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1. Bevezetés, előzmények 

A levegő, a vizek és a talaj minőségének megóvása nagyon sokrétű és nagyon összetett 

feladat, amelyben – sok minden mellett - a nemkívánatos anyagok kibocsátásának 

minimalizálása meghatározó jelentőségű. Nem kerülhető el azonban az, hogy a környezetbe 

visszajutó anyagokból (vizek, levegő) eltávolítsuk a szennyezőket. Az esetek jelentős 

hányadában, főleg a szerves szennyezők eltávolítása során kielégítő hatékonyságúak a 

nagyon gazdaságos biológiai módszerek, amelyekben sokszor a természettől ellesett 

öntisztulási folyamatokat alkalmazzák eredményesen. Ezen eljárásokat kémiai szempontból 

olyan oxidációs folyamatoknak tekinthetjük, ahol a gyakran nagyon kicsiny 

koncentrációban jelenlévő szennyezőket a mikroorganizmusok környezeti hőmérsékleten, 

és sokszor a víz alatt „elégetik” oxigén aktiválásával.   

    Vannak azonban anyagok, amelyeket a mikroorganizmusok alig, vagy egyáltalán nem 

bontanak le, sőt bizonyos esetekben mérgezik azokat és így veszélyeztetik a biotechnológia 

hatásosságát. Bizonyos esetekben (például nagytisztaságú vizek előállításánál 

(mikroelektronika-, gyógyszeripar, gyógyászat, stb.) a biotechnológiai módszerek nem 

alkalmazhatók az óhatatlanul visszamaradó szerves nyomszennyezők miatt. Mindezek 

szükségessé tették hatékonyabb tisztítási technológiák kifejlesztését. Kémiai szempontból 

ezekben az esetekben is hasonló a feladat, mint a biotechnológiai módszereknél, azaz a 

szennyezők „elégetése”. A kifejlesztett módszerek egyik csoportjának gyűjtőneve az ún. 

nagyhatékonyságú oxidációs eljárások (angol nevén Advanced Oxidation Processes), 

amelyek során valamilyen módszerrel oxigént aktiválnak és reagáltatják a lebontandó 

szennyezővel, vagy a szennyezőt aktiválják és reagáltatják molekuláris oxigénnel, illetve 

valamilyen kombinációban alkalmazzák ezeket. Jellemző vonása az eljárásoknak a reaktív 

szabadgyökök képződése, képzése, amik reagálnak a lebontandó szennyezővel szintén 

szabad gyökök keletkezése közben. A szennyezőkből így képződő gyökök 

oxigénbefogással az átalakulást elősegítő átmeneti peroxigyökökön és peroxidokon 

keresztül a szennyezők teljes mineralizációját (széndioxid, víz, szervetlen anionok, stb.) 

eredményezhetik.  

   A reaktív szabad gyökök generálására többféle módszert ismerünk és jelen munka is 

részletesen foglakozik az ismert és használt módszerek többségével. 
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      A környezetvédelemmel kapcsolatos kutatásaim indításakor, a 90-es évek elején 

zömében eszközök és készülékek építésére koncentrálódott a munkám, majd a 

kutatócsoport fokozatos kialakulásával a módszerek megismerése és fejlesztése mellett 

alkalmazásokkal is foglalkoztunk. Az alkalmazások során – a szokásos mérnöki 

gyakorlattól eltérően, amikor a folyamatok kimenő paramétereit optimalizáljuk a bemenő 

paraméterek változtatásával – arra voltunk/vagyunk kíváncsiak, hogy mi történik a „fekete 

dobozban”. Ennek értelmében tanulmányozzuk a végbemenő átalakulási folyamatok kémiai 

jellegzetességeit és időbeli lefolyását (reakciókinetikai viselkedését). A 

módszerfejlesztéseknél is hasonló szempontok vezérelnek bennünket: célunk, hogy a 

lehetőségeinkhez képest minél behatóbban megismerjük a módszerek jellegzetességeit, és 

ennek ismeretében fejlesszük a módszerek bizonyos elemeit. Ebbe a fejlesztésbe 

beletartozik bizonyos anyagok (pl. fotokatalizátorok) előállítása, a vizsgáló és minősítő 

eljárások javítása és természetesen az egész folyamat optimalizálása.  

   A disszertációban bemutatott munka hét doktori (PhD) fokozatot szerzett munka-

társamnak és a közel ötven, a kutatócsoportban diploma-, szak-, projekt- és tudományos 

diákköri munkát készítő hallgatónak az eredménye is.  Szerepem esetenként a feladatok 

kitűzésére, a kísérletek megtervezésére, a kísérletek során a folyamatos konzultációra, az 

eredmények értékelésére, kiértékelésére, prezentációjára és természetesen a szükséges 

technikai és finanszírozási feltételek megteremtésére, döntően a kutatóműhely munkájának 

szervezésére terjedt ki, „kétkezi munkámon” túlmenően.  

 2. Előállított vagy felhasznált anyagok, tanulmányozott reakciók és vizsgálati 
módszerek 

  A módszerfejlesztések és vizsgálatok sorában a disszertációban részletesen kitérek az 

alkalmazott 

• a csendes elektromos kisülésen,  

• az ultraibolya (UV) és vákuum-ultraibolya (VUV) sugárzáson, 

•  az ózonon alapuló és 

•  a heterogén fotokatalízist alkalmazó 

gyökgenerálási eljárásokra. Néhány esetben ismertetem a vizsgálatokhoz általunk tervezett 

és épített készülékeket  is. 
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A felsorolt módszerek alkalmazásánál külön tárgyalom  

•  a levegő és 

• a vizek  

szerves szennyezőinek eltávolítására vonatkozó vizsgálataink fontosabb eredményeit.  

      A gázfázisú vizsgálatok során döntően halogéntartalmú klór- és fluorszármazékok 

(freonok is), valamint kloroetének voltak a modellanyagok, míg a vizek szennyezőinek 

lebontására alkalmas módszerek esetében döntően fenol (esetleg klórszármazékai) volt a 

modellvegyület, noha esetenként oxigéntartalmú alifásokat (aldehidek, savak) is 

vizsgáltunk, de előfordultak más anyagok is (pl. hexaciano-ferrátok).   

   Az alkalmazott kísérleti eszközök és módszerek egy része természetesen a zömében 

általunk szerkesztett és épített kémiai és fotokémiai reaktorok köre volt. A reakciókinetikai 

vizsgálatok során az átalakulási termékek analízisét a menet közben pályázatok révén 

beszerzett analitikai műszerekre (pl. gázkromatográf, nagyhatékonyságú folyadék-

kromatográf, kapilláris elektroforézis berendezés és ezek kombinációja tömeg-

spektrometriával, spektrofotométer, TOC analizátor társtanszékkel) adaptált analitikai 

eljárásokkal végeztük el. Esetenként ez (publikált) módszerfejlesztést is jelentett. A 

kísérleti módszerek harmadik nagy csoportját a fotokatalizátorok preparálásnál és 

minősítésénél alkalmazott technikák jelentették. Ezek során szinte rendszeresen használtuk 

a röntgendiffrakcót, a N2 adszorpcióján alapuló fajlagos felületmérést, a transzmissziós 

elektonmikroszkópot (TEM), nagyon gyakran termoanalitikai módszereket (TG, DTG, 

DTA), FT-IR-spektrometriát, diffúziós reflektanciát (UV-Vis) és esetenként a letapogató 

elektronmikroszkóppal (SEM) kombinált energiadiszperzív röntgenanalízist. Ezen 

méréseket társtanszékeken, vagy külföldi együttműködő partnereinknél végeztük el.  
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 3. Új tudományos eredmények, megállapítások 

   3.1. A nagyhatékonyságú oxidációs eljárások fejlesztése kapcsán végzett 

tevékenységünket az alábbiakban foglalom össze, amelyek közül néhány új tudományos 

eredménynek is tekinthető:  

   3.1.1. Csendes elektromos kisülésben lejátszódó folyamatok kémiai és reakciókinetikai 

leírására a kisülés mért elektromos jellegzetességein alapuló módszert dolgoztunk ki. 

Megállapítottuk:  

•  Egy elektronütközéses reakció sebességi együtthatója csak a reaktor egységnyi 

térfogatán időegység alatt áthaladó, adott utat megtevő töltésmennyiség 

ismeretében függetleníthető a készülék (jól mérhető) paramétereitől.  

•  Az elektronütközéses reakciók sebességi együtthatói elméletileg is jól becsülhetők 

az elektron és a célmolekulák közötti kellő energiájú ütközések számából, ha 

ismerjük a célra vezető ütközések hatékonyságát (hatáskeresztmetszetét). 

•  Az ütközési térben jelenlévő inaktív molekulák (pl. N2) is lehetnek 

energiaközvetítő partnerek a célreakció (pl. dioxigénből való ózonképződés) 

szempontjából. 

   3.1.2. Az általunk tervezett és épített Xe-excimer VUV lámpa által kiváltott kémiai 

átalakulások jellemzésére kinetikai modellt dolgoztunk ki gáz- és folyadékfázisban. 

Tudományos eredményeink:  

• A lámpa ózontermelése az általunk kidolgozott kinetikai modell alkalmazásával 

kémiai aktinométerként használható (a lámpa 172 nm-es emisszióján). 

• Vízben a nagyon rövid úthosszúságon elnyelődő fény hatására képződő •H- és  

•OH- gyökök „kalitkából” való kiszabadulásukhoz gyökfogók szükségesek. 

• Igazoltuk, hogy a VUV sugárzás hatására a víz homolízisével keletkező gyökök 

egyidejűleg oxidálnak és redukálnak is, azonban a redukáló tulajdonságú •H atom 

molekuláris oxigénnel való reakciójával képződő •HO2  gyök már oxidációra is 

hajlandó. 

3.1.3. UV és UV/VUV sugárzással működő fotoreaktorokat terveztünk és építettünk levegő 
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és vizek szerves szennyezőinek lebontására. 

3.1.4. Hidrogénperoxiddal és/vagy UV sugárzással iniciált ózonbomlás tanulmányozása 

során bizonyítottuk, hogy az ózon vízben való oldása során mindig képződik 

hidrogénperoxid, ami a bomlás sebességét növeli. Az ózon bomlására vonatkozóan olyan 

konzisztens kémiai és kinetikai mechanizmust javasoltunk és mérési eredményeinkre 

alapozva sebességi paramétereket pontosítottunk, ami jól leírja az ózon hidrogén 

peroxiddal és/vagy UV sugárzással iniciált bomlását.  

3.1.5. Heterogén fotokatalitikus vizsgálatokhoz mérési elvet dolgoztunk ki, reaktort 

terveztünk és szerkesztettünk, amiben az átalakulások in situ FT-IR spektrometriával 

nyomon követhetők. Új tudományos eredményeink:  

• Mezopórusos szerkezetű titándioxid előállítására alkalmas módszert dolgoztunk 

ki.  

• Nagy fajlagos felületű, kompozit fotokatalizátort állítottunk elő az e célra 

kifejlesztett módszerünkkel, aminek lényege, hogy együttes csapadékleválasztással 

(koprecipitációval) a TiO2 katalizátort mezopórusos szilikát felületére választottuk 

le. 

• Szennyezők leválasztására alkalmas organofilizált rétegszilikát adszorbens 

regenerálására módszert fejlesztettünk ki és a módszert minősítettük. 

3.2. Gázfázisú (lég-) szennyezők nagyhatékonyságú oxidációs eljárásokkal való lebontása 

terén végzett és bemutatott tevékenységünket és az ebből született új tudományos 

eredményeinket az alábbiakban foglalom össze.   

3.2.1. Csendes elektromos kisülésben halogéntartalmú metánszármazékok bontásával az 

alábbi tudományos eredményeket értük el: 

• Az átalakulások elektronütközéses reakciókkal indulnak, ezekre reakciókinetikai 

modellezéssel sebességi együtthatókat állapítottunk meg. 

• Argon-atmoszférában végrehajtott átalakítások során fluoratomot nem 

tartalmazó metánszármazékoknál oligomerizációs termékek képződnek, míg a 

klór-fluor-metánok esetében a domináló átalakulási irány a molekula szétesését 

követő,  néhány láncciklusban végbemenő halogénatom átrendeződés. 
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Hidrogénatomot tartalmazó vegyületek csendes elektromos kisülésben jelentős 

(száz ciklust elérő) láncbomlásban alakulnak át, gazdag termékspektrumot 

eredményezve. 

• Oxigén-atmoszférában a kisülésben képződő oxigénatomok keletkezése révén a 

hidrogén-tartalmú metánszármazékok bomlássebessége megnő, ami az 

oxigénatom általi hidrogénelvonást követő molekuláris oxigén addíciójával és a 

képződő peroxogyökök további átalakulásaival értelmezhetők. A klórfluor-

metánok átalakulásában az elektronütközési reakciói hatására keletkező gyökökre 

való oxigénmolekula addíciója és az azt követő reakciók a felelősek az átalakulási 

sebességek mérsékeltebb növekedéséért. 

3.2.2. Klórtartalmú metánszármazékok UV/VUV fotolízisét vizsgáltuk meg olyan 

kisnyomású Hg-gőz lámpával, ami a 254 nm-es sugárzása mellett 185 nm-en is sugároz. Új 

tudományos eredmények:  

• Az átalakulások a 185 nm-es besugárzás hatására Cl-atom leszakadásával 

indulnak, amit H-atom elvonása követ. A széntartalmú gyökök oligomerizációs 

termékekben realizálódnak, hasonlóan a csendes elektromos kisülésben való 

átalakítások során tapasztaltakhoz. A széntetraklorid lassúbb átalakulása a 

visszaképződése miatti gyökrekombinációval értelmezhető. A diklórmetán és a 

kloroform fotolízisének sebességét a hozzáadott széntetraklorid meggyorsítja a H-

absztrakcióra képes  Cl-atom koncentrációjának növelése révén. 

• Az oxigéntartalmú besugárzott gázelegyekben a H-tartalmú metánszármazékok 

bomlási sebessége lényegesen megnövekszik a széntartalmú gyökök oxigén-

addícióját követő átalakulások révén visszatermelődő Cl-gyök H-elvonása révén. 

Széntetraklorid esetében ez a hatás nem érvényesül, mert a Cl-gyök általi Cl-atom 

elvonás sebessége jelentéktelen. 

3.2.3. Triklóretilén és tetraklóretilén heterogén fotokatalitikus átalakulását tanulmányoztuk 

titándioxid fotokatalizátoron az általunk szerkesztett és épített fotoreaktorban.  Kiemelendő 

tudományos eredményeknek tekintjük az alábbiakat: 

• Megerősítettük többek azon korábbi megállapítását, hogy a kiindulási anyagra és a 

bontáshoz feltétlenül szükséges oxigénre nézve érvényesül a Langmuir-Hinshelwood 
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adszorpciós kinetika. Az adszorpciós bomlási kinetika következtében az anyagok 

bomlássebessége atmoszférikus nyomáson egy határon túl nem fokozható az oxigén 

koncentrációjának növelésével. Ezen anyagok levegőben is kellő hatékonysággal 

lebonthatók heterogén fotokatalizissel. 

• A klóretének bomlásában – sokak állításával ellentétben – bizonyítottan nincs 

szerepük a hidroxilgyököknek és a klóratomok szerepe is alárendelt jelentőségű. 

• Bizonyítottuk, hogy a klóretének bomlásában a vízgőznek kimondottan 

bomlásgátló hatása van. 

• Az átalakulásokat indító folyamat a megvilágított félvezető felületén szeparálódó 

töltések átmenete a katalizátor felületén adszorbeálódó lebontandó 

célvegyületekre és a molekuláris oxigénre. A keletkező molekulaionok egymással 

való kölcsönhatásában keletkező átmeneti anyagféleségek révén keletkező szabad 

gyökök többlépéses reakciói vezetnek az anyagok átalakulásához. 

• A klóretének bomlása és a köztitermékek felhalmozódása indukciós periódussal 

indul, ami jól értelmezhető a di- vagy triklórecetsav-klorid köztitermék és a 

kiindulási anyag töltésátviteli reakciója révén keletkező, labilis felületi 

képződmények folyamatgyorsítást eredményező gyökös átalakulásával.  

3.3. Vizek nyomszennyezőinek nagyhatékonyságú oxidációs eljárásokkal való lebontása 

terén végzett és itt bemutatott tevékenységünk és új tudományos eredményeink 

összefoglalása 

3.3.1. VUV sugárzás hatását vizsgáltuk maleinsav, fenol, hexaciano-ferrátok átalakításánál, 

illetve oxigénnel telített vízben hidrogénperoxid felhalmozódásának mérésével 

valószínűsítettük:  

• A folyamat első lépésében egy primer gyökpár keletkezik az oldószerkalitkában, 

amely vagy azonnal visszaalakul a kiindulási molekulává, vagy komponensei az 

oldószerkalitkából szétdiffundálhatnak, illetve reagálhatnak az oldatban lévő 

gyökfogó vegyületekkel; a „kalitka-effektus” magyarázhatja a kísérletek során 

tapasztalt kvantumhasznosítási tényező egynél jóval kisebb értékét. 
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3.3.2. Fenol UV és UV/VUV fotolízisével megállapítottuk 

• A víz nagyon vékony rétege által elnyelt 185 nm-es sugárzás hatására  képződő •OH- 

és •H-gyökök indítják egyrészt a dihidroxibenzolok képződéséhez, másrészt  a 

gyűrűnyíláshoz vezető bomlási folyamatokat, ha a víz oldott oxigént tartalmaz. 

• A 254 nm-es sugárzás hatására gerjesztett fenolmolekula révén képződő fenoxigyök 

 oxigén jelenlétében kinonná oxidálódik, ami gyors fotokémiai reakcióban részben  

dihidroxibenzolokká részben gyűrűnyílási termékekké alakul át.  

• Az oldott oxigén hiányában a lényegesen kisebb bomlássebesség az átalakulási 

láncok rövidüléséhez és zömében gyökletörési termékek felhalmozódásához vezet.   

3.3.3.  Fenol és klórfenolok heterogén fotokatalitikus átalakításának vizsgálatánál az alábbi 

következtetésekre és új tudományos eredményekre jutottunk: 

• A csak megvilágított félvezető felületén és elektronbefogót is tartalmazó oldatokban 

végbemenő átalakulások döntően adszorpciós kinetikával jellemezhetők. 

Elektronbefogónak a gyakorlati alkalmazás szempontjából egyedül szóba jöhető oxigén 

mellett használhatók más anyagok (pl. ezüstion, hidrogénperoxid) is.  

• A csak hidrogénperoxid tartalmú vízben annak egyidejű oxidációja és redukciója megy 

végbe.  

• Ezüst elektronbefogó, valamint metanol gyökfogó alkalmazásával igazoltuk, hogy a 

heterogén fotokatalitikus átalakulások ebben az esetben is az elektronbefogóra és az 

átalakítandó szennyezőre (fenolra) való közvetlen töltésátmenettel indulnak, és a 

keletkező gyökionok közötti felületi reakciók viszik tovább a bomlást. 

• Ezüst elektronbefogó alkalmazásával a valószínűsíthetően keletkező fenoxigyök 

katalizátoron adszorbeálódó rekombinációs termékei gyorsan elbomlanak a 

felületen és ezáltal a mineralizáció rövidebb idő alatt válik teljessé.  

• A klórfenol fotolízissel és heterogén fotokatalízissel való lebontásával igazoltuk, hogy  az 

a fenolhoz hasonló kémiai mechanizmus szerint bomlik el. 

• A fenol ózonnal való reakciójában részben molekuláris, részben gyökös úton bomlik 

és elérhető vele a fenol teljes mineralizációja.  



 
 

9

4. Az eredmények gyakorlati alkalmazhatósága 
    Ebben a pontban talán eredményeink tudományos célú felhasználásával és 

alkalmazhatóságával lenne célszerűbb foglakozni. Az ugyanis nem kétséges, hogy a 

nagyhatékonyságú oxidációs eljárások az elmúlt másfél évtizedben kiterjedt gyakorlati 

alkalmazásra tettek szert. Az is igaz, hogy széleskörű alkalmazáshoz képest meglehetősen 

kevés tudás halmozódott fel például a szennyezőlebontási folyamatok kémiáját és időbeli 

lefolyását (kinetikáját) illetően. Ezek az ismeretek azonban elengedhetetlenek a mainál 

sokkal hatékonyabb szennyezőtisztítási eljárások, technológiák és berendezések 

tervezéséhez és hasznosan hozzájárulnak a tecnológiák gazdaságos üzemeltetéséhez. 

    Ezen a téren a leginkább perspektivikusnak a heterogén fotokatalizátorok ígérkeznek. 

Környezetvédelmi alkalmazásuk mellett számos más technikai alkalmazásuk van az 

öntisztuló felületek létesítésétől kezdve különleges (super az angol terminológiában) 

hidrofilitással rendelkező felületek (pl. üvegek) létesítéséig. Kiterjedt vizsgálatok folynak 

orvosi (onkológiai) alkalmazásukra. Az igazi kihívás azonban az energiatermelésre való 

alkalmazásukban van, napelemektől kezdve a napsugárzással való hidrogén-előállításig. A 

gyakorlati alkalmazhatósághoz való szerény hozzájárulásunk mellett remélhetőleg 

bővítettük a tudományos ismeretek hatalmas piramisát néhány építőkővel.  
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