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Streszczenie

Niedobér wody pitnej stanowi globalny problem, potegowany poprzez postepujaca
industrializacj¢ i wzrost liczby ludnosci na $wiecie. W odpowiedzi na globalny kryzys wodny
rozwijane s3 nowoczesne metody uzdatniania wody. Na szczeg6lng uwage zastugujg procesy
fotokatalityczne, ktére w poréwnaniu do konwencjonalnych metod pozwalajg na catkowita
mineralizacj¢ ~ trwalych  zanieczyszczenn  organicznych.  Najczgéciej  wybieranym
fotokatalizatorem jest dwutlenek tytanu (TiO,) ze wzgledu na niski koszt, powszechna
dostepnos$¢, nietoksyczno$¢ oraz trwalo$¢ chemiczng. Badania nad TiO, z ostatnich
czterdziestu lat skupiajg si¢ gtéwnie na zapewnieniu funkcjonalnosci poprzez modyfikacje
materiatu, zaniedbujgc inne cechy uzytkowe, przez co rzadko dotycza przemystowego
zastosowania TiO.. W kontekscie fotokatalizatorow, charakterystyka uzytkowa obejmuje
przede wszystkim forme fotokatalizatora. Unieruchomienie materialu aktywnego
fotokatalitycznie upraszcza jego uzytkowanie jednoczesnie, zmniejszajac jego powierzchnie
czynng, co prowadzi do obnizonej wydajnosci, a sam proces deponowania - nierzadko
degradacji termicznej materialu. Posréd metod o nizszym rezimie temperaturowym,
zapewniajacych zachowanie pierwotnych wlasciwosci fotokatalizatora, mozna wyr6znié
niskoci$nieniowe natryskiwanie na zimno (LPCS). Proces ten wykorzystuje energi¢ kinetyczna
do osadzenia materiatéw proszkowych na podlozu. Niestety, deponowanie nieodksztatcalnych,
kruchych proszkéw tlenkowych, jak TiO., obniza efektywno$¢ osadzania. Lepsza wydajno$é
procesu uzyskuje si¢ poprzez uzycie zaglomerowanego proszku TiO,, ktéry podczas natrysku
ulega rozpadowi na mniejsze czastki w efekcie uderzenia o powierzchni¢. Innym czesto
zaniedbywanym zagadnieniem dotyczacym fotokatalizatoréw jest ich trwatos¢. Brak danych
o zachowaniu si¢ materialu w trakcie eksploatacji utrudnia prognozowanie zmian wla$ciwosci
i ogranicza mozliwo$¢ wielokrotnego uzycia, co ma kluczowe znaczenie ekonomiczne

i Srodowiskowe.

Niniejsza praca doktoraska bada potaczenie procesu syntezy zol-zel z technikg LPCS w celu
wytworzenia fotokatalitycznych powlok TiO,. Metoda zol-zel jest wykorzystana do

wytworzenia amorficznego i zaglomerowanego materialu proszkowego TiO,, z kolei proces
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LPCS zostal uzyty do osadzenia materialu fotokatalitycznego. To potgczenie metod (technik)
pozwala uzyskaé jednorodne, skalowalne powloki TiO, zachowujac pierwotne whasciwosci
proszkéw. Wlasciwoéci fotokatalityczne oceniano za pomocg rozktadu modelowego
zanieczyszczenia — barwnika blekitu metylenowego w obecnosci promieniowania UV. Co
wigcej, aby zbada¢ wptyw warunkéw eksploatacyjnych na fotokatalizator, zastosowano dwa
typy eksperymentéw: (1) dlugotrwate starzenie struktury w komorze wilgotno$ciowej oraz (2)
wielocyklowy test rozkladu, oceniajacy stabilnos¢ efektywnosci podczas kolejnych uzyc.
Ponadto, modyfikowano synteze proszkéw przez zmiang pH i rozpuszczalnika (izopropanol,
metanol, aceton), co umozliwilo kontrole stopnia aglomeracji i jej wptywu na wydajnos¢

procesu LPCS.

Otrzymane powloki TiO, skutecznie degradowaly MB w zakresie $wiatta UV. Proces
deponowania przyczynit si¢ do czeéciowego wykrystalizowania amorficznej formy do fazy
anatazu. Dlugoterminowe starzenie obnizylo adsorpcje fotokatalizatora i w efekcie szybkos¢
rozkladu barwnika, natomiast test wielocyklowy wykazat, ze powloki o wyzszej krystalicznosci
cechujg sie wigkszg powtarzalnoscig szybkosci reakgji rozktadu, a regeneracja fotokatalizatora
pomiedzy cyklami pozwala utrzymaé jego poczatkowa aktywnos¢. Co wigcej, wszystkie
powloki charakteryzujg si¢ niska kohezjg, z kolei mechanizm ich adhezji zalezy od stopnia
krystalicznoéci materiatu. Zaproponowano dwa typy adhezji: chemiczne (w powlokach
amorficznych) i mechaniczne (w krystalicznych). Starzenie powlok umocnilo adhezjg
wynikajacg z wigzan chemicznych poprzez zwigkszenie ich liczby, jednoczes$nie ostabito
mechaniczne zakotwiczone powtoki z powodu zmniejszenia powierzchni styku. Pomimo tego,
po starzeniu krystaliczne powloki zachowywaly dwukrotnie wyzsza adhezj¢ od amorficznych.
Modyfikacje syntezy zol-zel TiO, polegajaca na podwyzszeniu pH i zamianie rozpuszczalnika
(pomiedzy izopropanolem, metanolem i acetonem) wptywa na aglomeracje¢ proszkéw i na ich
efektywnos¢ osadzania. W wyniku czego, adhezja powlok réwniez ulegta zmianie, natomiast
réznice w morfologii proszkéw, wlasciwosciach powlok oraz ich stopnia krystalicznosci ma

wplyw na efektywno$¢ fotokatalizatora.



Przedstawione wyniki potwierdzajg, ze odpowiedni dobér parametréw proceséw zol-zel
i LPCS pozwala uzyskanie pozgdanych cech uzytkowych TiO,, zachowujac ich funkcjonalno$é.
Praca wnosi istotny wklad w rozwdj skalowalnych metod wytwarzania fotokatalizatordéw,
opisuje mechanizmy adhezji i trwalo§¢ materialu pod wptywem starzenia oraz wskazuje
kierunki dalszych badan: poprawe kohezji powlok i rozszerzenie ich aktywnosci na zakres

widzialny.






