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A. A projektidészakban elvégzett munka 6sszefoglalasa (max. 2 oldal)

Az ionfolyadékok (ionic liquids) alacsony, tipikusan szobahé6mérséklet alatti olvadaspontu szerves
sok, melyek elektrolitként elektrokémiai rendszerekben alkalmazhaték. Kéziilik egyesek, pl. az
imidazolium ionfolyadékok - szabad levegdn is tobbé-kevésbé stabilak. Amiéta (a kilencvenes
évek eleje 6ta) ez utébbi sok ismertté, sét, kereskedelemben hozzaférhetévé valtak, az
elektrokémikusok nagy reményeket fliznek hasznalatukhoz kiilénleges tulajdonsagaik miatt,
elsésorban amiatt, hogy igen széles a potencidltartomany, amelyben stabilnak tekintheték
(szemben a vizes oldatok 1.23 V bomlasfesziiltségével, ezekben akar 4-5 V széles olddészer
stabilitasi potencidltartomanyra szamithatunk). Nem elhanyagolhatoé az a technolégiai szempont,
hogy az ionfolyadékok nem korrozivak és nincsenek mérgezé gézeik (hiszen géznyomasuk
gyakorlatilag zérus). A széles olddszer-stabilitastartomany miatt remény van (j fémlevalasztasi
maodszerek kifejlesztésére, pl. Al és Ta elektrolizise tlinik igéretesnek ilyen médon.

Az ionfolyadékok nagy potencialis fontossaga ellenére viszonylag keveset tudunk a fémek és
ionfolyadékok kozotti hatarréteg szerkezetérdl; alapadatok hidnyoznak, vagy a szakirodalomban
kozolt mérési eredmények megbizhatatlanok. Az elektrokémiai kettésrétegben uralkodé
viszonyokrol - mekkora az elektromos tér, milyen ionok vannak a feliletnél - is gyérek az
ismereteink. Az ismeretek hidnya két okra vezetheté vissza: Egyfeldl a téma jelentésége miatt az
elektrokémikusok figyelme nem az alapkérdésekre, hanem inkabb a potencidlis technolégiai
alkalmazasokra irdnyul. Masfelél agy tlnik, hogy az ionfolyadékos rendszerek nagyon
killonboznek az elektrokémia klasszikus targya, a vizes elektrolitos rendszerektdl; az ott
alkalmazott klasszikus elméletek gyakran nem alkalmazhaték az ionfolyadékok elektrokémidjara.
Ez a helyzet a kettésrétegekre vonatkozé elméletek esetében is.
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A magyar és a német témavezetdk (ideértve a jelenlegi német témavezet6 tanszékvezeté-elddjét,
néhai Dieter M. Kolb professzort is) egyiittm(ikodése majd' két évtizedes; ionfolyadékok targyaban
is hét éves multra tekint vissza. Az elmult években, Au(111) és Au(100) elektrodokon, elsésorban
1-butil-3-metil-imidazélium hexafluorofoszfat (BMIPF¢) ionfolyadékban végzett vizsgalataink
soran maradt nyitott kérdések. A jelen projekt tdrgya ezek megvalaszolasa volt. Konkrétan, a
palyazatban a kovetkezd kérdések megvalaszolasat tliztiik ki célul: Hogyan kell értelmezniink a
fém/ionfolyadék hatarréteg impedanciaspektrumat (kapacitasspektrumat)? Hogyan kell
értelmezniink a bemeritési tranzienseket? Mi a kapacitasspektrum és a bemeritési tranziens
kapcsolata? Milyen folyamatok zajlanak le a hatarrétegben, és milyen kinetikaval?

Osszefoglalva: a kutatasok targya a nemesfémek és ionfolyadékok alkotta elektrédok
kett6srétegének atrendezdédéseinek kinetikdja; ezt feltarandé, nemesfémek egykristalyaival
imidazolium-alapt ionfolyadékokban végeztiink kiilonb6zé (idéfiiggést leird) elektrokémiai
kisérleteket végezni. A rendszerek alapvet6 elektrokémiai jellemzése, valamint a miszerezés
kialakitasa, tovabbfejlesztése a magyar fél feladata volt, a téltésmentes potencialok
meghatarozasa, és az alagutmikroszkdpids mérések Ulmban voltak elvégezhetdk.

Kovetve a sokéves egylttmikodés munkamegosztas-hagyomanyait, a kisérletek mdszer- és
anyag-igényes kritikus részeit Ulmban végeztiik el, az ulmi didkok magyarorszagi latogatasaik
soran télem elektrokémiai médszereket, értékelési modszereket tanultak meg. Tovabba, az én
feladatom volt két (tulajdonképpen tobb) ulmi didak kisérleteinek figyelemmel tartasa, ellendérzése,
rendszeres telefon ill. email konzultaciék, tartdsa, tanacsadds. A mi résziinkrél négyen vettiink
részt az egyuttmiikodésben: Németh Katalin, az MTA Wigner Intézet doktorandusza, (aki 2016
tavaszan PhD fokozatot kapott) 2015 junius-jualiusban két honapot, Kovacs Noémi, az ELTE TTK
doktorandusza 2016 oktéber 15 - december 15 koz6tt dolgozott (illetve dolgozik) az ulmi
laboratériumban. Jomagam 2015 szeptemberében illetve 2016 novemberében dolgoztam egy-egy
honapot az ulmi laboratériumban. Tovabba, Vesztergom Soma (Kovacs Noémi jelenlegi
témavezetbje), az ELTE TTK Fizikai-kémiai tanszék adjunktusa (mas pénzforras altal timogatottan)
2015 augusztusaban tiz napot dolgozott Ulmban a projekt témdajan.

A projekt témajan dolgoz6 ulmi diakok koziil ketten: Claus Miller és Maximilian Ceblin 2015
november 29 - december 20 kézott latogattak meg Intézetlinket; aholis én (Vesztergom Soma és
Németh Katalin segitségével) egy elektrokémiai mérési technikaval illetve fogalomrendszerrel
(diffaziés kinetika, valamint az impedanciamérés fogalmai ill. méréstechnikdja) kapcsolatos
ismereteiket mélyitettem el. 2016 szeptemberében pedig Maximilian Ceblin és Farkas Attila volt
laboratériumunk vendége, aholis impedanciamérés diagnosztikai céll felhasznalasdban végeztiink
méréseket. A projekt német témavezetdje, Timo Jacob, 2016 oktoberében volt a vendégiink,
intézetiinkben egy nagyszer(i el6adast tartott.

B. A kozos projekt eredményei (max. 2 oldal)
A kutatasok targya a nemesfémek és ionfolyadékok alkotta elektrédok (konkrétan Au(100) illetve

szintetikus grafit (HOPG), BMIPFs ionfolyadékban) kettésrétegének atrendezédéseinek kinetikdja
volt. Ezeken a rendszereken ciklikus voltammetrias, impedanciaspektroszképias és in-situ
pasztazo alagitmikroszkdpids (in-situ STM) mérések eredményei alapjan igazoltuk, hogy ezen
rendszerekben mérhetdé impedanciaspektrumok nagyfrekvencias része jellemzi a kettésréteg-
attoltédést, a kisfrekvencias spektrum-részek pedig valamilyen lassu fellleti reakcié
kovetkezményei. Ugyanis, ez a kisfrekvencias rész a merev atomszerkezet(i HOPG elektrédokon
nem figyelheté meg, mig arany (Au(100) fellletén igen; ez utébbi anyag feliiletén lassu felileti
atrendezdédések figyelhet6k meg in-situ STM-mel. Ezaltal az impedanciaspektrumokat modellezé
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helyettesité aramkorok egyes kapacitiv elemeinek fizikai tartalmat -mint a ,befagyott” illetve a
~elektromos teret kovets” allapotra jellemzd kapacitast- is azonositottuk.

Ezen eredményeinket a C. Miiller, K. Németh, S. Vesztergom, T. Pajkossy, and T. Jacob, The
interface between HOPG and 1butyl-3-methyl-imidazolium hexafluorophosphate,
Phys.Chem.Chem.Phys., 18 (2016) 916-925, doi: 10.1039/c5cp05406k cikkben publikaltuk.
Meghataroztuk az Au(100) egykristaly-elektréd és egy gyakran hasznalt ionfolyadék kozotti
kettosrétegre jellemzd toltésmentes potencial értékét. Ez az elektromos kettdsréteg egyik
alapmennyisége; meghatdrozasa nagyon tiszta rendszereket és pontos elektromos méréseket
igényel. Ennek a mérésnek az 6sszedllitasa, a kell6 tisztasag, id6beli felbontas, precizitas,
reprodukalhatésag elérése tobb év utan, tobbszori nekifutas eredményeként sikerilt. A mérés
eredményeit a C. Miller, S. Vesztergom, T. Pajkossy, and T. Jacob, Immersion measurements of
potential of zero total charge (pztc) of Au(100) in an ionic liquid, Electrochim. Acta 188 (2016)
512-515, doi: 10.1016/j.electacta.2015.11.141 cikkben publikaltuk.

E két, tematikailag egymastol fliggetlen cikk eredményei egy irdnyba mutatnak: a fém-ionfolyadék
hatarfelileten kialakul6 elektromos kettésréteg atrendezdédései ,lasstiak”, azaz kinetikai elméletek
szlikségesek e folyamatok értelmezésére. Ez az eredmény beleillik abba a sorozatba, amit az
ezredfordulotol kezdve, féleg Ulimban végzett méréseim soran kiillénb6zd vizes elektrokémiai
rendszereken tapasztaltam: az elektrokémiai kettésréteg atrendez6dései nem pillanatszer(iek,
tehat a tisztan elektrosztatikai elméletek nem alkalmasak e rendszerek viselkedésének
targyalasara.

Tobb kisebb-nagyobb fontossagu tovabbi ciklikus voltammetrids, impedanciaspektroszképias és
in-situ STM kisérletet is végeztiink mas nemesfémeken (pl. Pt(100), Ag(100)), mas (imidazélium
illetve piperidinium alapu) ionfolyadékokban, illetve Ugynevezett eutektikum-ionfolyadékban (deep
eutectic solvents). Ezek eredményei a régebbiekkel valé 6sszehasonlitasra lesznek jéok - egy
el6késziletben Iévé témalezard ,The electrochemical interface in ionic liquids”.

C. Az egyittmikédés tovabbi szempontjai: (max. 3 oldal)

1. Mennyiben alapulnak a projekt elért eredményei a német-magyar egytittmiikédésen?
Teljes egészében. Mi nem tudtunk volna ilyen kisérleteket elvégezni, a német didkok pedig
kisérleteikben igényelték a mddszertani segitséget.

2. Hogyan befolydsolta a timogatas a projekt el6menetelét?

Anélkil nem ment volna. Egyéb pénzforrasunk nem volt.

3. Hogyan csatlakozott a masodik évi munka az elsé év eredményeihez?

Siman folytatodott. Ez a projekt végezetiil egy majd‘ hiszéves egyiittm(ikdodés része volt;
aminek az is része volt, hogy tobb ulmi diakkal napi (email és telefon) kapcsolatban
voltam, tanacsokat adtam - és a tényleges labormunkaban is veliik egyltt vettem részt.

4. Milyen szempontbdl volt jelentés a projekt a fiatal kutaték tapasztalatszerzése, szakmai
fejlédése szempontjabél?

Vilagot latnak. Minden laboratérium masként miikodik, masként kell a munkat
megszervezni, masok a szempontok. Ettél lesznek ,profi“ kutatok.

5. Sorolja fel azokat a hazai vagy kiilféldi tudomanyos kézleményeket és publikacidkat,
amelyek az egyiittm(ikodés eredményeként jelentek meg!

C. Miller, S. Vesztergom, T. Pajkossy, and T. Jacob, Immersion measurements of potential
of zero total charge (pztc) of Au(100) in an ionic liquid, Electrochim. Acta 188 (2016) 512-
515, doi: 10.1016/j.electacta.2015.11.141
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C. Muller, K. Németh, S. Vesztergom, T. Pajkossy, and T. Jacob, The interface between
HOPG and 1butyl-3-methyl-imidazolium hexafluorophosphate, Phys.Chem.Chem.Phys.,
18 (2016) 916-925, doi: 10.1039/c5cp05406k

6. Milyen akadalyokat vagy problémakat érzékelt a projekt végrehajtasa soran?

7. Mi a legjelent6sebb szakmai eredmény, amit kiemelne a projektegyittmiikddés kapcsan?
A fenti két publikacié kozil az elsé az, ami egy 2009 6ta folyd sorozatot zar le egy vilagos
konkliziéval (nevezetesen hogy a HOPG-n mérhetd az az impedanciaspektrum, ami
tényleg csak a kettGsréteg-atrendezddés folyomanya). Ezutan ez a téma nyugodtan
lezarhato, elvarratlan szal nincs.

8. Van-e olyan javaslat, amivel médositana a palyazati felhivas és végrehajtas szempontjait a
jovore nézve?

/PA/\LO Y Tiases

Kelt: Budapest, 2016. december 12. Aldiras



