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BEVEZETES

A vas(ll)-triazol spin crossover mikrokristalyos por és fluoreszcens festék
molekulakkal modositott spin crossover nanorészecskék celluléz rostokon torténd
adszorbedlasaval olyan kompozitok késziiltek, melyek a modositas eredményeként a
hémérsékletvaltozas hatdsara kiilonleges, a részecskékre jellemzO optikai valtozast
mutatnak, igy termokrom, fotokrom €s termofluoreszcens termékek allithatok eld.

A hé vagy fény hatasara végbemend valtozas a vas(ll)-triazol alapt egy dimenzids
polimerek spin atmentének kovetkezményeként jon létre. A kiilsd gerjesztdé hatas
kovetkeztében szerkezeti, optikai és elektronikus valtozas kovetkezik be. A szilard SCO
anyagokra, és a beldliik kialakitott kompozitokra jellemzé a termal hiszterézis hurok
kialakuldsa, amely a rendszer bistabilitdsat adja. A kompozit Osszetevéi optikai
mikroszkdpia, Raman, IR spektroszkopia és DSC analizissel elemezhetéek. Az eldallitasi
kortilmények szabalyzasaval novelhetd az adszorbealt részecskék mennyisége, igy az
SCO vegyiiletekre jellemz6 optikai valtozas hatékonyabban mérheté a kompozitokon.
Ezek a koriilmények a celluléz szuszpenzié pH értékének modositasa aszkorbinsav
felhasznalasaval, az ultrahangos kezelés id6tartama és a minta szaritasi hdmérsékletének
meghatarozasa. A kompozit tulajdonsagaira az elektron mikroszkopos, TG és ICP-AES
vizsgalatok mutatnak ra.

A felhasznalt részecskék méretét az eldallitas modja is befolyasolta. A részekék
adszorpcidja kozvetleniil a szintézis utdn hatékonyabban valdsithaté meg, mivel igy nem
alakulnak ki nagyobb részecske aggregatumok. A kompozitok a felhasznalt SCO anyagra
jellemzd homérséklet tartomanyban melegités hatdsara kifehéredtek, hiités hatisara pedig
felvették az eredeti szint. A fluoreszcens festékmolekula tartam mintak fluoreszcencia
véltozasa kovette az elobb leirt optikai valtozasra jellemz6é gorbét. Az elkésziilt termék
alkalmazhatd lehet a termometridban, a hamisitds elleni védelemben, vagy egy fajta tinta

nélkiili nyomtatasi eljarasban.

CELKITUZESEK

Az SCO anyagok stabilizalasa és felhasznalasat széles korben kutatjak. Stabilizalo
és matrix anyagként nem hasznaltak még celluloz tipusti anyagot, igy a jelen kutatas
Ujdonsdga abban rejlik, hogy az SCO vegylileteket celluloz matrix anyaggal
kombinaltam. A rendszerben a cellul6z nem befolyédsolta az SCO vegyiiletek optikai

tulajdonsagait, ugyanakkor megkototte és stabilizalta azokat. A rendelkezésre allo



anyagok tulajdonsagait figyelembe véve, beldliik olyan celluléz alapti biokompozitok
allithatok eld, mely a vas(I)-triazol vegylilet spin atmenetéhez kapcsolodd termokrom,
fotokrom ¢és termofluoreszcens tulajdonsdgokkal rendelkeznek. A matrix anyag a
celluloz, az aktiv sszetevok pedig kiilonféle SCO vegyliletek. A masodik fazis szerkezeti
valtozasabol adéddan a kompozitok fény abszorpcids tulajdonsagai bizonyos kornyezeti
paraméterek fiiggvényel.

A szakirodalmi attekintésben bemutatott anyagok tulajdonsagai €s a teriileten tett
fejlesztések megismerése utan kovetkezoket tliztem ki célul:

e SCO részecskék eldallitasa és vizsgalata.

e A celluléz adszorbeald képességét kihasznalva, celluldéz alapti kompozit
eloallitasa mikro és nanoméretii SCO anyagok integralasaval, polielektrolit
felhasznalasa nélkiil.

e A kompozit molekularis szerkezetének vizsgalata spektroszkopiai
modszerekkel. A kompozitban megkotott SCO részecskék jelenlétének
bizonyitasa és mennyiségiik meghatarozéasa céljabol.

e A celluléz, mint matix anyag Osszeférhetéségének vizsgalata az SCO
anyagokkal. Termokrom és termofluoreszcens kompozit eléallitasa. A
cellul6z/SCO kompozitok optikai reflektancia €s fluoreszcencia vizsgalata
a hdmérsékletvaltozas fiiggvényében.

e A kompozit SCO-hoz kdtheté molekularis valtozasainak vizsgalata Raman

spektroszkopiaval. A kompozit fotokrom tulajdonsaganak vizsgalata.

ANYAGOK ES MODSZEREK

SCO reszecskek szintezise

A SCO vegyiiletek szintézis minden esetben a FeAy hidrat és a valasztott triazol
ligandum 1:3 aranya reakcidja. Az igy kialakitott polimerek szabad levegdn stabilak. A
[Fe(Htrz),(trz)]BF, eldallitasahoz 1,2,4-triazolt (trz) (Alfa Aesar), a vas(ll)-
tetrafluoroborat  hexahidrat (Sigma Aldrich) hasznaltam. A [Fe(NHstrz)s]Br;
mikrorészecskék szintéziséhez vas(ll)-bromidot és amino-triazolt (Sigma Aldrich). A
[Fe(hptrz)3](OTs),-ot homogén kozegben 4-heptil-1,2,4-triazol  és  vas(ll)-tozilat
felhasznalasaval allitottam el6. A reakcid alkohol/viz 1:1 arany( keverékében zajlott
aszkorbinsav jelenlétében, mely megakadalyozta az oxidaciot. A két oldat 6sszekeverése

utan a keverék zavarossa valt. A csapadékképzddés kb. 30 mésodpercen beliil indult meg.



A csapadék elvalasztasat centrifugaval végeztem, majd moséassal megtisztitottam a
keletkezett anyagot. Modositott nanorészecskéket allitottam elé pirén tartalma
fluoreszcens festék molekulak és akridin narancs felhasznalasaval.

Komporzitok eloallitasa

Az anyagaban funkcionalizalt lapok eldallitasat celluléz etanolos vagy vizes
szuszpenzidjanak felhasznalasaval végeztem. A felhasznalt rost tipus linter szal volt,
melyet el6zetesen Ordltem. A  celluléz alapu kompozit elkészitéséhez a
[Fe(Htrz),(trz)]BF, (180 mg) ultrahang segitségével oldoszerben (2 ml H,0)
szétoszlattam, aszkorbinsavat (180 mg) adtam hozza, a vas komplex oxidaciojanak
elkeriilése érdekében. A kolloid oldatot a celluléz szuszpenzidhoz (200 mg rost 10 ml
H,O) adtam. 20 s-ig ultrahangoztam. A celluloz nanokompozit eléallitasahoz
[Fe(Htrz),(trz)]BF4 nanorészecskék (5 mg 0,5 ml EtOH) kolloid oldatat készitettem el
Tesla tipusi Dualrezonator ultrahangos kadban. A nanorészecskéket celluloz
szuszpenzidhoz (100 mg rost 5 ml H,O) adtam. [Fe(NHatrz)s]Br, por allaga
mikrorészecskéket (10 mg 4ml EtOH-ban) etanolban ultrahangoztam QS4 Ultrasonic
Probe Dispersion berendezéssel 3-1 percig (8 kHz). Ezt etanolos celluléz szuszpenzidhoz
(140 mg rost 10 ml EtOH-ban) adtam. 2 min ultrahangos kezeléssel segitettem ¢l6 a
kolloid oldat és a szuszpenzid elegyedését. A celluloz/[Fe(hptrz)s]OTs, kompozit két
modosulatat készitettem el, fluorofor nélkiil és fluoroforral. A nanokompozit
eloallitasahoz elészor [Fe(hptrz)3](OTs), (30 mg 5 ml vizben) kolloid oldatot készitettem
ultrahangos kezeléssel kiilonbozé mennyiségli aszkorbinsav jelenlétében (7pH, 6,5pH,
6pH, 5,5pH, 5pH). Ezt a kolloid oldatot adtam a linter celluloz rost vizes
szuszpenzidjahoz (0,135 g rost 150 ml viz), majd tovabb ultrahangoztam. Az eldallitott
mintakbol lapot képeztem, majd a szaritds utan a mintakat 50% relativ paratartalmon
23°C-on kondicionaltam.

Vizsgalati modszerek

Az SCO komplexeket tartalmazo celluloz alapti kompozitok kiilsé gerjesztd
tényezd hatasara, mutatjak a komplexekre jellemz0 optikai és szerkezeti valtozasokat. Az
optikai  valtozdsok nyomon kovetése (optikai mikroszképia, fluoreszcencia
mikroszkopia), és a €s az SCO-hoz kothetd entalpia valtozas mérése (differencial
pasztazd kalorimetria) a legjellemzébb gyakorlatban alkalmazott kvantitativ vizsgalati
eljarasok, melyekkel jol jellemezhetjik a kompozitok hémérséklet valtozas hatasara
torténd valtozasait. A spin atmenettel egyiitt kialakuld szerkezeti valtozast Raman

spektroszkopiaval vizsgéalhatjuk. A kompozit Gsszetételének allandé hdémérsékleten
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végzett elemzésére alkalmas vizsgalati modszerek az UV/VIS, az infravords és a Raman
spektroszkopia. A rostok  feliiletétn  megkotott — részecskéket  pasztazd
elektronmikroszkoppal késziilt felvételeken vizsgalhatjuk. A preformalt részecskék
geometridjarél pedig traszmisszidés elektronmikroszkopia segitségével kaphatunk
informaciot. Termogravimetriai gorbék a kompozitok dsszetevbéinek hé stabilitasat és az
OsszetevOk egymasra hatasat jellemzik. A vizsgalatok eredményeként atfogd képet
kaphatunk az eldallitott kompozitok tulajdonsagirdl, és az SCO részecskékhez kdthetd
valtozasirdl a kiilsé hatasok adott tartomanyaban. A vizsgalati modszerek fejezetben leirt

egyes elméleti hattér informéciok segitik a kutatasi eredmények értékelését.

Osszefoglalé

Transzmisszids elektronmikroszkopiaval vizsgaltam a [Fe(Htrz),(trz)]|BF4, a
[Fe(NH.trz)s]Bra, és a [Fe(hptrz)s]OTs, részecskéket. A felvételeket Gsszehasonlitva jol
lathatd, hogy nem csak az anyagi Osszetétel, hanem az eldallitdsi mod is nagy hatést
gyakorolt a részecskék méretére. Ez elsGsorban a [Fe(Htrz),(trz)]|BFs komplexnél
figyelheté meg, melynél a FeBF4 hexahidrat és a valasztott triazol ligandum 1:3 aranyu
reakcioja soran képzddod részecskék 1-5 pm kozotti mérettiiek. Mig a szol-gél modszerrel,
ugyan ezeket az Osszetevoket felhaszndlva az eldallitott részecskék mérete az eldbbi
toredéke volt, 80-130 nm. A FeBr, és a 4-amino-4H-1,2,4-triazol reakcioja soran
képz6dott csapadék 400 és 1000 nm kozotti [Fe(NHotrz)s]Br, részecskéket tartalmazott.
A [Fe(hptrz);]OTs;, részecskék szintézise célzottan nanoanyag eldallitasara iranyult. A
részecskék méretének fenntartdsat a PEG 3350 és a PEG 400 biztositotta. A szintézis
eredményeként 300-500 nm kozotti részecskék alakultak ki.

A SEM ¢és az ICP-AES vizsgalatok segitségével vizsgaltam az adszorbealddott
részecskék mennyiségét. A celluloéz/[Fe(Htrz),(trz)]BF4; minta tomegének 25%-at az
vas(ll)-triazol polimer adta. A celluloz/[Fe(NHatrz);]Br, kompozit esetén ez az érték
30%. A preformalt, nem szaritott vas(Il)-triazol alapu SCO anyag felhasznalasa esetén a
rostokon adszorbedlt részecskék méreteloszlasa €s elhelyezkedése homogén. Ez jellemzd
mind a harom kompozit tipusra. A szaritott SCO anyag vizes kozegben diszpergéalva
oxidalodott, igy a kompozit nem mutatta a spin atmenetre jellemz6 optikai valtozast.
Etanolban diszpergalva a [Fe(NH,trz)s]Br, stabil maradt, de a részecske aggregatumok
tokéletlen wjra diszpergaldsa miatt a kompozit inhomogenitas jelentds volt. Ennek
ellenére a hdmérsékletvaltozas hatdsara bekdvetkezd szin dtmenet vizsgélata eredményes

volt, a reflektancia gorbe nagy hasonlosagot mutatott a tiszta SCO anyag gorbéjével. Az
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in situ eldallitas érdekes eredményt hozott, mivel a kialakult részecskék elsésorban a
rostok lumenjében helyezkedtek el. A modszerrel kapcsolatban azonban még tovabbi
vizsgalatok sziikségesek azért, hogy noveljik a kialakult részecskék mennyiségét. A
celluloz/[Fe(hptrz)3]OTs, kompozitrél késziilt felvételek bizonyitjak Gural’skiy és
munkatarsai allitasat, mely szerint a részecske homogén kozegl eldallitdsa soran a védo
polimer valtoztatasaval befolydsolhatjuk a nanorészecskék geometriai tulajdonsagait. A
celluléz rostokon adszorbealt PEG 3350 jelenlétében szintetizalt részecske aggregatumok
10-30 pm méretiik, mig PEG 400 felhasznalasaval 50-100 um nagysaguak.
T NI

S

A celluléz/[Fe(hptrz);]OTS; és a celluléz/[Fe(Htrz),(trz)|BF,; kompozit mintakrol késziilt SEM képek.

Az infravords spektroszkopiai vizsgalattal meghataroztam a kompozitok
transzmittancia spektrumat, melyeket dsszehasonlitottam a linter celluloz és a vas(Il)-
triazol alapu SCO anyagok spektrumaval. Az IR spektroszkopidban jelentds szerepet
Jatszott a vizsgalt anyag mennyisége. A nanokompozitok vizsgalatakor az SCO anyag
mennyisége elhanyagolhato volt a cellulozhoz viszonyitva, igy a kompozitok spektruméan
a cellulézra jellemzd savok voltak dominansak. A mikrorészecskéket tartalmazo
kompozitok spektruman megfigyelhetéek voltak a [Fe(Htrz),(trz)]BFs és a
[Fe(NHatrz)s]Br, vegyiiletekre jellemz6 savok. A kompozit spektruma eltérést mutatott a
kontrol mintdkhoz (linter, SCO anyag) képest. Ez kiilonféle kémiai kolcsonhatasok
(kiilonféle masodlagos kémiai kotések) l1étrejottére utalhat. A komplexre jellemzd savok
kiszélesedése a kompozit transzmittancia spektruméan intermolekuldris kapcsolatok
1étrejottére utalhat a celluldz és a vas(Il) alapu polimer elemei kozott. A celluloz hidroxil-
csoportjainak vegyérték rezgéseire jellemzd savrendszer intenzitdsanak csokkenése
mutatja, hogy a hidroxil-csoportok részt vettek a részecskék adszorbealasaban.

A kompozit Raman spektrumat vizsgidlva az SCO anyagok karakteres
savrendszere egyértelmiien kirajzolodott, ezzel szemben a celluldz spektruma az egymast

atfedé savok Osszetettsége ¢és a minta szerkezete miatt kevésbé jol definialhat6. Ennek
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koszonhetden a spin atmenet soran végbemend szerkezeti valtozas éppugy vizsgalhato a
[Fe(Htrz),(trz)]BF; ¢és a [Fe(NHatrz)s]Br, por mintdk esetén, mint a
celluloz/[Fe(Htrz),(trz)|BF, ¢és a celluloz/[Fe(NHatrz)s]Br, kompozitok esetén. A
celluloz/[Fe(Htrz),(trz)|BF, kompozit LS—HS atmenetét a homérséklet novelésével,
majd csokkentésével valdsitottam meg. A folyamat soran valtozott a fém-ligandum
tavolsag. Ez a szerkezeti valtozas jol megfigyelheté a Raman spektrumon. HS allapotban
kombindciés savok alakultak ki, mely a kvantumszadm véltozdsdt mutatta. A
celluloz/[Fe(NH,trz)s]Br, kompozit gerjesztését nem csak hével, hanem lézer fény
felhasznalasaval is  végeztem. A  [Fe(NHa,trz);]Br, SCO anyag Tsco-€
szobahdmérseklethez kozel helyezkedik el. A 3 mW teljesitményii 1ézer 30 méasodperces
expozicidja megfeleld gerjesztési forrasnak bizonyult ahhoz, hogy a kompozitban 1évo
SCO aktiv anyag lokalisan HS allapotba menjen at. A [Fe(NHatrz)s;]Br, por minta
gerjesztéséhez 1,2 mW teljesitményre volt sziikség. A megfigyelés megalapozhatja egy
,hyomathordozora” lézernyaldb segitségével érintésmentesen az  alapszinnek
megfelelé/fehér nyomatot készithetiink. A nyomat mindaddig olvashaté6 marad, mig a
lapot le nem hiitjiik a felhasznalt SCO anyag LS éllapotanak megfeleld hdmérsékletre. A
Raman szinkép intenzitasa linearisan aranyos a szor6 molekuldk mennyiségével, ezért a
kompozit Raman szinképén az SCO anyagra jellemz06 savok kisebb intenzitassal jelentek
meg a kontrol minta spektrumédhoz viszonyitva. Ugyanez az oka annak, hogy a
celluloz/[Fe(hptrz)3]OTs, mintak spektruma alacsonyabb intenzitasu.

A kompozit eldallitasanak optimalizalasakor a legfontosabb mérd eszkdz az
UV/VIS spektrofotométer volt. Az 540 nm kdzpontu abszorpcids sav a felhasznalt
anyagok LS allapotara jellemzd. A jellemzd fény abszorpcios tulajdonsagot a celluldz
jelenléte nem befolyasolta, mivel az telitett vegyiilet, igy hianyoznak beldle azok a
szerkezeti elemek, melyek a fény elnyelését lehetévé teszik. Azokban az esetekben
amikor a felhaszndlt SCO anyag egy része vagy egésze oxidalodott, a kompozit
eldallitaisa sordn, az abszorpcidés sav intenzitdsa csOkkent, kozpontja magasabb
hulldmhossz felé tolddott. A kiilonbség szabad szemmel is lathatd volt az oxidalodott és
nem oxidalodott SCO anyagot tartalmazéd mintdk kozott. Anyagtdl fliggden barnas,
sziirkés, sargas arnyalatot kaptam a szaritast kovetéen. Azok a mintak, amelyekben az
vas(Il)-triazol alapu anyag nem oxidalodott, halvany lila vagy lila sziniek voltak, az
UV/VIS spektroszkdpiai vizsgalat soran pedig széles sav jelentkezett 540 nm kdzponttal.

A vizsgélat jelentds volt, hiszen az oxidaldédott SCO anyag nem mutatott spin atmenetet,
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igy a tovabbi vizsgalatok elvégzése feleslegessé valt ezeken a mintakon. A vizsgalat
segitett beallitani azt a pH értéket, melynél a [Fe(hptrz)3]JOTs, nanorészecskék nem
oxidalodtak a vizes celluléz szuszpenzié jelenlétében. Emellett vizsgéaltam a szaritasi
hémérséklet hatasat, és a minta homogenitasat. A [Fe(hptrz)3;]OTs; nanorészecskék pH=5
koriili celluléz szuszpenzidhoz adva, 95 °C-os szaritds sordn sem oxidaloédtak. A
[Fe(Htrz),(trz)]BF, tartamt minta esetén pH=3 értéket aszkorbinsavval beallitva, az SCO
anyag oxidacioja megakadalyozhatd volt. A szaritds azonban csak szobahdmérsékleten,
vakuumban végezhetd. A [Fe(NHatrz);]Br, tartalmtit minta etanolos celluldz
szuszpenzidhoz adva nem oxidalddott. A szaritds vakuumban tortént.

A spin atmenet kozben torténd szerkezeti valtozast optikai valtozas koveti. Ezt az
optikai valtozast kihaszndlva allitottam eld termokrom és fotokrom kompozitokat. Az
optikai reflektancia valtozas mérése soran kirajzolodd termal hiszterézis hurok a spin
atmenet folyamatat jellemzi mind a por, a nanorészecskék, mind pedig a kompozit esetén.
Altalanosan elmondhat6é, hogy a kompozitok TipT és Tip| értéke magasabb a
komplexnél, ha a spin atmenet a szobahOmérséklettdl tavol torténik. Ezt feltehetden a
celluloz jo hdszigeteld tulajdonsidga eredményezi. A kriosztat a mintaval érintkezo
feliiletet melegiti, a mérést azonban ellenkezd feliileten végeztem. Ezért a kriosztat altal
regisztralt hOmérséklet magasabb, ez azonban valoszinlileg nem a spin atmenet
hémérsékleti, hanem iddbeli cstiszdsat mutatja. Mindennek ellenére a kompozitok termal
hiszterézis hurka  jol Osszehasonlithato a  kontrol mintakéval. A
celluloz/Fe(Htrz),(trz)]BF; kompozit esetén a hiszterézis hurok szélessége 30°C, a
kontrol minta esetén pedig 32°C volt. A minta tehat jol megtartotta a bistabil
tulajdonsagat. A beldle eldallitott termék ezt a tulajdonsagot kihasznalva akar memoria
eszkozkeént is funkcionalhat, hiszen jol elkiilonithetd optikai valaszt ad a hdmérséklet egy
bizonyos tartomanyaban. A celluloz/[Fe(NH,trz);]Br, kompozit optikai reflektancia
gorbéje megtartotta a [Fe(NHatrz)s]Br, komplexre jellemzd hirtelen atmenetet. A
hiszterézis hurok szélessége nem valtozott. A kompozit rendkiviil hat¢konyan megorizte a
komplexre jellemz6é  tulajdonsagokat. A  celluloz/[Fe(hptrz);]OTs,  kompozit
szinvaltozasat vizsgalva a SCO vegyiiletre jellemzd keskeny hiszterézis hurok rajzolodott
ki, az atmenet hirtelen kovetkezett be.

Az optikai reflektancia sz¢éls6 értékei kozti eltérés vizsgalatabol lathatd, hogy a
celluloz/Fe(Htrz),(trz)]|BF, kompozit szinvaltozasa kozel azonos a kontrol mintaval.
Ebbdl arra kovetkeztettem, hogy az SCO anyag (itt szinezd anyag) szinezd képességét

kozel maximalisan kihasznéltam, tehat nincs sziilkség nagyobb mennyiség
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adszorbealasara a rostokon. Ettdl eltér6 eredményt kaptam a celluldz/[Fe(NH,trz)s]Br,
kompozitnal. Az optikai reflektancia valtozas a kompozit esetén joval kisebb mértékdi,
mint a [Fe(NHatrz)s]Br, por vizsgalatakor mért valtozas. Ezt egyrészrél az okozhatta,
hogy a kompozit Ti,T értéke 2°C-kal alacsonyabb volt, ezért a minta vizsgalatat
alacsonyabb hémérsékletrdl indulva kellett volna végezni, igy a kiindulasi lila szin
telitettsége vélhetden nagyobb lett volna. Az alkalmazott kriosztat tipus azonban ezt nem
tette lehetévé. Masrészrdl nem értem el a szinezd anyag maximalis szinezd képességét.
Ennek érdekében vagy tobb [Fe(NHatrz)s]Br, mikrorészecskét kellett volna
adszorbedlnom a rostokon. Ez azonban a lap szilardsagdnak csokkenéséhez vezetett
volna. Vagy a por hatékonyabb diszpergdldsaval a rostok feliiletének nagyobb ardnyu
fedését kellett volna biztositani. (Ezt késobb megvaldsitottam, a szintézist kovetd
azonnali adszorpcioval.) A cellul6z/[Fe(hptrz)3;]OTs, kompozit minta vizsgalata hozta a
legjelentGsebb, 25%-0s, optikai reflektancia valtozast. Ez meglepé eredmény, hiszen a
vizsgalt mintdk koziil ez tartalmazta a legkisebb mennyiségili vas(Il)-triazol alapt
polimert. A jelenség azzal magyarazhatd, hogy a nano méreti részecskék hatékonyabban
boritottak be a rostok feliiletét. Emellett a felflités soran a részecskék kifehéredése novelte

a minta fehérségét, igy novelte a minimum ¢és maximum értékek kozti eltérést.
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A fluorofor tartalmi [Fe(hptrz);]OTs, nanorészecskéket tartalmazé linter celluléz minta és az
akridin naranccsal modositott linter celluléoz minta fluoreszcencia intenzitasanak termikus valtozasa
fiitési és hiitési modban, két termikus ciklusban

A vas(ll)-triazol alapu polimerek a homérsékletvaltozas hatasara bekovetkezd
elektronikus valtozasuk révén képesek voltak moduldlni a kdézvetlen kdrnyezetiikben
elhelyezkedd fluoreszcens festék molekuldk foton kibocsatasat. Az igy kialakitott tarsitott
anyag termofluoreszcenciara képes. A fluoreszcens SCO anyagok felhasznalasaval olyan
kompozitokat allitottam eld, melyek felhasznalhatok lehetnek a hamisitds elleni
védelemben. A fluoreszcencia intenzitds valtozas altal leirt gorbe kovette a spin

atmenetet, igy az optikai reflektancia valtozast. A celluloz/[Fe(Htrz),(trz)|BF,+Py-
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CH=N-PTS kompozitra erételjes fotohalvanyodés volt jellemzd, a hiszterézis hurok
széles, 38 °C, amely kontrol minta esetén 40°C volt. A celluloz/[Fe(hptrz)s]OTs;
kompozit vizsgalatakor az anyagra jellemzd 6°C hiszterézis hurok szélességet mértem. A
gorbe lefutdsa hirtelen valtozast mutatott. Fontos megjegyezni, hogy az amugy
kismértékii fotohalvanyodast mutatd akridin naracs fluoreszcens festék a kompozitban
nem mutatta a jelenséget. Ezzel a kompozit altal biztositott kornyezet feltehetéen noveli a
molekula ¢lettartamat. A fluoreszcencia intenzitas valtozas mindkét anyag esetén
nagyobb  mértékii  volt, mint az  optikai  reflektancia  valtozds. A
celluloz/[Fe(Htrz),(trz)|BF4+Py-CH=N-PTS kompozitnal és a celluloz/[Fe(hptrz)s]OTs;

kompozitnal is kozel 30%.
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Tézisek

1)

2)

3)

4)

5)

Megallapitottam, hogy a SCO részecskék szintézisét kovetd, celluloz rostokon
torténd adszorbedlds megakadalyozza a nagyobb részecske aggregatumok
kialakulasat. A cellul6z nem csak megkoti, hanem kontrolalja a részecskék
novekedését a [Fe(Htrz),(trz)]BF, és a [Fe(NHatrz)s]Br, mikrorészecskék
esetén. A kialakult szerkezet a részecskék homogén eloszlasat eredményezi a
rostok feliilletén. Az részecske méret fenntartdas az aggregalodas
megakadalyozasaval a rostok feliiletének jobb fedéséhez vezet, mely
biztositja, hogy a celluloz/[Fe(Htrz),(trz)]BF,; kompozit szinének telitettség

kozel megegyezzen a [Fe(Htrz),(trz)]|BF4 részecskék szinével.

Megallapitottam, hogy a celluloz/[Fe(NH,trz)s]Br, kompozit 220 °C-ig stabil.
A termogravimetriai vizsgalat sordn tapasztalt tdmeg csokkenés a részecskék
katalitikus szennyez6 hatasa okozza. A celluloz/[Fe(Htrz),(trz)]BFs kompozit
esetén ugyanez a jelenség nem figyelheté meg. A bor atom jelenléte gétolja a

folyamatot. A celluloz/[Fe(Htrz),(trz)]BF4 270 °C-ig stabil.

Megallapitottam, hogy a celluloz/akridin narancs mintanal, a cellul6z jelenléte
a homérsékletvaltozas kovetkeztében nem moduldlja a fluoreszcens anyag
fluoreszcencia intenzitdsat. Tehat a cellul6z/SCO/fluorofér rendszernél

tapasztalhaté modulaciot az SCO anyag spin atmenete hozza létre.

Megallapitottam az optikai reflektancia és fluoreszcencia intenzitas
vizsgalatok segitségével, hogy a SCO részecskékre jellemzd spin dtmenet altal
kialakitott termal hiszterézis gorbéket a celluloz jelenléte nem befolyasolja. A
hiszterézis hurok jol megfigyelhetd mind a részecskék mind pedig a
kompozitok vizsgalatakor, szélességiik kozel azonos, eltolodasuk maximalisan

2°C.

Igazoltam a Raman spektrum vizsgalataval, hogy a celluloz/[Fe(NHtrz);]Br;
kompozit fotokrom tulajdonsadggal rendelkezik. A celluldz alapu rendszerben
azonban a részecskék HS allapotba torténd gerjesztéséhez nagyobb

teljesitményii 1ézerre van sziikség, mint a szabad részecskék gerjesztéséhez.
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