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A kutatds témaja elektronvezet6 tulajdonsagl polimer alapu Osszetett anyagok eléallitasa,
tulajdonséagaik tanulmanyozésa in situ kombindlt elektrokémiai technikdkkal. A kutatds
munkaterve szerint a program Kiterjedt fémet tartalmazd kompozitanyagokra, elsédlegesen
nemesfémek beépitésére, az inhibitorokat tartalmazd polimerrétegek korrozidvedé hatasara,
nanoszerkezetii 0sszetett anyagok szerkezetvizsgalatara, nanodiszperz fémekkel és oxidokkal
adalékolt polipirrol és politiofén rétegek vezetési sajatsagaira, biologiai hatasuk folytan fontos
anyagok beépitésére és segitségiikkel elektro-biotechnoldgiai folyamatok megvaldsitasara.
Eredményeinkrol évi 2-3, 6sszesen mintegy 10 nemzetkozi folydiratban ko6zolt publikacio,
nemzetkdzi konferenciakon elhangzo eléadasok, esetleg szabadalom benyujtasa formajaban
terveztiink szdmot adni.

A polimer alapu 6sszetett anyagok el6allitéséra, tulajdonsagaik befolydsolasara és ezek
jellemzésére, valamint antikorroziés hatasuk vizsgalatara iranyulé kutatasaink a
munkatervnek megfeleléen haladtak. Az alabb kovetkezé részletezés mutatja a fenti
programpontokban elért eredményeket. A kutatdsok megvaldsitdsdban résztvevok korében
csupan annyi valtozas kdvetkezett be, hogy Pintér Eniké koltségtéritéses doktori képzésben
résztvevo hallgatoi jogviszonya lejartaval kivalt a csoportbdl. Helyette gradudlis képzésben
résztvevé hallgatok bevonasara keriult sor. Egy kutatd nem elhanyagolhatd idétartamot
gyermekgondozassal toltott.

A pénziigyi terv személyi juttatdsok egyes rovatainak felhasznéldsa a személyi valtozasok
folytan modosult. A munkaaddkat terhel6é jarulékok felhalmozodasa folytdn kértem
atcsoportositasi engedélyt, melyet a KO-19340/2006 szamu levélben megkaptam. Ebbél
csekély Osszegii részmunkaidés alkalmazasra, illetve alapbér-kiegészitésekre keriilt sor, de
végeredményben a személyi juttatasok rovat eredé szamadata egyensulyba kerult. A tervezett
dologi keret alapvetéen kiegyensulyozottan kerilt felhasznaldsra, léenyegesnek mondhato
eltérés a készletbeszerzésnek, illetve egyéb koltségnek minésilé rovatok esetén latszik, am e
két rovat kiegyenliti egymast. A befektetett eszk6zok keret felhasznaldsdnak mddositasara
szintén kérelmet nydjtottam be. Az ott felhozott indokok alapjan tortént jovahagyast a KO-
17502/2006 szamu levélben kaptam meg. A mddositasi kérelmeket, valamint az engedelyt

tartalmazé leveleket masolatban csatolom a zarojelentéshez.

Szakmai-tartalmi rész:
1. Acél fellletén kialakitott polipirrol és politiofénfilmek korréziévedé hatasat elektrokémiai
sajatsagainak meghatarozasaval tanulméanyoztuk. Az acélminta feluletét enyhén ldGgos

elékezelésnek vetettik ala, majd vizsgaltuk az ezt kdvetéen rajta kialakitott polimerfilmek,
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polipirrol és poli(3-metiltiofén) — PMT — réteg korrdziot csokkent6é hatdsat. E vizsgalatokat
Osszekapcsoltuk  kilénbd6z6 - oxalsav, citromsav, borkésav, dioxan, rubeansav és
acetilénszarmazékok — adalekok felliletvéd6 hatdsanak felderitésével. Az eredmények alapjan
arra a kovetkeztetésre jutottunk, hogy a korrozié sebességenek csokkenése a lugos kdzegben
kialakuld passziv réteg kialakulasaval kapcsolatos. Jollehet, ennek tomorsegét a jelenlévo
adalékanyagok a dioxan Kkivételével hatranyosan befolyasoljdk, &m a passziv réteg
hatékonysagét a diklor-metanos oldatbol a fellletre diszpergalt PMT ndveli.

2. A kémiai polimerizaciot koveté impregnalassal sikeresen keszitettiink polipirrol-ezist
kompozitokat. Megallapitottuk, hogy a beépiil6 ezust kémiai allapota attol fligg, milyen anion
jelenlétében torténik a polimerizécid. Klorid jelenlétében az impregnalési eljaras soran AgCl,
mig nitrat esetén fém Aallapoti Ag épll be a polimerbe. Az ezistrészecskék mérete a
nanotartomanyba esik, melyek részecskeeloszlasat transzmisszids elektronmikroszkdépos
felvételekbol meghataroztuk. Termogravimetridas merésekkel vizsgaltuk, befolyasolja-e az
ezlst jelenléte a polimer hostabilitdsat. Eredmeényeink alapjan erre nemleges valaszt adtunk,
az Osszetett anyag — magahoz a polimerhez hasonldan - kb. 180-200 °C-ig stabilis.

A polimer — ezist tipusu 6sszetett anyagok eldallitasara iranyuld munkankat Kiterjesztettiik
tiofénekre is. Ennek soran Uj eljaras kidolgozasara kerilt sor, hiszen a politiofének szintézisét
nemvizes kozegben kell megvaldsitani. A kidolgozott eljards soran vizmentes FeCls
oxidalészert alkalmaztunk, az ezisttel torténé impregnélast szintén nemvizes nitrometan
oldatban ezlst-perklorat segitsegével vegeztiuk. Eredményeink alapjan megéllapithattuk, hogy
az eljaras utjan sikertlt politiofén — ezlist sszetett anyagokat eléallitani, melyekben a polimer
semleges szegmensei és az ezlst-ionok kozotti redoxi kdlcsonhatas 1ép fel. A vizsgalatok azt
mutattdk, hogy a poli(oktil-tiofén) impregnalasa sordn mind AgCIl, mind Ag beépilés
végbemegy. Az ICP-AAS és XRD eredmények 0Osszehasonlité elemzése alapjan arra
kovetkeztetlink, hogy az ezisttartalom novekedésével az utdbbi részaranya novelhets. A
transzmisszios elektronmikroszkdpias felvételek szerint a beépilé nemesfém tartalmd
komponens mérete valamivel nagyobb, mint polipirrol esetében, de e kompozitokban is a
nanomeéreti tartomanyba esik.

A poli(oktil-tiofén)-rél — POT — megallapitottuk, hogy az anyag kilénleges termoelektromos
tulajdonsagu, hiszen termoelektromos egyitthatdja (Seebeck-koefficiense) a mV/K
tartoményban van! Ez az érték a jelenleg ismert legjobb anyagokhoz, pl. a bizmut-telluridhoz
képest majdnem egy nagysagrenddel nagyobb! Az anyag hévezetési egyutthatojat tekintve a
0.3 W/K.m érték csupan 15 %-a a bizmut-telluridénak, mely szintén kedvezé. A gyakorlati

hasznositas szempontjabdl fontos Uan. josagi tényezében szereplé harmadik paraméter a



fajlagos vezetés, melynek befolyasolasa az adalekolassal térténhet. POT-Ag nanokompozitok
esetében az ellenallast mintegy 5 nagysagrenddel sikerilt az adalékolas mértéke
fliggvényében csokkenteniink.

3. Az irodalomban talalt eljaras adaptalasaval poli(3-oktil-tiofén), illetve polipirrol/vas-oxalat
kompozit eléallitasara tettiink kisérletet. A mintakat elemanalizissel, FTIR spektroszkopiaval,
négypontos vezetésméréses maddszerrel, rontgendiffrakcioval és Mossbauer-spektroszkopiaval
vizsgaltuk. Jollehet mintaink vastartalma a kimutathatosagi hatar kortl mozgott, és direkt
bizonyitékot sem az ICP-AAS, sem az infravorés, sem az eddig kulfoldi laboratoriumban
elvégzett Mdossbauer-spektroszkdpias vizsgalatok nem szolgaltattak, a hordozd polimer
sajatsagainak valtozasat mind a rontgendiffrakcids, mind a valtéaramd impedancia, mind
indirekt IR vizsgalati eredmények jelezték. Polipirrol esetén a rontgendiffrakcié alapjan a
vastartalmd komponens jelenlétét két csics megjelenése mutatta, a politiofén-szarmazék
esetében a hordozd polimer réteges szerkezetére utaldé csdcsok gyengultek a kompozitban.
Feltételezhet6 ez alapjan, hogy az oktil-tiofén lancok révidtdva és hosszabbtava
kolcstnhatasait egyarant gyengitette a beépiilé szervetlen komponens. Ezt a kdvetkeztetést
erositetttk meg a négypontos vezetésmeréssel kapott — vezetéscsokkenést mutatd -
eredmények is, amelyek dsszhangban van az XRD és az FT-IR eredményekkel, nevezetesen
azzal, hogy az adagolas hatasara a POT réteges szerkezete megvaltozik, részlegesen
megbomlik.

E témakorben folytatott munkank masik részeben vizsgalatainkat kiegészitettiik a vas-oxalat
tartalma polipirrol kompozit in situ elektrokémiai eléallitasaval is. A kapott eredmények azt
bizonyitjak, hogy sikerilt elektrokémiai Gton vas(ll)-oxalat jelenlétében filmet eléallitani.
Mintéink igazolt vastartalma alapjan fennall a lehetésége annak, hogy a film toltéseit vas-
oxalat komplex anion kompenzélja. Az Ujabb mintak még folyamatban lévé Mdssbauer-
spektroszkopias  vizsgélatanak eredményei  varhatéan  kiegészitik a kompozitok
tulajdonséagainak és valoszinii dsszetételének teljesebb megismerését.

4. Vizsgaltuk a polimerfilmekben rogzilé anionok jelenlétében végzett elektrokémiali
szintézissel kialakitott 0©sszetett anyagok viselkedését, es tovabbi bizonyitékokkal
tamasztottuk alé azt a feltevésunket, miszerint a film redoxi atalakulasat az oldoszer mozgasa
is Kiséri. Politiofénekkel végzett vizsgalataink soran most ezt az adott filmnek oldoszercsere
atjan tobb olddszerben meghatarozott tomegvaltozasai alapjan lattattuk. Ennek soran
vizsgaltuk a nitrobenzolban, illetve acetonitriloen polimerizalt 3-metil-tiofén filmek
elektrokemiai sajatsagait mind a keszitéskor alkalmazott olddszerben, mind - az oldoszer

cseréjét kovetéen - masik oldatban. Az elektrokémiai kvarckristaly-mikromerleg technikaval



elvégzett 6sszehasonlitd vizsgalatok alapjan sikeresen szétvalasztottuk az olddszerek kettds
hatasat. Kimutattuk egy fel6l a polimerizacid soran alkalmazott olddszernek a film
szerkezetére gyakorolt hatasat, ugyanakkor lattattuk az azonos oldoszerben azonos maédon
készitett ket filmnek az oldatcserét kovetéen megmutatkozo eltéré viselkedését is. A
voltammetrias gorbéken az oldoszercsere soran megjelené aszimmetrikus viselkedést és a
toltéseltolodast az Uj oldoszerben torténd Ujboli szolvatacidval értelmeztik. Mivel ezen
tobblettoltések a tdmegvaltozasok nagysaganak és szimmetridjanak megtartasa mellett
jelentkeztek, a jelenség hattereként a valtozé szolvatacio toltéskapacitdsban megnyilvanuld
hatasat jel6ltik meg.

5. Célul thztuk ki magneses nanorészecske vezeté polimer alapl kompozitjdnak szerves
kdzegt eloallitsat és vizsgalatat. Valasztasunk a y-Fe,Oz — poli(3-oktiltiofén) kompozitra
esett. A maghemit nanorészecskéket — egy korabbrol ismert mddszerrel — inverz micellaris
rendszerben, egymast kdveté redukcids-oxidacios technikaval allitottuk el. Ezt kdvetéen az
ebbol készitett kloroformos szolban polimerizaltuk a 3-oktil-tiofén monomert. Vizsgalataink
soran igazoltuk a vas-oxid részecskék beépulését a polimerbe, utdbbit tapasztalatunk szerint
kb. 5 tdmeg %-ban tartalmazza a jellemzett kompozit. Megfigyeléseink azt mutattak, hogy a
polimerizacio sordn jelenlévé nanorészecskek nem befolyasoltak a polimerizacio
lejatszodasat, a képz6dott polimer molaris témege, elektronszerkezete, oxidacios allapota nem
vagy kis mértékben tér el a viszonyitasként elGallitott tiszta poli-3-oktiltiofén esetén
meghatarozott ertékektol.

A szupramolekularis szerkezet vizsgalata soran ugyanakkor tobb kiilénbséget is felfedeztiink.
A polimer esetében egy jol rendezett, lamellaris szerkezetet lattunk, mig kompozit esetében
megmarad ugyan a réteges elrendez6dés, de szerkezetet jellemzé tavolsagok kisebbek. Ezek
alapjan megallapitottuk, hogy a kompozit anyag tomorebb szerkezettel rendelkezik. A
morfologiai vizsgalataink megmutattak, hogy a két anyag részecskéinek jellege
nagymértékben eltér. A polimer esetében egy 6sszefuiggé fraktalszeriien ndvekedett, por6zus
szerkezetet figyeltiink meg, mig a kompozit anyag kulénallo, gdmb alakd mikrorészecskékbol
all. Ennek oka véleményiink szerint az lehet, hogy a szintézis soran jelenlévé nanorészecskék
gocként mikodtek, és a képzodo polimer azokra valt le, és Ugy nevezett mag-héj (core-shell)
kompozit keletkezett.

A szerkezeti valtozasok az elektromos tulajdonsagok jelentés valtozésaban is tetten érhetok.
A kompozit anyag mintegy 20-szor nagyobb elektromos vezetést mutat, és ugyancsak

mintegy 20-szor nagyobb kapacitassal rendelkezik. A jelenség magyarazata a tomdorebb



szerkezetben rejlik, amely megkdnnyiti a - vezetésben kulcsszerepet jatszé — lancok kozotti
elektronatugrast, illetve erésiti a lancok kozotti kdlcsonhatast.

6. Laboratériumunkban az elmult évtizedben tdébb szempontbdl tanulmanyoztuk redukcids
folyamatokat elésegité toltésatvivo anyagok (mediatorok) polimerfilmekbe térténé beépitését
is. Ezen vizsgalatok eredmeényei hasznosultak jelen OTKA péalyazat soran. Megallapitottuk
ugyanis, hogy az irodalomban PIPES-ként emlegetett piperazin—1,4-bis(di-etil-szulfonat)
jelenlétében torténd polimerizécié kedvezo feltételeket biztosit a valtozé vegyértékii atmeneti
fémek nitrogénnel koordinalt komplexeinek polipirrol filmekbe valo beépdiilésére.
Elektrokémiai kvarckristaly-mikromérleg technika segitségével detektaltuk a ciano-
kobalaminnak a film oxidacioja mellett bekdvetkezé adszorpciojat. Elektrokémiai méréseink
alapjan megallapitottuk, hogy a B12 vitaminként ismert vegytlet jelenlétében végzett
polimerizacio soran a kobalt szerves komplexe a rétegbe beépil, és megérzi redoxi
aktivitasat. A Szegedi Tudomanyegyetem Biotechnologiai Tanszékével folytatott
egyuttmiikddés soran a beépllt mediator redukcidjat hidrogendz enzim katddos iranyban
torténé mitkodtetésének katalizalasara kezdtik alkalmazni.

Osszefoglalva Gigy gondolom, hogy a kutatasi célokat megvaldsitottuk. Nemzetkézi elfogadast
mar eddig elért publikacidink dsszesitett hatastényezéje 19,29. Az eredmények elismerése a
nemzetkdzi konferenciakon val6 szereplésekben is kifejezédik, melyek kozul a
kdzleményjegyzékben felsoroltak donté tobbsegének bemutatasa eléadas formajaban tortént,
az 5. és 21. sorszamu esetén meghivott eléadoként. Az eredmények alapjan reélisnak itélem a
megkezdett irdnyban a kutatbmunka folytatdsat, nemzetkdzi egyiittmikddések
kibontakoztatdsat, nem utols6 sorban az eredmények alkalmazésorientalt hasznositasat. A
kutatasba bekapcsolodott hallgatok eredményeiket a XXVIII. Orszagos Tudomanyos Didkkori

Konferencia Kémiai és Vegyipari Szekciojaban is bemutatjak.



