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Zusammenfassung Doktorarbeit M. Sc. Meijie Ren

Die Photokatalyse ist ein vielversprechendes Verfahren zur Entfernung von organischen Verunreinigungen in
Wassern. Die ablaufenden Reaktionen werden maf3geblich von der jeweiligen Wassermatrix beeinflusst. Hier-
zu wurden Untersuchungen durchgefihrt, bei denen pH-Wert, Metallionen (z. B. Wasserharte) und nattrliche
organische Materie (NOM) systematisch variiert wurden. Die pharmazeutisch aktiven Verbindungen (PhAC)
Carbamazepin (CBZ) und Clofibrinsdure (CA) wurden als Reaktionsindikatoren verwendet.

Die Ergebnisse zeigen, dass NOM die Wirkung der anderen Parameter beeinflusst und die Anwendung der
Photokatalyse in Klaranlagen und in der Umwelt am meisten einschrankt. Der geldste Sauerstoff (DO) im pho-
tokatalytischen System kann den inhibitorischen Effekt von NOM deutlich unterdriicken.

Die mit GroRenausschlusschromatographie gewonnenen Fraktionen der organischen Kohlenstoffverbindun-
gen zeigen, dass die hochmolekularen Fraktionen wéhrend des gesamten Verfahrens in Abwesenheit von DO
dominieren, wahrend die niedermolekularen Fraktionen nach den ersten Minuten unter Luft und O,-Spulung
vorherrschen. Die resultierende Hemmwirkung von NOM war starker von der NOM-Molekdilgrof3e als von der
NOM-Konzentration abhangig.

GrolRere molekulare NOM-Fraktionen mit hoher Aromatizitéat wurden leichter auf den Katalysatorpartikeln sor-
biert und wirkten so als Elektronen-Loch-Scavenger und als Lichtfilter, wodurch die photokatalytische Abbau-
geschwindigkeit verringert wurde. Umgekehrt verursachten kleinere molekulare NOM-Fraktionen eine schwa-
chere Hemmung bei den Abbaureaktionen.

Untersuchungen der Pt/TiO, photokatalytischen Abbauprozesse von Diatrizoat (DA) und der dabei auftreten-
den I Bildung zeigten, dass die Erhéhung der Sauerstoffkonzentration und die Verringerung der Metall-lonen-
Konzentration zu hoéheren Reaktionsgeschwindigkeiten fiihren. Die Sauerstoff- und NOM-Konzentrationen
beeinflussen ebenfalls die Bildung von I. Die simultane Zunahme von beiden flhrte zur héchsten I-Bildung.
Fur die DA-Eliminierung und I-Bildung wurden empirische Modelle entwickelt. Die hohen R*-Werte des Mo-
dells unterstreichen die gute Beschreibbarkeit der Reaktion im untersuchten Bereich.




Zur Nachbildung der Abwasser-Matrices und des Aggregationsverhaltens von TiO,-Nanopartikeln (NP), das
fiir technische Prozesse wichtig ist, wurden bei unterschiedlichen pH-Werten, Elektrolyten und in Gegenwart
von verschiedenen Typen geloster organischer Materie (DOM) untersucht: Fulvinséure (Hohlohsee,
HO10FA), Alginat, Rinderserumalbumin (BSA), a-Amylase und Natriumdodecylbenzolsulfonat (SDS). Das
Aggregationsverhalten der TiO,-NPs zeigte eine nach DLVO typische Wechselwirkung in Abwesenheit von
DOM. Die Erhdéhung der Elektrolytkonzentration und die Zugabe von zweiwertigen Calciumionen induzierte
die Aggregation von TiO,-Nanopartikeln durch Abschirmung der elektrostatischen Ladung. Damit wurde die
elektrostatische Abstolung unterdriickt. Die Anwesenheit von BSA, HO10FA und Alginat verzdgerte deutlich
die Aggregationsrate von TiO,-Nanopartikeln. BSA hatte die stéarkste verlangsamende Wirkung, gefolgt von
Alginat und HO10FA. Die Abnahme der Aggregationsrate von TiO,-Nanopartikeln wurde in erster Linie durch
die synergistischen Effekte der elektrostatischen sowie sterischen AbstoRung verursacht. Es ist interessant
festzustellen, dass es keine Stabilisierungswirkung von SDS und a-Amylase gab. Des Weiteren wurden Cal-
cium-Briicken in Gegenwart von Alginat und CacCl, in schnellen Aggregationsregimen gefunden, die zu auffal-
lig grof3en und kompakten Aggregaten fihrten.

Es muss das Ziel sein, TiO,-Photokatalysatoren nach ihrer Anwendung nicht in das Abwasser und damit in
die Umwelt zu entlassen. Hierzu wurde ein Verfahren zur Immobilisierung von TiO,-NPs in Polyvinylalko-
hol(PVA)-Filmen (Ti-O-C-Bindung) entwickelt. Die einfache und effiziente Methode separiert hochaktive und
wiederverwendbare Photokatalysatoren zur Wasseraufbereitung ohne die klassische Tiefenfiltration. Die Er-
gebnisse der photokatalytischen Untersuchungen zum Abbau von Bezafibrat (BZF) belegen die gute photoka-
talytische Aktivitat des PVA/TiO,-Films. Da die photokatalytische Abbauleistung mit jedem Wiederverwen-
dungszyklus erhoht werden konnte, handelt es sich um eine 6konomisch und 6kologisch attraktive Anwen-
dungsform der Photokatalyse. Der PVA/TiO,-Film zeigte unter Langzeitbestrahlung eine hohe Stabilitat: es
fand zwar eine Gewichtsabnahme des Films mit Zunahme der Bestrahlungszeit statt, aber ohne erhebliche
Freisetzung von TiO,. Vergleicht man die photokatalytische Aktivitat der P25 Teilchensuspension mit der an-
derer, immobilisierter TiO,-Komposite (Bimsstein/TiO, und pordose Glasperlen/TiO,), bietet der entwickelte
PVAITIO, Film eine vielversprechende Mdglichkeit flr die Anwendung in der photokatalitaren (Ab-)Wasser-
behandlung.
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