolyasolja a vizek puffer képessége a pH értek alakuldasat az adszorpcio soran
(viz puffer kapacitasa, oxidalt nanocsé erdsen savas kémhatasa, hidrolizis, aqua-komplexek
képzodése)?

3. Milyen koncentracio tartomdanyban hatékony az adszorpcio a cink és kobalt ionokra
vonatkozoan?

4. Milyen savat (salétromsavval, kénsav, perklorsav, vagy az oxidalasanal hasznalt savak)
és azt milyen koncentracioban kell alkalmazni az adszorpcio utan a nanocsovek
megtisztitasasara?

Ezek a kérdések kutatdmunkank soran megvalaszolatlanok maradtak, am a vizsgalatok egy

Ujabb iranyat nyitottdk meg.
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OSSZEFOGLALAS

Munkank célja a cink(Il)- és kobalt(Il)-ionok adszorpcids/deszorpcids tulajdonsagainak
Osszehasonlitd vizsgalata volt oxidalt, nitrogénnel dopolt bambusz szerkezetii szén nanocsdveken.
A vizsgalathoz hasznalt nanocsdveket a Miskolci Egyetem Kémiai Intézetében szintetizaltak.
Feladatunk a cink(II)- és kobalt(II)-ionok optimalis adszorpcids idejének megéllapitasa, az oldat
optimalis pH értékének meghatarozéasa, a adszorpcios izotermak felvétele, megszerkesztése €s
azok alapjan az adszorpcios izotermak allanddinak meghatarozasa és kiértékelése volt.

A dolgozat els§ részében attanulmanyoztuk a téma szakirodalmat, elvégeztik a
vizsgélatokhoz sziikséges szamitdsokat, majd hozzalattunk a mérések kivitelezéséhez.

A kinetikai vizsgalatok sordn a cink(Il)- ¢és a kobalt(II)-ionok adszorpcios egyensulydnak
eléréséhez sziikséges optimalis idot hataroztuk meg. A Zn** kinetikai vizsgalatanal 120 perc utan,
mig a Co?" esetében 90-720 perc érintkezési id6 tartomanyban érte el az adszorpcio egyensulyat,
ez jelentette tehat az optimalis razasi idot.

Megallapitottuk, hogy az adszorpciodt jelentdsen befolyasolja a kozeg pH-ja. A fém-ionok
adszorbedlt mennyiség a pH novekedésével fokozatosan nd, majd pH = 10-10,5 kozott eléri a
maximumot. A kisérleteink azt mutattak, hogy ebben a pH intervallumban 1 g oxidalt BCNT az
oldatban 1év8 Co*" 54 %-4t és a Zn*" 60 %-4t képes adszorbedlni.

Az adatokat kielemezve, felvettiik és megszerkesztettiik az adszorpcios izotermakat, ami
jellemezte az adszorpcid folyamatat. A kobalt(I)- és cink(Il)-ionok oxidalt BCNT-n torténd
adszorpcidjanak izotermai eltéréek. Az adszorpcié pontosabb leirdsa érdekében a kisérleti
adatokat a Freundlich ¢és Langmuir egyenletekkel elemeztiik. A modellek konstansait az
adszorpcids egyensulyi adatok illesztésébdl kaptuk. A Co?* esetében megéllapitottuk, hogy az
BCNT-n torténd adszorpcios jellemzoinek leirdsara a Langmuir-modell alkalmazhato, az
adszorptivum maximalisan megkotheté mennyisége 17,1 mg/g, ami viszonylag magas affinitassal
parosult (K = 15,0 dm*/mmol). A megszerkesztett grafikonok egyértelmiien jelezték, hogy a Zn**-
ionok adszorpcidjara nézve mind a Langmuir, mind a Freundlich modell megfelel6. A Langmuir
izoterma alapjan maximalisan megkdthetd Zn?" mennyiség a. = 52,6 mg/g, ami a Co?'-ionok
affinitasahoz képest alacsony K = 3,6 dm*/mmol értékkel parosult. A Freundlich modell konstansai
a cink-ionokra vonatkozoéan: 1/n = 0,68, kr = 79,36 cm?/g.

Kutatdsunk sordn megallapitottuk, hogy az oxidalt BCNT nanocsé alkalmazhat6 a
gyakorlatban nehézfémek altal szenyezett felszini €s felszin alatti vizek megtisztitasara, illetve
deszorpcid utan lehetdség nyilik az adszorbens tobbszori felhasznaldsara, am a tisztitas

koriilményeinek megallapitasa tovabbi vizsgalatok elvégzését teszik sziikségessé.
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PE3IOME

MeToro  HamIOro  JMOCHDKEHHs OyJ0  TOPIBHSHHA — aAcopOmiitHuX/maecopOriitHux
BrnactuBocTed 10HIB 1uHKY (II) Ta kobampTy (II) Ha oxucimeHux ByrierneBux 0amMOyKOBHX
HAaHOTpYOKax, JIeroBaHuUX a3oToM. HaHOTpyOKM, BHMKOpHMCTaHI [UIs JOCHIIKEHHs, Oynu
cuHTe30BaHi B IHcTUTYTI XiMii YHIBepcuTeTy Mimkonbsua. Hamum 3aBnanasM O0ylio BUSHAYUTH
onTUManbHUI 4ac anacopOuii 10HIB muHKY (II) Ta ko6anety (II), BU3HAUYNTH ONTUMAILHUN IS
ancopo61ii pH po3uuny, moOymyBatu i30TepMu aacopOIii Ta Ha iX OCHOBI BU3HAYUTH Ta OI[IHUTH
KOHCTaHTH, SIKI XapaKTepU3yIOTh aACcOpOILito.

VY nepiuiit yacTHHI pOOOTH HABEACHO JITepaTypHUH OIS MO TEMi, pO3paxyHKH, HEOOXiHi
JUISI IPOBEJIEHHSI BUMIPIOBaHb, a MOTIM IPUCTYNUIIU 10 BUKOHAHHS J10CIIII)KEHb.

VYV KIHETHYHUX MOCTIDKCHHSX BU3HAYEHO ONTUMAJIBHMM 4ac JTOCSATHEHHS aacopOiiitHol
piBHoBaru ioHiB muHKY (II) Ta xobanbry (II). [lng ioHiB UHKY piBHOBara ajacopOuii Oyia
nocsruyta depes 120 xsunuH, a y sunaaky Co>" ma mpomixkky uacy Big 90 g0 720 XBHIHH
KOHTAKTy 3 HAHOTPYOKamHu, 110 1 OyJI0 MPUHHATO 32 ONTUMATBLHUN Yac CTPYIITyBaHHS.

BcranosneHo, 1mo Ha ajcopoOitito ictotHo BruiBae pH cepenosuiia. AncopooBaHa KiTbKIiCTh
10HIB MeTally MOCTYNOBO 30UIBIIYETHCS 31 3pocTaHHSAM pH, a moTiM gocsArae MakCMMaabHOTO
3HayeHHs M pH 10-10,5. Harni exciepuMeHTH mokasaiy, o y IboMy iHTepBaji | T OKUCIeHoro
BCNT 3B’s13ye 54% Co*" i 60% Zn*".

3 METOI0 XapaKTePUCTHKHU TMPOIECy OYyJIW MOCTaBIICHI €KCIIEPUMEHTH IO JOCIIHKEHHIO
130Tepm aacopOirii. [3oTepmu ancopoOiiii ioHiB k06anbTy (II) Ta uaky (II) Ha okucnennx BCNT
BUSBWINCH pi3HUMH. [l OUIbIl  TOYHOTO oOmucy ajacopOuii  eKcrepuMeHTalbHI JaHi
MpOaHaN3yBaJIM 3a JOMOMOror piBHSHL Dpeinmiixa 1 Jlenrmiopa. KoHcTaHTH piBHSHB
BU3HAYIIN 32 JAHUMU a1cOpOIiitHOT piBHOBaru. BetanoBuiy, mo Mojens JIenrmiopa Moxe 0yTu
BUKOPHCTAHA VISl XapaKTePUCTUK aicopOirii ioHIB K0OanbTy Ha HaHOTpyOkax BCNT. Ilpu nipomy
MaKCHUMajibHa KUIBKICTh aJcOpOOBaHOrO0 KoOaiabTy craHoBUTh 17,1 wMr/r, a 3Ha4YeHHs
cropinHeHocTi 10 ancopbuii BimHOcHO Bucoka (K = 15,0 mm’/Mmons). I30TepMHu LHMHKY
OJIHO3HAYHO TOKa3yloTh, IO SK Monaenb JleHrmiopa, Tak 1 DpeitHmmixa npugatHi s
XapaKTEepUCTUKH TIpoliecy ancopOitii maHoro Merany Ha HaHoTpyOkax BCNT. 3a i3otepmoro
JleHrmMiopa BU3HAYMIIH, 10 MaKCHUMaIbHA KilbKICTh ajcopOoBaHoro Zn?' cranopuna ao = 52,6
MI/T, IpH 1IOMY CHOPifHEHICTH 10 aacop6uii K = 3,6 av’/MMonb 3HauHO MeHIIe B TIOPiBHAHHI 3
AQHAJIOTIYHUM TIOKa3HUKOM g KoOanbTy. KoHcTantm wMozem @PpeiHmmixa il LHUHKY

cTaHOBIATH: 1/n = 0,68, kr = 79,36 cM>/r.
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Ha ocHOBI mpoBeneHUX €KCIepUMEHTIB BCTaHOBWIM, 110 okuciieHi BCNT nHaHOTpyOKH
MOKHAa BHKOPHUCTOBYBATM Ha TMPAKTUI[l JUISi OYMINEHHS TIOBEPXHEBHUX 1 IMiJ3EMHUX BOJ,
3a0pyIHEeHHX BaXKUMH MeTanaMmu. [lokazamy Takok, 1o Mmicis JaecopOrii HaHOTPYOKH MOJKHA
BUKOPHUCTATH Oarato pas3iB. YMOBU OUHWINEHHS BOJ BiJ 10HIB METaJliB OAHAK MOTPeOYIOThH

MOJANBIINX JOCIIIKEHD.
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Az adszorbens mennyiségének hatasa az adszorpciora

MELLEKLETEK

1. sz. melléklet

A A A hozzaadott | M(Zn*") | A hozziadott |A bemért Zn** Visszamaradt | Visszamaradt | Adszorbalédott| Bemért Zn** | Adszorbalédott
minta | bemért | oldat Zn** oldat Zn** Zn** | mennyisége Zn** Zn* Zn** mennyisége 1 Zn*
szdma |nanocso | koncentracidja koncentracidja| oldat | az oldatban | koncentracidja| mennyisége az | mennyisége g nanocsOre | mennyisége 1

tomege térfogata az oldatban oldatban szamitva, g nanocsore
(mért X szamitva,
koncentrdcio) a
mg mol/dm3 o/mol mg/cm’ cm’ mg mg/dm’ mg mg glg mg/g
1 10,1 0,010 65,4090 0,65604 0,5 0,328 9,3230 0,093 0,235 0,032 23,247

2 10,0 0,010 65,4090 0,65604 2,5 1,640 31,9694 0,320 1,320 0,164 132,041

3 10,0 0,010 65,4090 0,65604 5,0 3,280 46,7670 0,468 2,813 0,328 281,253

4 15,0 0,010 65,4090 0,65604 0,5 0,328 3,3868 0,051 0,277 0,022 18,481

5 14,9 0,010 65,4090 0,65604 2,5 1,640 16,0266 0,240 1,400 0,110 93,940

6 14,9 0,010 65,4090 0,65604 5,0 3,280 27,6498 0,415 2,865 0,220 192,312

7 20,2 0,010 65,4090 0,65604 0,5 0,328 2,0064 0,040 0,288 0,016 14,252

8 20,2 0,010 65,4090 0,65604 2,5 1,640 10,0065 0,200 1,440 0,081 71,286

9 20,2 0,010 65,4090 0,65604 5,0 3,280 19,7367 0,395 2,885 0,162 142,845

10 249 0,010 65,4090 0,65604 0,5 0,328 1,4774 0,037 0,291 0,013 11,690

11 25,0 0,010 65,4090 0,65604 2,5 1,640 7,9127 0,198 1,442 0,066 57,691

12 25,0 0,010 65,4090 0,65604 5,0 3,280 15,4622 0,387 2,894 0,131 115,746
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A Zn*" kinetikai vizsgalatanak mérési eredményei oxidalt BCNT nanocsdvon

2. sz. melléklet

A A A hozziadott |M(Zn**)| A hozzaadott | A bemért Zn* Visszamaradt | Visszamaradt | Adszorbalédott| Bemeért | Adszorbalodott| Ido
minta | bemért | oldat Zn>* oldat Zn*" Zn>" | mennyisége Zn** Zn** Zn** Zn** Zn**
szama | nanocsO | koncentracioja koncentracioja| oldat 10 cm3 | koncentracidja| mennyisége | mennyisége |mennyisége | mennyisége |
tomege térfogata | oldatban az oldatban 10 cm® lg g nanocsore
(mért oldatban nanocsore szamitva,
koncentracio) szamitva, a
X

mg mél/dm3 g/mol mg/cm’ cm3 mg mg/dm’ mg mg g/g mg/g min
1 10,1 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 39,326 0,393 -0,007 0,038 -0,721 0
2 10,0 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 37,858 0,379 0,007 0,039 0,739 2
3 10,2 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 34,566 0,346 0,040 0,038 3,952 5
4 9,9 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 35,383 0,354 0,032 0,039 3,247 10
5 9,9 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 32,087 0,321 0,065 0,039 6,576 20
6 10,1 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 32,758 0,328 0,058 0,038 5,782 30
7 10,0 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 31,200 0,312 0,074 0,039 7,397 45
8 10,2 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 31,256 0,313 0,073 0,038 7,197 60
9 9,9 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 30,534 0,305 0,081 0,039 8,145 90
10 10,2 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 29,744 0,297 0,089 0,038 8,680 120
11 9,9 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 31,092 0,311 0,075 0,039 7,581 240
12 10,2 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 30,538 0,305 0,081 0,038 7,901 360
13 10,1 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 31,012 0,310 0,076 0,038 7,510 540
14 10,1 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 30,876 0,309 0,077 0,038 7,645 720
15 10,0 0,00059 65,4090 0,03860 10 0,3860 31,034 0,310 0,076 0,039 7,563 1440
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A Co?" kinetikai vizsgalatanak mérési eredményei oxidalt BCNT nanocsdvon

3. sz. melléklet

1d6
A A Visszamaradt Visszamaradt Bce:r(r)lzcirt Adszorbalodott
A , A hozzaadott | bemért Co** Co** 2 L ., Co*"
.. | hozzéadott ot o . s Co Adszorbalodott | mennyiség .,
A | bemért 2 »+ | oldat Co Co mennyisé¢g | koncentracidja . 2+ mennyisége 1 g
; . | oldat Co”" | M(Co*") . 3 mennyisége Co elg "
minta | nanocso . koncentracio | oldat e 10 cm az oldatban 3 . " nanocsore
N koncentraci . . , 10 cm mennyisége nanocsore .
szdma | tomege Y ja térfogat | oldatban (meért . szamitva,
0ja e oldatban szamitva,
a koncentracio) b% a

mg mol/dm? g/mol mg/cm? cm? mg mg/dm’ mg mg g/g mg/g min
1 10,2 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 42,686 0,427 0,102 0,052 10,024 0
2 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 41,891 0,419 0,110 0,052 10,911 2
3 10,0 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 39,220 0,392 0,137 0,053 13,691 5
4 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 40,835 0,408 0,121 0,052 11,956 10
5 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 39,344 0,393 0,136 0,052 13,432 20
6 10,2 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,347 0,383 0,146 0,052 14,278 30
7 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,909 0,389 0,140 0,052 13,863 45
8 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,337 0,383 0,146 0,052 14,430 60
9 9,9 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,260 0,383 0,147 0,053 14,799 90
10 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,404 0,384 0,145 0,052 14,363 120
11 10,0 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 37,964 0,380 0,149 0,053 14,947 240
12 9,9 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,470 0,385 0,144 0,053 14,587 360
13 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 37,944 0,379 0,150 0,052 14,819 540
14 10,0 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,097 0,381 0,148 0,053 14,814 720
15 10,1 0,0045 58,9332 | 0,26455 2 0,529 38,959 0,390 0,140 0,052 13,814 1440
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4. sz. melléklet

A pH értékek beallitasasdhoz sziikséges sav és lig mennyisége (Zn")
Aminta| pH pHmer | c(HCI) | c(NaOH) | V(HCI) | V(NaOH) | V(H20) | V(Zn*") | Az oldat Zn**
szama koncentracidja | mennyisége
10 cm?
oldatban
mol/dm? | mol/dm? ul pl cm? cm? mg/cm? mg

1 2 1,993 0,1 0 1000 0 4 5 0,079 0,394
2 3 3,031 0,1 0 100 0 4,9 5 0,079 0,394
3 4 4,135 0,1 0 10 0 5 5 0,079 0,394
4 5 4,808 0,01 0 50 0 5 5 0,079 0,394
5 6 6,129 0,01 0 25 0 5 5 0,079 0,394
6 6,5 6,527 0 0,001 0 400 4,6 5 0,079 0,394
7 7 7,150 0 0,1 0 100 4,9 5 0,079 0,394
8 8 8,316 0 0,1 0 300 4,7 5 0,079 0,394
9 9 8,730 0 0,1 0 350 4,7 5 0,079 0,394
10 10 9,863 0 0,1 0 400 4,6 5 0,079 0,394
11 11 10,837 0 0,1 0 500 4,5 5 0,079 0,394
12 11 11,030 0 0,1 0 600 4.4 5 0,079 0,394
13 11 11,238 0 0,1 0 700 4,3 5 0,079 0,394
14 11 11,344 0 0,1 0 800 4,2 5 0,079 0,394
15 11 11,482 0 0,1 0 900 4,1 5 0,079 0,394
16 11,5 11,600 0 0,1 0 1000 4 5 0,079 0,394
17 12 11,883 0 0,1 0 1500 3,5 5 0,079 0,394
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5. sz. melléklet

A pH értékek bedllitasasahoz sziikséges sav és lig mennyisége (Co>")

A pH | pHmet | c(HCI) |c(NaOH)| V(HCI) |V(NaOH)| V(H:0) | V(Co®")| Az oldat Co*
minta koncentracioja | mennyisége 10
szama cm’ oldatban

mol/dm? | mol/dm? ul ul cm? cm’ mg/cm? mg
1 2 2,006 0,1 0 1000 0 7,5 1,5 0,271 0,407

2 3 3,058 0,1 0 100 0 8,4 1,5 0,271 0,407

3 4 3,995 0,1 0 10 0 8,5 1,5 0,271 0,407

4 5 4,880 0,01 0 80 0 8,5 1,5 0,271 0,407

5 6 6,118 0,01 0 25 0 8,5 1,5 0,271 0,407

6 7 6,791 0 0,001 0 500 8,0 1,5 0,271 0,407

7 8 8,262 0 0,01 0 300 8,2 1,5 0,271 0,407

8 9 8,780 0 0,1 0 100 8,4 1,5 0,271 0,407

9 10 10,069 0 0,1 0 300 8,2 1,5 0,271 0,407

10 11 10,800 0 0,1 0 400 8,1 1,5 0,271 0,407

11 11 11,089 0 0,1 0 500 8,0 1,5 0,271 0,407

12 11 11,283 0 0,1 0 600 7,9 1,5 0,271 0,407

13 11 11,456 0 0,1 0 700 7,8 1,5 0,271 0,407

14 | 11,5 | 11,541 0 0,1 0 800 7.7 1,5 0,271 0,407

15 | 11,5 | 11,618 0 0,1 0 900 7,6 1,5 0271 0,407

16 | 12 | 1,772 0 0,1 0 1000 7.5 1,5 0,271 0,407
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6. sz. melléklet

Az adszorpcid és a pH kozotti dsszefliggés vizsgalata (Zn>")

A A A hozziadott | M(Zn>") A A Zn* Visszamaradt | Visszama | Adszorbalo | Bemért | Adszorbald Az Az
minta | bemért | oldat Zn** hozzaadott | bemért | mennyisége Zn** radt Zn*" | dott Zn>* Zn** dott Zn** | oldatok | oldatok
szama | nanocs0 | koncentracioja oldat Zn** | Zn* 10 cm? koncentracidja | mennyisé | mennyiség | mennyis€g | mennyiség | pH érteke | pH értéke

tomege koncentréci | oldat oldatban az oldatban | ge 10 cm’ e elg elg az az
0ja térfoga (meért oldatban nanocsére | nanocsdre | adszorpci | adszorpci
ta koncentrdacio) szamitva, | szamitva, 0 elott ot
X a kovetden
mg mol/dm? g/mol mg/cm’ cm’ mg mg/dm? mg mg g/g mg/g

1 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 45,718 0,457 -0,011 0,045 -1,138 1,993 1,942

2 10,2 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 32,483 0,325 0,121 0,044 11,860 3,031 2,547

3 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 31,877 0,319 0,127 0,045 12,703 4,135 2,765

4 9,8 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 30,567 0,306 0,140 0,045 14,299 4,808 2,639

5 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 31,409 0,314 0,132 0,045 13,171 6,129 2,715

6 10,1 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 29,232 0,292 0,153 0,044 15,196 6,527 2,665

7 9,9 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 31,668 0,317 0,129 0,045 13,042 6,591 2,737

8 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 27,737 0,277 0,168 0,045 16,843 7,150 2,786

9 9,9 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 26,819 0,268 0,178 0,045 17,940 8,316 3,165

10 10,1 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 24,756 0,248 0,198 0,044 19,628 8,730 3,229

11 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 23,788 0,238 0,208 0,045 20,792 9,791 3,391

12 9,9 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 22,041 0,220 0,225 0,045 22,767 9,863 3,439

13 10,1 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 18,226 0,182 0,264 0,044 26,093 10,837 3,911

14 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 15,277 0,153 0,293 0,045 29,303 11,030 4,741

15 9,9 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 7,456 0,075 0,371 0,045 37,499 11,238 5,387

16 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 6,042 0,060 0,385 0,045 38,538 11,344 5,392

17 10,0 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 5,723 0,057 0,389 0,045 38,857 11,482 6,255

18 9,9 0,0014 65,4090 | 0,08916 5 0,446 10,800 0,108 0,338 0,045 34,121 11,600 6,975
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Az adszorpcio6 és a pH kozotti dsszefliggés vizsgalata (Co*")

7. sz. melléklet

A A A M(Co?*") A A Co*" Visszamaradt | Visszama | Adszorbal6 | Bemért | Adszorbalé | Az oldatok | Az oldatok
minta | bemért | hozzaadott hozzaadott | bemért | mennyisége Co*" radt Co?" | dott Co?" Co*" dott Co®* | pH értéke | pH értéke
szdma | nanocsd | oldat Co** oldat Co*" | Co* 10 cm? koncentracidja | mennyisé | mennyiség | mennyiség | mennyiseg az az

tomege | koncentraci koncentraci | oldat oldatban az oldatban | ge 10 cm’ e elg elg adszorpcid | adszorpciot
0ja 0ja térfoga (meért oldatban nanocsére | nanocsore elott kovetden
ta koncentrdacio) szamitva, | szamitva,
X a
mg | mél/dm® | g/mol | mgem’ | cm’ mg mg/dm’ mg mg glg mg/g

1 10,1 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 32,792 0,328 0,060 0,038 5,973 2,006 2,010

2 10,0 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 26,873 0,269 0,120 0,039 11,952 3,058 2,626

3 10,0 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 24,289 0,243 0,145 0,039 14,536 3,995 2,740

4 10,1 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 24,122 0,241 0,147 0,038 14,557 4,880 2,816

5 9,9 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 24,250 0,243 0,146 0,039 14,722 6,118 2,735

6 10,2 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 21,875 0,219 0,169 0,038 16,617 6,791 2,818

7 10,0 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 25,830 0,258 0,130 0,039 12,995 6,940 2,762

8 10,2 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 23,550 0,236 0,153 0,038 14,975 8,262 2,766

9 10,2 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 21,689 0,217 0,171 0,038 16,800 8,780 2,826

10 10,0 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 18,115 0,181 0,207 0,039 20,710 9,856 3,174

11 10,1 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 19,438 0,194 0,194 0,038 19,195 10,069 3,406

12 9,9 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 17,881 0,179 0,209 0,039 21,155 10,800 3,469

13 10,1 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 15,672 0,157 0,232 0,038 22,923 11,089 3,845

14 10,0 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 8,284 0,083 0,305 0,039 30,541 11,283 4,927

15 9,8 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 8,140 0,081 0,307 0,040 31,311 11,456 5,367

16 10,1 0,0044 | 58,9332 | 0,25883 1,5 0,388 9,897 0,099 0,289 0,038 28,641 11,772 7,025
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A Co*" adszorpcios izoterma felvételének mérési eredményei oxidalt BCNT nanocsdvon

8. sz. melléklet

Visszamaradt . d Bémﬁrt Adszorbalodott
A A bemért Co* Co** Visszamaradt o Co**
, A hozzéadott A hozzaadott i . . Co? Adszorbalodott | mennyisége .,
) bemért o o o Co mennyisége | koncentracidja ., 2t mennyisége 1
A minta . | oldat Co M(Co”")| oldat Co 3 mennyisége Co lg "
nanocso e . oldat 10 cm az oldatban 3 o " g nanocsore
szama .. koncentracioja koncentracioja | , , 10 cm mennyisége nanocsore _
tomege térfogata | oldatban (mért . szamitva,
_ oldatban szamitva,
koncentracio) b% a

mg mol/dm? g/mol mg/cm? cm?® mg mg/dm’ mg mg g/g mg/g

1 10,0 0,0046 58,9332 0,27145 0 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000

2 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 0,5 0,136 4,699 0,047 0,089 0,013 8,785
3 10,0 0,0046 58,9332 0,27145 1 0,271 14,907 0,149 0,122 0,027 12,238
4 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 1,5 0,407 26,230 0,262 0,145 0,040 14,343
5 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 2 0,543 38,336 0,383 0,160 0,054 15,795
6 9,9 0,0046 58,9332 0,27145 2,5 0,679 53,656 0,537 0,142 0,069 14,349
7 10,2 0,0046 58,9332 0,27145 3 0,814 65,423 0,654 0,160 0,080 15,697
8 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 3,5 0,950 79,482 0,795 0,155 0,094 15,370
9 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 4 1,086 93,136 0,931 0,154 0,108 15,289
10 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 5 1,357 117,197 1,172 0,185 0,134 18,342
11 9,9 0,0046 58,9332 0,27145 6 1,629 144,695 1,447 0,182 0,165 18,356
12 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 7 1,900 172,347 1,723 0,177 0,188 17,490
13 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 8 2,172 200,708 2,007 0,164 0,215 16,285
14 10,1 0,0046 58,9332 0,27145 9 2,443 228,295 2,283 0,160 0,242 15,847
15 10,0 0,0046 58,9332 0,27145 10 2,714 254,400 2,544 0,170 0,271 17,045
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9. sz. melléklet

A Zn*" adszorpciods izoterma felvételének mérési eredményei oxidalt BCNT nanocsévon

A A A hozzaadott | M(Zn?")| A hozziadott | A bemért Zn** Visszamaradt | Visszamaradt | Adszorbalo | Bemért | Adszorbalé | Adszorbald
minta | bemért | oldat Zn** oldat Zn** Zn*" | mennyisége Zn** Zn** dott Zn*" Zn** dott Zn** | dott Zn**
szama | nanocso | koncentracioja koncentracioja| oldat 10 cm? koncentracioja | mennyisége | mennyiség | mennyisé | mennyiség | mennyiség

tomege térfogata | oldatban az oldatban 10 cm? e gelg elg elg
(mert oldatban nanocsére | nanocsére | nanocsore
koncentrdcio) szamitva, | szamitva, | szamitva,
X a a
mg mél/dm® | g/mol mg/cm’ cm’ mg mg/dm’ mg mg glg mg/g mg/g

1 9,9 0,0001 65,4090 0,00656 0,0 0,000 0,02085 0,000 0,000 0,00000 0,000 0,000

2 10,0 0,0001 65,4090 0,00656 0,3 0,002 0,04305 0,000 0,001 0,00016 0,121 0,121

3 9,9 0,0001 65,4090 0,00656 0,5 0,003 0,08715 0,001 0,002 0,00033 0,243 0,243

4 10,1 0,0001 65,4090 0,00656 0,8 0,005 0,08115 0,001 0,004 0,00049 0,407 0,407

5 9,9 0,0001 65,4090 0,00656 1,0 0,007 0,11555 0,001 0,005 0,00066 0,546 0,546

6 9,9 0,0001 65,4090 0,00656 2,0 0,013 0,25250 0,003 0,011 0,00133 1,070 1,070

7 10,1 0,0001 65,4090 0,00656 3,0 0,020 0,27900 0,003 0,017 0,00195 1,672 1,672

8 10,2 0,0001 65,4090 0,00656 4,0 0,026 0,45350 0,005 0,022 0,00257 2,128 2,128

9 10,1 0,0001 65,4090 0,00656 5,0 0,033 0,54850 0,005 0,027 0,00325 2,705 2,705

10 9,9 0,0001 65,4090 0,00656 6,0 0,039 0,95250 0,010 0,030 0,00398 3,014 3,014

11 9,8 0,0001 65,4090 0,00656 7,0 0,046 1,11250 0,011 0,035 0,00469 3,551 3,551

12 9,8 0,0001 65,4090 0,00656 8,0 0,052 1,28150 0,013 0,040 0,00536 4,048 4,048

13 10,2 0,0001 65,4090 0,00656 9,0 0,059 1,39250 0,014 0,045 0,00579 4,423 4,423

14 9,8 0,0001 65,4090 0,00656 10,0 0,066 1,67050 0,017 0,049 0,00669 4,990 4,990

15 10,1 0,0010 65,4090 0,06560 1,5 0,098 2,78050 0,028 0,071 0,00974 6,990 6,990

16 10,1 0,0010 65,4090 0,06560 2,0 0,131 4,20950 0,042 0,089 0,01299 8,823 8,823
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9. sz. melléklet (folytatas)

A Zn*" adszorpciods izoterma felvételének mérési eredményei oxidalt BCNT nanocsévon

17 10,0 0,0010 65,4090|  0,06560 2,5 0,164 5,51700 0,055 0,109 0,01640 10,884 10,884
18 10,1 0,0010 65,4090|  0,06560 3,0 0,197 7,37900 0,074 0,123 0,01949 12,180 12,180
19 10,2 0,0010 65,4090|  0,06560 4,0 0,262 12,08500 0,121 0,142 0,02573 13,879 14,800
20 9,8 0,0040 65,4090| 0,26164 1,0 0,262 6,42000 0,064 0,198 0,02670 20,167 15,624
21 10,0 0,0010 65,4090|  0,06560 5,0 0,328 16,80700 0,168 0,160 0,03280 15,995 18,995
22 10,2 0,0010 65,4090|  0,06560 6,0 0,394 16,10200 0,161 0,233 0,03859 22,804 21,404
23 9,9 0,0010 65,4090|  0,06560 7,0 0,459 17,80200 0,178 0,281 0,04639 28,405 25,405
24 10,1 0,0010 65,4090|  0,06560 8,0 0,525 26,30600 0,263 0,262 0,05196 25,918 27,018
25 9,8 0,0040 65,4090| 0,26164 2,0 0,523 26,18000 0,262 0,261 0,05340 26,681 27,681
26 10,0 0,0010 65,4090|  0,06560 9,0 0,590 27,72200 0,277 0,313 0,05904 31,322 29,322
27 10,2 0,0010 65,4090|  0,06560 10,0 0,656 33,67800 0,337 0,319 0,06432 31,300 31,300
28 9,9 0,0040 65,4090| 0,26164 3,0 0,785 45,40000 0,454 0,331 0,07928 33,425 33,425
29 9,8 0,0040 65,4090| 0,26164 4,0 1,047 68,73000 0,687 0,359 0,10679 36,658 38,658
30 9,9 0,0040 65,4090| 0,26164 5,0 1,308 88,74000 0,887 0,421 0,13214 42,543 41,543
31 10,2 0,0040 65,4090| 0,26164 7,0 1,831 130,44000 1,304 0,527 0,17955 51,711 48,711
32 10,0 0,0040 65,4090| 0,26164 8,0 2,093 158,46000 1,585 0,508 0,20931 50,809 55,809
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2+)

Linearizalt Langmiur izoterma szamitésai (Co
Co | Adszorbalodott| Ceq Ceqgracq
C02+
mennyisége 1
g nanocsore
szamitva,
aeq

g-eé mg-eé/g
29,47 0,00 0,00 0,00
29,47 0,30 0,16 0,53
29,47 0,42 0,51 1,22
29,47 0,49 0,89 1,83
29,47 0,54 1,30 2,43
29,47 0,49 1,82 3,74
29,47 0,53 2,22 4,17
29,47 0,52 2,70 5,17
29,47 0,52 3,16 6,09
29,47 0,62 3,98 6,39
29,47 0,62 491 7,88
29,47 0,59 5,85 9,85
29,47 0,55 6,81 12,32
29,47 0,54 7,75 14,41
29,47 0,58 8,63 14,93

10. sz. melléklet
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Linearizalt Langmuir izoterma szamitasai (Zn>")
Zn Adszorbalodott | Ceq Ceqglacq
Zn2+
mennyisége 1 g
nanocsore
szamitva, aeq
g-eé mg-eé/g
32,70 0,00 0,00 0,00
32,70 0,00 0,00 0,36
32,70 0,01 0,00 0,36
32,70 0,01 0,00 0,20
32,70 0,02 0,00 0,21
32,70 0,03 0,01 0,24
32,70 0,05 0,01 0,17
32,70 0,07 0,01 0,21
32,70 0,08 0,02 0,20
32,70 0,09 0,03 0,32
32,70 0,11 0,03 0,31
32,70 0,12 0,04 0,32
32,70 0,14 0,04 0,31
32,70 0,15 0,05 0,33
32,70 0,21 0,09 0,40
32,70 0,27 0,13 0,48
32,70 0,33 0,17 0,51
32,70 0,37 0,23 0,61
32,70 0,42 0,37 0,87
32,70 0,49 0,51 1,05
32,70 0,70 0,49 0,71
32,70 0,87 0,54 0,63
32,70 0,79 0,80 1,01
32,70 0,82 0,80 0,98
32,70 0,96 0,85 0,89
32,70 0,96 1,03 1,08
32,70 1,02 1,39 1,36
32,70 1,30 2,71 2,09
32,70 1,12 2,92 2,61
32,70 1,58 3,99 2,52
32,70 1,55 4,85 3,12

11. sz. melléklet
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Linearizalt Freundlich izoterma szamitasai (Co

2+)

12. sz. melléklet

A A A A Co* Visszama Bemért Co**
bemért | hozzéad hozzaadot bem2e+rt menny Visszamaradt CoZ* radt CoZt Adszorbglo mennyisége Adszorbalodott CoZt
A | nanocs | ott oldat » | toldat Co 1sége e . , | dott Co lg ., )
! P | M(Co™) o 3 koncentracioja az oldatban mennyisé . ” mennyisége | g nanocsOre
minta 0 Co Co oldat |10 cm , ., 3 | mennyiség | nanocsore > .
N | (mért koncentracio) ge 10 cm . szamitva, a
szama | tomeg | koncentr koncentra | térfogat | oldatba e szamitva,
. oy oldatban
e acioja ci0ja a n X
mg |mol/dm®| g/mol | mg/cm? cm’ mg | mg/dm® | mol/dm? | Ig mol/dm? mg mg g/g mg/g | mmol/g |lg mmol/g

1 10,0 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 0 0,000 | 0,000 0,000 | #SZAM! 0,000 0,000 0,000 0,000 | 0,000 | #SZAM!
2 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 0,5 0,136 | 4,699 0,000 -4,098 0,047 0,089 0,013 8,785 | 0,149 -0,827
3 10,0 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 1 0,271 | 14,907 | 0,000 -3,597 0,149 0,122 0,027 12,238 | 0,208 -0,683
4 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 1,5 0,407 | 26,230 [ 0,000 -3,352 0,262 0,145 0,040 14,343 | 0,243 -0,614
5 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 2 0,543 | 38,336 | 0,001 -3,187 0,383 0,160 0,054 15,795 | 0,268 -0,572
6 9,9 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 2,5 0,679 | 53,656 | 0,001 -3,041 0,537 0,142 0,069 14,349 | 0,243 -0,614
7 10,2 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 3 0,814 | 65,423 | 0,001 -2,955 0,654 0,160 0,080 15,697 | 0,266 -0,575
8 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 3,5 0,950 | 79,482 | 0,001 -2,870 0,795 0,155 0,094 15,370 | 0,261 -0,584
9 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 4 1,086 | 93,136 | 0,002 -2,801 0,931 0,154 0,108 15,289 | 0,259 -0,586
10 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 5 1,357 | 117,197 | 0,002 -2,701 1,172 0,185 0,134 18,342 | 0,311 -0,507
11 9,9 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 6 1,629 | 144,695 | 0,002 -2,610 1,447 0,182 0,165 18,356 | 0,311 -0,507
12 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 7 1,900 | 172,347 | 0,003 -2,534 1,723 0,177 0,188 17,490 | 0,297 -0,528
13 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 8 2,172 | 200,708 | 0,003 -2,468 2,007 0,164 0,215 16,285 | 0,276 -0,559
14 10,1 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 9 2,443 | 228,295 | 0,004 -2,412 2,283 0,160 0,242 15,847 | 0,269 -0,570
15 10,0 | 0,0046 | 58,9332 | 0,27145 10 2,714 | 254,400 | 0,004 -2,365 2,544 0,170 0,271 17,045 0,289 -0,539
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13. sz. melléklet

Linearizalt Freundlich izoterma szamitéasai (Zn?")

A A A M(Zn*") A A | Zn*'menny Visszamaradt Zn>* Visszam | Adszorbal | Bemért Adszorbalodott Zn**
minta | bemért | hozzaad hozzéadot | bemért | isége 10 koncentracioja az oldatban aradt |odott Zn**| Zn*' mennyisége 1 g nanocsdre
szama | nanocs | ott oldat toldat | Zn* cm’ (mért koncentrdcio) Zn*" | mennyisé | mennyisé szamitva, a

6 Zn** Zn** oldat | oldatban mennyis ge gelg
tomeg | koncentr koncentra | térfoga ¢ge 10 nanocsore
e 4cidja cidja ta cm’ szamitva,
oldatban X
mg | mol/dm’| g/mol | mgem® | cm’ mg mg/dm® | mol/dm?® | Ig mol/dm*® | mg mg g/g mg/g | mmol/g | lg mmol/g

1 9,9 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 0,0 0,000 0,02085 | 0,00000 | -6,49653 0,000 0,000 0,000 -0,021 | -0,00032 | #SZAM!

2 10,0 | 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 0,3 0,002 0,04305 | 0,00000 | -6,18166 0,000 0,001 0,000 0,121 | 0,00185 -2,73300

3 9,9 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 0,5 0,003 0,08715 | 0,00000 | -5,87537 0,001 0,002 0,000 0,243 | 0,00372 | -2,42949

4 10,1 | 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 0,8 0,005 0,08115 | 0,00000 | -5,90635 0,001 0,004 0,000 0,407 | 0,00622 | -2,20624

5 9,9 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 1,0 0,007 0,11555 | 0,00000 | -5,75287 0,001 0,005 0,001 0,546 | 0,00835 | -2,07849

6 9,9 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 2,0 0,013 0,25250 | 0,00000 | -5,41338 0,003 0,011 0,001 1,070 | 0,01636 | -1,78614

7 10,1 | 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 3,0 0,020 0,27900 | 0,00000 | -5,37003 0,003 0,017 0,002 1,672 | 0,02557 | -1,59230

8 10,2 | 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 4,0 0,026 0,45350 | 0,00001 | -5,15906 0,005 0,022 0,003 2,128 | 0,03254 | -1,48765

9 10,1 | 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 5,0 0,033 0,54850 | 0,00001 | -5,07646 0,005 0,027 0,003 2,705 | 0,04135 -1,38353

10 9,9 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 6,0 0,039 0,95250 | 0,00001 | -4,83677 0,010 0,030 0,004 3,014 | 0,04608 | -1,33651

11 9,8 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 7,0 0,046 1,11250 | 0,00002 | -4,76934 0,011 0,035 0,005 3,551 | 0,05429 | -1,26531

12 9,8 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 8,0 0,052 1,28150 | 0,00002 | -4,70792 0,013 0,040 0,005 4,048 | 0,06188 | -1,20842

13 10,2 | 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 9,0 0,059 1,39250 | 0,00002 | -4,67184 0,014 0,045 0,006 4423 | 0,06763 -1,16988

14 9,8 0,0001 | 65,4090 | 0,00656 10,0 0,066 1,67050 | 0,00003 | -4,59279 0,017 0,049 0,007 4,990 | 0,07628 | -1,11756

15 10,1 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 1,5 0,098 2,78050 | 0,00004 | -4,37151 0,028 0,071 0,010 6,990 | 0,10687 | -0,97115

16 10,1 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 2,0 0,131 4,20950 | 0,00006 | -4,19141 0,042 0,089 0,013 8,823 | 0,13489 | -0,87002

17 10,0 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 2,5 0,164 5,51700 | 0,00008 | -4,07393 0,055 0,109 0,016 10,884 | 0,16640 | -0,77885
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13. sz. melléklet (folytatas)

Linearizalt Freundlich izoterma szamitasai (Zn>")
18 10,1 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 3,0 0,197 7,37900 |0,00011 | -3,94764 | 0,074 0,123 0,019 |12,180| 0,18622 | -0,72998
19 10,2 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 4,0 0,262 12,08500 {0,00018 | -3,73339 | 0,121 0,142 0,026 | 13,879 | 0,21219 | -0,67328
20 10,0 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 5,0 0,328 16,80700 |0,00026 | -3,59015 | 0,168 0,160 0,033 | 15,995 | 0,24454 | -0,61165
21 10,2 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 6,0 0,394 16,10200 |0,00025 | -3,60876 | 0,161 0,233 0,039 | 22,804 | 0,34864 | -0,45762
22 9,9 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 7,0 0,459 17,80200 |0,00027| -3,56517 | 0,178 0,281 0,046 | 28,405 | 0,43427 | -0,36225
23 10,1 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 8,0 0,525 26,30600 |0,00040 | -3,39558 | 0,263 0,262 0,052 |25918 | 0,39625 | -0,40204
24 9,8 0,0040 | 65,4090 | 0,26164 2,0 0,523 26,18000 |0,00040 | -3,39767 | 0,262 0,261 0,053 |26,681| 0,40791 | -0,38944
25 10,0 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 9,0 0,590 27,72200 |0,00042 | -3,37281 | 0,277 0,313 0,059 |31,322| 0,47886 | -0,31979
26 10,2 | 0,0010 | 65,4090 | 0,06560 | 10,0 0,656 33,67800 [0,00051 | -3,28829 | 0,337 0,319 0,064 |31,300| 0,47853 | -0,32009
27 9,9 0,0040 | 65,4090 | 0,26164 3,0 0,785 45,40000 | 0,00069 | -3,15858 | 0,454 0,331 0,079 |33,425| 0,51102 | -0,29157
28 9,9 0,0040 | 65,4090 | 0,26164 5,0 1,308 88,74000 |0,00136| -2,86752 | 0,887 0,421 0,132 42,543 | 0,65042 | -0,18680
29 9,8 0,0100 | 65,4090 | 0,65604 2,0 1,312 95,38750 [0,00146| -2,83615 | 0,954 0,358 0,134 | 36,552 | 0,55882 | -0,25273
30 10,2 | 0,0040 | 65,4090 | 0,26164 7,0 1,831 130,44000 [ 0,00199 | -2,70023 | 1,304 0,527 0,180 |51,711| 0,79058 | -0,10205
31 10,0 | 0,0040 | 65,4090 | 0,26164 8,0 2,093 158,46000 | 0,00242 | -2,61572 | 1,585 0,508 0,209 |50,809 | 0,77679 | -0,10970
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A vizmintdk mérési adatai Zn>"-ionok adszorpcidjira vonatkozéan

14. sz. melléklet

A vizminta | Mérési A A Zn* A A Zn** | Visszamaradt | Visszamaradt| Adszorb | Bemért | Adszorbalodott Az Az oldatok
szarmazasi |sorozatok | bemért |koncentracidja| bemért | mennyisége Zn** Zn** alodott Zn** Zn** oldatok | pH értéke
helye szama |nanocsO| a vizsgalt Zn* 10 cm®  [koncentracidja| mennyisége Zn** | mennyiség | mennyisége 1 g | pH értéke az
tomege vizben oldat oldatban az oldatban 10 cm? mennyis elg nanocsore az adszorpciot
térfogata (meért oldatban ége nanocsore szamitva, adszorpci | kovetden
koncentrdcio) szamitva, a o elott
X
mg mg/cm? cm’ mg mg/dm? mg mg g/g mg/g

10,1 0,00003 10,00 0,0003 0,0331 0,000 0,000 | 0,000027 -0,006 9,899 7,313

L. 10,2 0,00003 10,00 0,0003 0,0289 0,000 0,000 [ 0,000026 -0,002 9,856 7,192

10,1 0,00003 10,00 0,0003 0,0280 0,000 0,000 | 0,000027 -0,001 9,906 7,177

Vérke 10,1 0,00003 10,00 0,0003 0,0940 0,001 -0,001 | 0,000027 -0,066 9,899 2,998

(beregszaszi 1L 10,2 0,00003 10,00 0,0003 0,0972 0,001 -0,001 | 0,000026 -0,069 9,873 3,056

szakasz) 10,1 0,00003 10,00 0,0003 0,0973 0,001 -0,001 | 0,000027 -0,070 9,859 2,601

10,1 0,00003 10,00 0,0003 0,1139 0,001 -0,001 | 0,000027 -0,086 10,168 2,503

111 10,2 0,00003 10,00 0,0003 0,2123 0,002 -0,002 | 0,000026 -0,182 10,100 2,281

10,1 0,00003 10,00 0,0003 0,1760 0,002 -0,001 | 0,000027 -0,148 10,058 2,386

76




A vizmintdk mérési adatai Zn>"-ionok adszorpcidjira vonatkozéan

14. sz. melléklet (folytatas)

10,1 0,17866 | 10,00 | 1,7866 169,6620 1,697 0,090 0,177 8,911 3,448 2,832
I 102 | 017866 | 10,00 | 1,7866 171,7260 1,717 0,069 0,175 6,800 3,412 2,805
102 | 017866 | 10,00 | 1,7866 175,2120 1,752 0,035 0,175 3,382 3,392 2,795
10,1 0,17866 | 10,00 | 1,7866 163,8020 1,638 0,149 0,177 14,713 3,387 2,082
Csurgalékviz
(Nagymuzsaly)| 1 | 102 | 017866 | 10,00 | 17866 173,5460 1,735 0,051 0,175 5,016 3,348 2,067
102 | 017866 | 10,00 | 1,7866 165,0340 1,650 0,136 0,175 13,361 3,315 1,995
10,1 0,17866 | 10,00 | 1,7866 150,9700 1,510 0,277 0,177 27,418 3,450 1,970
. | 102 | 0117866 | 10,00 | 1,7866 159,5800 1,596 0,191 0,175 18,708 3,490 2,121
102 | 017866 | 10,00 | 1,7866 159,8080 1,598 0,189 0,175 18,484 3,541 2,086
10,1 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,0110 0,000 0,000 0,000 0,014 9,136 7,667
I 102 | 00003 | 10,00 | 0,0003 0,0105 0,000 0,000 0,000 0,015 9,006 7,616
10,1 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,0158 0,000 0,000 0,000 0,010 9,017 7,740
o 10,1 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,0068 0,000 0,000 0,000 0,019 8,979 7,062
(Kislgglﬁiny) 1L 10,2 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,0057 0,000 0,000 0,000 0,019 8,992 7,255
10,1 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,0056 0,000 0,000 0,000 0,020 8,786 7,125
10,1 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,3768 0,004 -0,004 0,000 -0,348 9,024 2,674
m. | 102 | 000003 | 10,00 | 0,0003 0,1742 0,002 -0,001 0,000 -0,146 9,106 2,454
10,1 0,00003 | 10,00 | 0,0003 0,2614 0,003 -0,002 0,000 -0,234 9,051 2,459
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KOSZONETNYILVANITAS

Ezuton szeretnék koszonetet mondani elsdsorban témavezetomnek, Dr. Csoma Zoltannak, a
II. RFKMF docensének, aki nemcsak szakértelmével, hasznos tanacsaival és a konzultacidok soran
nyUjtott iranymutatasaval, de tiirelmével és biztatdsdval emberileg is hozzajarult szakdolgozatom
elkésziiléséhez. Halaval tartozom neki a mérési kortilmények optimalizalasdban és az eredmények
feldolgozasaban nytjtott segitségéért. Kiilon koszondm a munkara szant idejét, a dolgozat formaba
ontésében nyujtott segitségét és nem utolsésorban a végtelen szami konzulticiot. Orom és
megtiszteltetés volt dnnel dolgozni.

Halaval tartozom tovabba Dr. Vanyorek Laszlonak, a Miskolci Egyetem docensének, aki a
vizsgalatokhoz sziikséges nanocsdveket biztositotta.

Ko6szonom Csoma Zsuzsannanak, kuratoromnak, mind a lelki, mind a szakmai tdmogatésat,
kiilondsképpen, hogy segitett eligazodni a kémiai metrologidban és megtanitott a laboratériumban
vald preciz munkavégzésre.

Szeretném haldsan megkoszonni a Biologia és Kémia Tanszék valamennyi oktatojanak,
dolgozojanak azt a példaértékii munkéjat, amivel a hallgatok tanulasat, képzését €s a versenyképes
tudas megszerzését tamogatjak. Halaval tartozom ezeknek az embereknek a tanacsaikért, a sok
segitségért, sOt még a kritikakért is, hiszen mindezek eldre vittek palyamon.

Koszonettel tartozom a testvéreimnek €s a sziileimnek, akik nélkiil ez a szakdolgozat nem
jOhetett volna létre. Koszondm nekik, hogy tanulmanyaim soran tiirelemmel és megértéssel
tdmogattak.

Messze nem utolsosorban hélds vagyok a kdzépiskolai kémiatanaromnak, Kassai Anikonak

a kémia megszerettetéséért, az indittatasért €s elsé probalkozasaim figyelemmel kiséréséért.



3aBinyBauy kadenpu

Koryr Epxeder ImpiiBHa
AOKTOP ¢inocodii, 1oueHT
3100yBava BUILOI OCBITH
Ilino EBeain OsiekcanapiBHa

crynentka IV-ro kypcey, ximist

3A5IBA

3 mnpaBunamu uyuHHOTO Ilonmoxenns «lIpo akanmemiuny n0OpOYecHICTH B 3aKapHaTChbKOMY
yropcbkoMy 1HCTUTYTI iMeHi @. Paxori II» Bix «30» cepriast 2019 poky, 3riHO 3 SKUM BUSBICHHS
mariaty € MmiJICTaBOIO Il BIIMOBH B JIOMYCKY POOOTH O 3aXHCTy 1 3aCTOCYBaHHs 3aXO7iB

TUCITUILTIHAPHOI Ta aKaJeMiuyHOT BiAMOBITATHHOCTI, O3HAWOMIICHUH(A).

[Ipo Bukopucranus CucTeMHu BUSABJICHHS TEKCTOBHX 301TiB/IIEHTUYHOCTI/ CXOKOCTI B poOOTax
3100yBadiB BUIIOI OCBITH MOBIAOMJICHHI(A) Ta Ha/lal0 CBOKO 3rojy Ha 0OpoOKy Ta 30epexeHHs
Moei podotu B basi nanux IHctutyty. Takox Hamato 3Y1 mpaBo Ha mepenady Moei poOOTH 1ist
00poOku Ta 30epekeHHs B CuCTeMi BUSIBICHHS TEKCTOBUX 30ITiB/IIEHTHYHOCTI/CXOKOCTI Ta
BUKOPHUCTaHHS  poOOTH  JJI1  BWSIBICHHS  IUlariaty B IHImMAX  poboTax,  sKi
3aBaHTKYBAUCS/3aBAaHTAXYIOTBCS s mepeBipkun  CHCTEMOIO  BUSIBICHHS  TEKCTOBHUX
30IriB/iICHTUYHOCTI/CX0KOCTI Ta KOpPHCTyBayaMH, $Ki MaroTh jpoctyn no 1miei Cucremuy,

BUKITIOUHO B OOMEKEHUX LUISAX [Tl BUSBJIICHHS IJIariaty B TEKCTax pooiT.

PoGora s mepeBipku [HCTUTYTY HaAJaeThCs B JIPYKOBAaHOMY Ta EJICKTPOHHOMY BapiaHTI.

EnextponHa Bepcist Moei poO6OTH 30iraeThes (IICHTUYHA) 3 IPYKOBAHOIO.

Jara IMignuc



Dr. Kohut Erzsébet
tanszékvezetonek
Sidé Evelin

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 esetén a diplomamunka nincs

védéshez engedve, megismerkedtem.

Tajékoztatast kaptam a plagiumsziird rendszer hasznalatardl, hozzédjarulok a munkadm
ellendrzéséhez €s taroldsdhoz az intézményi adatbazisban. Felhatalmazom az intézményt, hogy a
munkamat ellenérzés utan felhasznalhassak a plagiumsziird program miikddésénél a tovabbi

munkak ellendrzésének folyamataban.

A munkat ellenérzés céljabol elektronikusan és nyomtatott formaban is benyujtottam az

intézménynek. Munkam elektronikus valtozata azonos a nyomtatott példannyal.

Datum Alairas
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