Streszczenie rozprawy doktorskiej pt.
"Wplyw utleniania na wlasciwosci fizykochemiczne oraz sorpcyjne uporzadkowanych
wegli mezoporowatych”
mgr Michal Marciniak
promotor pomocniczy: dr Joanna Gos$cianska

promotor: prof. dr hab. Robert Pietrzak

Uporzadkowane  mezoporowate  wegle  posiadaja  unikatowe  wiasciwosci
fizykochemiczne, elektryczne oraz mechaniczne wynikajace m. in. z dobrze rozwinigtej
powierzchni wilasciwej, duzej catkowitej objetosci porow oraz funkcji rozkladu objetosci
poréw o malej dyspersji. Whasciwosci te sprawiaja, ze mogg by¢ szeroko wykorzystywane
zarowno w zyciu codziennym, jak 1 w przemysle. Syntez¢ tych materialow mozna
przeprowadzi¢ wieloetapowo metoda twardego odwzorowania, wykorzystujac to tego celu
mezoporowate krzemionki petnigce funkcje statej matrycy. W zaleznos$ci od rodzaju uzytej
matrycy mozemy uzyska¢ wegiel o strukturze heksagonalnej czy tez regularnej . Druga
powszechnie znanag metoda syntezy mezoporowatych wegli jest migkkie odwzorowanie,
w ktorej wykorzystuje sie jako matryce zwigzki powierzchniowo czynne (surfaktanty) lub
blokowe kopolimery (np. Pluronic F127).

Otrzymane w ten sposob materiaty charakteryzuja si¢ znacznie ograniczong iloscig grup
funkcyjnych znajdujacych si¢ na powierzchni, dlatego tez w celu zwigkszenia zakresu ich
potencjalnych zastosowan poddaje si¢ je funkcjonalizacji. Najprostsza 1 zarazem
najskuteczniejsza metodg funkcjonalizacji mezoporowatych wegli jest utlenienie,
ktore prowadzi do uzyskania powierzchniowych grup funkcyjnych zawierajacych tlen (przede
wszystkim grup karboksylowych oraz hydroksylowych, ale takze laktonowych,
karbonylowych czy eterowych).

Celem mojej pracy doktorskiej bylo utlenienie powierzchni mezoporowatych wegli
zsyntetyzowanych metodg migkkiego i twardego odwzorowania oraz wykorzystanie
otrzymanych adsorbentéw weglowych w procesie usuwania zanieczyszczen z fazy ciekle;.
Proces utlenienia przeprowadzilem w ro6znych temperaturach oraz czasie w celu uzyskania
réznego stopnia modyfikacji powierzchni uporzadkowanych mezoporowatych wegli.
Waznym elementem pracy bylo réwniez zbadanie wlasciwosci fizykochemicznych
otrzymanych materiatow weglowych.

W ramach realizowanej pracy przeprowadzitem cykl badan zwigzanych z synteza oraz

funkcjonalizacja powierzchni uporzagdkowanych mezoporowatych wegli tlenowymi grupami



funkcyjnymi o charakterze kwasowym. Jedng z metod syntezy jaka zastosowalem byto
twarde odwzorowanie, w ktorej wykorzystalem mezoporowata matryce krzemionkowa KIT-6
o regularnej strukturze. Druga metoda jaka zastosowalem do otrzymania mezoporowatych
wegli byla synteza migkkiego odwzorowania. Nastgpnie otrzymane w ten sposob materiaty
poddatem procesowi utleniania przy uzyciu nadsiarczanu amonu oraz kwasu azotowego(V)
w roznych wariantach temperaturowych oraz czasowych. Wszystkie materialy poddatem
ocenie zdolnos$ci sorpcyjnych wobec zasadowych barwnikéw: auraminy — O i jondw metali
cigzkich Ni%* i Co?*.

Charakterystyke struktury i tekstury uzyskanych materialéw weglowych przed i1 po
procesie funkcjonalizacji wykonatem za pomocg réznych metod fizykochemicznych takich
jak: niskotemperaturowej adsorpcji/desorpcji azotu, transmisyjnej mikroskopii elektronowej,
dyfrakcji promieniowania rentgenowskiego oraz spektroskopii w podczerwieni. Ilo§¢ oraz
rodzaj grup funkcyjnych znajdujacych si¢ na powierzchni wegli oznaczytem metodag Boehma.

Z przeprowadzonych badan wynika, ze zastosowanie kwasu azotowego(V) oraz
nadsiarczanu amonu jako czynnikow utleniajacych pozwala na skuteczne wprowadzenie na
powierzchnie wegli tlenowych grup funkcyjnych o charakterze kwasowym, ktorych ilos¢
Scisle zalezy od warunkoéw przeprowadzonego procesu modyfikacji. Wykazano réwniez, ze
stezony kwas azotowy(V) jest zdecydowanie silniejszym czynnikiem utleniajacym,
generujagcym wiekszg 1lo$¢ kwasowych ugrupowan na powierzchni wegli, jednak jego
dzialanie znaczaco wptywa na uporzadkowang strukture weglowa.

Wszystkie otrzymane uporzadkowane mezoporowate wegle poddane procesowi
utlenienia charakteryzujg si¢ zdecydowanie wyzszymi pojemnosciami sorpcyjnymi wzgledem
barwnikow kationowych oraz jonow metali ci¢zkich, niz materialy wyjSciowe. Skutecznosé
usuwania badanych zanieczyszczen wzrasta wraz ze wzrostem ilosci tlenowych grup
funkcyjnych na powierzchni mezoporowatych wegli.

Z toku przeprowadzonych badan wynika, ze proces utlenienia mezoporowatych wegli
jest skuteczng metoda funkcjonalizacji ich powierzchni, prowadzaca do wzrostu skutecznosci
usuwania zanieczyszczen z fazy cieklej. Wybor odpowiedniego czynnika utleniajacego oraz
warunki przeprowadzonego utlenienia maja znaczacy wplyw na ilo$¢ wygenerowanych
tlenowych grup funkcyjnych na powierzchni mezoporowatych wegli, jak i na uporzadkowana

strukturg weglowa.



