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Vé}lasg Rrof. Bert6ti Imre, az MTA doktora altal az ,,OSSZETETT NANOSZERKEZETEK
KESZITESE, JELLEMZESE ES NEHANY FELHASZNALASI LEHETOSEGE” cimii
akadémiai doktori értekezésre adott biralatra

Mindenekeldtt kdszonetet mondok azért, mert opponensem elvallalta értekezésem
biralatat, valamint azért, mert id6t és faradsagot forditott a munka alapos attanulmanyozasara
és véleménye megirasara.

A birdlatra adott valaszomban, a konnyebb kovethetoség érdekében, Biralom
problémafelvetési sorrendjét kovetem.

Opponensem biralolag jegyezte meg, hogy a doktori értekezésem tulsagosan zsufolt,
ugyanakkor széttagolt, az abrak pedig nagyon kicsik, és jénéhany egyéb formai problémara is
felhivta a figyelmemet. Egyet kell értenem Opponensemmel, mert a kétféle térekvésem, hogy
sok eredményt bemutassak, ugyanakkor azokat tomoren és dsszefliggéseiben elemezzem,
nem mindig sikertlt. Azéta tébbszor atolvastam a disszertaciot és mindig voltak Gjabb és
Ujabb o6tleteim, amelyek egybecsengtek Birdlom megjegyzéseivel. Abban is elfogadom
Biralom vélemenyét, hogy nehany helyen az ertekezés tulsagosan témdrre sikerlt, néhol
pedig részletesebb kifejtés segitette volna a mondanivald kovetését.

Az ,Irodalmi attekintés” fejezetet én Ugy képzeltem el, hogy felsorolom a teriileten
leirt ismereteket a megfelel6 hivatkozasokkal, majd kritikusan 6sszefoglalom a terlleten elért
eredmeényeket. Abban egyetértek Birdlommal, hogy meg lehetett volna mas logika alapjan,
vagy mas szempontbol is irni ezt a fejezetet.

Opponensem kiemelte, hogy a ,,Célkitiizések” részben nem esik sz6 a témavélasztas
indokairdl, és altalanossagban is lehetett volna a fejezet jobban megfogalmazva. Valoban
kissé szaraz a fejezet tartalma, de mentségemre szolgaljon, hogy probaltam ugy
megfogalmazni a lényeget, hogy az altalam az értekezésbe gondolt anyagot lefedje. Lehet,
hogy a kevesebb tobb lett volna ebben az esetben.

A ,Kisérleti rész” Opponensem szerint néha tobbet, neha pedig kevesebbet ad, mint
elvarhato lett volna. Mentségemre legyen mondva, hogy leginkabb gyakorlati beéllitottsagu
embernek ¢érzem magam, ennek megfeleléen az elmult 20 évben igen sok kisérletet
végeztem, aminek az Osszefoglalasa nem volt konnylii — ezek szerint nem is sikerult
tokéletesen. Példaként emliteném a hévezetOképesség mérd berendezés leirdsat, ami
Opponensem szerint tul hosszu, ugyanakkor teljesen sajat fejlesztésiink, és szerettem volna
Kicsit részletesebben bemutatni a disszertacioban.
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Az ,Eredmények és értékelésik” fejezet 5.1-es alfejezetéhez Biralom — az altalunk
javasolt novekedési mechanizmust jelentds eredménynek elfogadasan til — azt flizte hozza,
hogy nem trivialis a szénhidrogének exoterm bomlésa, amit részletesebben ki kellett volna
fejtenem. Ez a kérdés fOleg a metdn esetén érdekes, mert itt a dehidrogénezés magéaban
endoterm folyamat. Azonban kalorimetrids mérésekkel bebizonyitottak, hogy még ebben az
esetben is a teljes folyamat exoterm (Thermodynamics behind Carbon Nanotube Growth via
Endothermic Catalytic Decomposition Reaction, A.R. Harutyunyan, O.A. Kuznetsov, C.J.
Brooks, E. Mora, G. Chen, ACS Nano 3, 379-385, 2009). A teljes folyamat entalpiamérlege a
kovetkezd Gsszefiiggéssel irhato le:

dt ~ st de ZuTT dt | odt
l ]

ahol AHi a reakcidentalpia, dNi/dt a szénhidrogén bomlasanak, dN;/dt a szén
hidrogénezésének/oxidacidjanak sebessége egy adott hdmérsékleten, 1 és j az endoterm és
exoterm szpécieszek, R pedig a hésugarzas arama.

Birdlom az ,Eredmények és értékelésik” fejezet 5.2-es alfejezetében tdbb
pontatlansagot talalt. Egyetértek Biralom kritik4javal. Sajnos kimaradt a fejezetbdl a szén
nanocs6 hozam kiszamitasanak képlete, ezt most potlom:

(Mterme’k'Mkat'vég)/Mkat'be X 100 = SZénIerakédéS (%)

ahol My mak jelenti a reakcid utan kapott termék tdmegét a visszamaradt katalizatorral
egyutt, Myaveg @ reakcié utan visszamaradt Katalizator tomege, melyet vakprobakbol
szamitottunk Ki, és Myatpe @ bemért katalizator tdmege. Biralbm megjegyezte, hogy a sokféle
kiprobalt katalizatorhordoz6 szerepérdl altalanos érvényli kovetkeztetéseket nem lehet
levonni, csak ha ismerjik a novesztes kortlményei kozott kialakuld feluleti allapotokat.
Ezzel teljes mértékben egyetértek; nem is volt célunk altalanos kdvetkeztetéseket levonni,
ink&bb ki szerettink volna emelni néhany specialis esetet, és azokat megvizsgalni
részletesebben. Birdlom felvetette, hogy a FeCo kétfémes katalizatorok XPS spektrumabol
nem kovetkezik az 6tvozetfazis léte. Vizsgaltuk az egyfémes (Fe, Co) és a kétfémes (Fe+Co)
katalizatorokban mindkét fém elektronszerkezeti allapotat a reakciok soran. Sem a vas, sem a
kobalt esetében nem tapasztalhaté nagyfoku eltérés az els6 harom lépésben, kozel hasonld
spektrumokat kaptunk az egyfémes és kétfémes mintak esetén, ugy mintha a fémek nem
hatndnak egymasra. Az acetilén jelenlétében végzett hdkezelés soran azonban jelentds
valtozasokat tapasztaltunk a kétféemes mintan. Az Fe esetében a Fe(2p1/2) és a Fe(2psy) jelei a
nagyobb kotési energiak felé tolddnak el, ami ellentéte az egyfémes Fe-tartalmd minta
esetében tapasztaltaknak. A magasabb kotési energiak felé vald eltolodas Fe-Co 6tvozet
kialakul&sat jelzi, hasonléan a kordbban méar Co,Fe/TiO, kétfémes Kkatalizatoron is
megfigyeltekhez (Fe,Co/TiO, bimetallic catalysts for the Fischer-Tropsch reaction I.
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Characterization and reactor studies, D.J. Duvenhage, N.J. Coville, Appl. Catal. A 153, 43-
67, 1997). A kobalt kotési energia értékei is jelentdsen eltérnek az egy- és kétfémes mintak
esetén. A kétfémes katalizator spektrumaban az acetilén jelenlétében végzett 973 K-es
hdkezelés utan egy nem redukalt, hdkezelt kétfémes rendszerre jellemzd jel jelenik meg. A
fémes allapot atmeneti megjelenése 298 K-en jelzi az 6tvozetképzodés prekurzor allapotat.

Ezt a feltevésiinket prébaltuk meg Mossbauer spektroszkopiaval megerdsiteni.
Részletesen megvizsgaltuk az acetilénnel kezelt egy- és kétfémes mintak spektrumait.
Kimutattuk, hogy az egyfémes katalizator esetén az acetilénes reakcié utan Fe-oxidok és
©-Fe3C van a mintdban, mig a kétfémes katalizatorban a reakcio utdn fémes vas jelenlétét
igazoltuk. Raadasul a dominans komponens magneses tere ~34,4 Tesla (ez a minta
vastartalméanak kb. 50 %-a), ami jelent6sen meghaladja a tiszta vasnal mért értéket, igy ez a
fazis valoszintsithetéen a Fe-Co kétfémes Otvozetének tekintheté — irodalmi adatokbol
ismert, hogy kobalt-vas 6tvozédéskor megnd a magneses tér értéke (Mossbauer Spectroscopy
Applied to Inorganic Chemistry, R.E. Vandenberghe, E. De Grave, (Szerkeszté: G.J. Long,
Plenum Press), 3, 59-182, 1985).

Meg kell emliteni azt is, hogy a Fe-Co rendszer kétfemes fazisdiagramjaban az 50-50
%-0s Co:Fe aranynél egy alacsony atalakitasi hémérsékletti a-CoFe 6tvozetfazis lathatd, ami
szintén alatamasztja a kdvetkeztetéseinket.
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Természetesen kulon-kilon az XPS és a Mdossbauer eredmények alapjan nem
lehetnénk biztosak az Gtvozetfazis 1étrejottében. Ugyanakkor az a tény, hogy a két kiilonbozé
Kisérleti mddszer és az irodalmi adatok is egybehangzéan alatdmasztjak megjelenését, mar
megalapozotta teszi kovetkeztetésiinket.
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Biralom felhivta a figyelmet a 10. tablazatban vétett hibamra, sajnos sajtéhiba maradt
a disszertacioban, a helyes tablazat a kovetkezo:

10. téblazat. Ti,Si-MCM-41 mintdk jellemz6 adatai

Minta d100 (NM) dgy (NM) as (nm“/g)
B-Ti,Si-MCM-41 3,52 2,5 884
G-Ti,Si-MCM-41 3,18 1,9 598

Opponensem birdlatdban kiemelkedden fontosnak tartotta a nanocsévek modositasara
vonatkozo eredményeinket, amit nagy 6rémomre szolgalt és nagyon ko&szondm. Arra
vonatkozoélag, hogy milyen mértékiiek voltak a mddositasok, azaz a funkcionalizéalas foka, a
valaszomat az irodalom attekintésével kell kezdenem.

e Vizsgalhatjuk a funciés csoportok mennyiségét rezgési spektroszkopia
segitségével (Oxygen-containing functional groups on single-wall carbon
nanotubes: NEXAFS and vibrational spectroscopic studies, A. Kuznetsova, I.
Popova, J.T. Yates, M.J. Bronikowski, C.B. Huffman, J. Liu, R.E. Smalley,
H.H. Hwu, J.G.G. Chen, J. Am. Chem. Soc., 123, 10699-10704, 2001).

e A kiilonb6zé funkcids csoportok mennyiségének mérésére az XPS igen
alkalmas technika; a spektrumok felbontasaval kaphatunk informéciét a
funkcios csoportok mennyiségére (Functionalizing carbon nanotubes by
plasma modification for the preparation of covalent-integrated epoxy
composites, C.H. Tseng, C.C. Wang, C.Y. Chen, Chem. Mater., 19, 308-315,
2007).

e Sav-bazis titrdlassal ~meghatarozhato a  karboxilcsoportok  szdma
(Determination of the acidic sites of purified single-walled carbon nanotubes
by acid-base titration, H. Hu, P. Bhowmik, B. Zhao, M.A. Hamon, M.E. ltkis,
R.C. Haddon, Chem. Phzs. Lett., 345, 25-28, 2001).

Részletesebben egy altalunk kidolgozott technikardl irnék. Az irodalomban eldszor
hasznaltuk az elegyadszorpcids tobbletizotermakat a tobbfali szén nanocsévek
hidrofil/hidroféb  tulajdonsdgainak vizsgélatara. Kimutattuk, hogy a modszer jol
alkalmazhaté nagyobb mennyiségii minta egyszerli vizsgalatara, ami a nanocsdvek esetében
eddig nem volt megoldott. (Binary solvent mixture adsorption as a characterisation tool to
determine the hydrophilic/hydrophobic properties of multiwall carbon nanotubes, T. Kanyo,
Z. Konya, F. Berger, |. Dékany, I. Kiricsi, Chem. Commun., (21), 2746-2747, 2003)
Elegyadszorpcids tobbletizotermak segitségével vizsgaltuk a tobbfalu szén nanocsovek
hidrofil/hidrofob tulajdonsdgainak hdkezelés sordn torténd valtozasat. Kimutattuk, hogy a
tisztitott tobbfali nanocs6 minta jellemzOen hidrofil, azonban hékezelés (673-1673 K)
hatasara hidrofébba valik. Kimutattuk, hogy a hidrofil/hidrofob fellleti hanyad, illetve az
azeotrop Osszetétel érté¢ke linearisan valtozik a homérséklettel, tehat valdszintileg kémiai
valtozasok (karboxilcsoportok elvesztése, hidroxilcsoportok eliminacidja, stb.) okozzék a
felulet valtozasat. Ezt a feltételezést alatdmasztjak fraktaldimenzios szamitéasaink is, mely
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szerint a feliileti fraktaldimenzio értéke a kisérleti hiban beliill nem valtozik a hokezeléssel,
azaz nem morfologiai, hanem kémiai valtozas torténik. Mindezek alapjan lathatd, hogy az
altalunk javasolt modszerrel konnyen, gyorsan €s egyszerlien lehet a nanocsé tartalmu
anyagokat jellemezni jol megvélasztott elegyadszorpcids tobbletizotermak segitsegével
(Quantitative characterization of hydrophilic-hydrophobic properties of MWNTSs surfaces, T.
Kanyo, Z. Kénya, A. Kukovecz, F. Berger, |. Dékany, I. Kiricsi, Langmuir, 20, 1656-1661,
2004).

Az 6rlés soran kialakuld hibahelyek mennyiségére és milyenségére nehéz konkrét
adatokat mondani. Azt gondolom, hogy a funkcionalizalas foka még nem ad biztos tampontot
a hibahelyek szdmara. Opponensem kérdésére, hogy az 6érlések soran a csévégeken kialakuld
deforméciokra  vonatkozdé  megfigyelésink mennyire tekinthet6k statisztikailag
alatamasztottnak, azt tudom mondani, hogy nagyon sok, kiilonb6z6 mintardl késziilt felvételt
vizsgaltunk meg és igy vontuk le a kovetkeztetésiink. Eredményeink kozlése Ota més
kutatocsoportok is megerésitették a feltevéseinket (The effects of ball milling intensity on
morphology of multiwall carbon nanotubes, W.M. Tucho, H. Mauroy, J.C. Walmsley, S.
Deledda, R. Holmestad, B.C. Hauback, Scripta Mater., 63, 637-640, 2010).

Opponensem az 5.2.6-o0s fejezet (szén nanocsd/polimer kompozit) eredményeit ugyan
fontosnak tartotta, de megfogalmazasa szerint ezek @sszességiikben is csak kezdeti
megfigyelések voltak. Biralom nagyon jol fogalmazott; nem volt célunk polimer
kompozitokkal részletesen foglalkozni, hiszen az orszagban tébb kutatocsoport is nagyon
magas szinten foglalkozik ezekkel. Mi csak ki akartuk probalni, hogy az altalunk eléallitott
szén nanocsovek bekeverheték-e polimerekbe, és a kapott nanokompozitok mutatnak-e
valamilyen specialis tulajdonsagot.

Itt kell megemlitenem egy hibat is, amit felfedeztem a dolgozatomban. A HDPE és a
PP matrixu szén nanocsével erdsitett kompozitok esetén egy rossz allomany miatt teljesen
hibas eredményeket kozoltem. A helyes eredményeket a kovetkezékben adom meg.

14. t&blazat. CNT/HDPE nanokompozitok jellemzéi

Huz6- Szakito- Young-

Minta szilardsag szilardsdg modulus

(MPa) (MPa) (MPa)

1  HDPE PS 380-09 referencia 15,93 32,60 1015

2 HDPE PS 380-09 + 2,5% FB1* 15,19 33,96 998

3  HDPE PS 380-09 + 1,0 t% MWCNT + 2,5% FB1 14,75 22,93 867

4  HDPE PS 380-09 + 2,5 t% MWCNT + 2,5% FB1 18,12 19,23 1493

5 HDPE PS 380-09 + 5,0 t% MWCNT + 2,5% FB1 17,04 20,42 1181

6 HDPE PS 380-09 + 10 t% MWCNT + 2,5% FB1 19,81 13,71 1825

7  HDPE PS 380-09 + 25 t% MWCNT + 2,5% FB1 26,96 17,65 2799
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*FB1: az apolaros polietilén és a szén nanoszerkezetek jobb dsszeférhetésége érdekében
hasznalt kompatibilizal6szer, FUSABOND MX 110D

15. t&blazat. CNT/PP nanokompozitok jellemzdi

Huz6-  Szakité- Young-

Minta szilardsag szilardsag modulus

(MPa) (MPa) (MPa)
1 PP referencia (K449) 21,51 22,04 1914
2 PP +24%FB2* 20,88 23,16 1857
3 PP+1,0t% MWCNT + 2,4% FB2 20,13 13,36 1919
4 PP +2,41% MWCNT + 2,4% FB2 21,05 15,74 1976
5 PP+4,81t% MWCNT + 2,4% FB2 22,00 15,76 2118
6 PP +101t% MWCNT + 2,4% FB2 25,36 17,02 2705

*FB2: az apolaros polietilén és a szén nanoszerkezetek jobb dsszeférhetésége érdekében
hasznalt kompatibilizalészer, FUSABOND MD 353D

Opponensem kérdésére, hogy a titanat nanoszerkezetek atalakulasa soran kovettik-e a
natriumtartalom vAaltozasat, az a vélaszom, hogy kilon nem kovettik. Miutdn mind a
nanocs®, mind a nanoszal trititanat szerkezetii, igy nem éreztiik ennek fontossagat. Lehet,
hogy informaciokat tudtunk volna a natriumtartalom valtozasabdl kinyerni, de ez nem lenne
egyszerl feladat, hiszen szintéziseink 10 mdlos NaOH-oldatban mennek végbe, igy a Na-
tartalom mérése igen sok hibat hordozna. A mintdk pontos szerkezete a NayH,Ti3O7
képlettel irhato le, és kationra nézve sztéchiometrikusnak tekintheték. A Raman spektrumok
kiszélesedése annak tudhatd be, hogy a szerkezet ugyan trititanat, de annak egy torzult
valfaja. Mivel a nanocsé egy feltekert spiral, kiviilrdl befel¢ haladva valtozik a henger
gorbiilete, igy tulajdonképpen a csé belsejében 1€vd szpéciesz kicsit kiilonbozik a csd kiilsd
felén levo szpéciesztdl, ami a Raman spektrum kiszélesedéséhez vezet.

Opponensem érdekes eredménynek tartja a titanat nanocsdvek Mg-sztearattal valo
modositasat. Kérdésére, miszerint mi a Mg és a sztearat ardnya, az a valaszom, hogy ez 1:2
molarany, mivel a sztearat magatol nem adszorbealddik a fellletre, csak a magnézium-
ionokon. Mivel az adszorpcid utan alaposan lemostuk a mintat, feltételezhetd, hogy a minta
feluletén kozel sztéchiometrikus Mg-sztearat helyezkedik el. Ugyan Kisérleteket nem
vegeztiink ebben a targykorben, de feltételezhetd, hogy a modositott titanat nanocsévekbol
konnyen ki lehet alakitani monoréteget kiilonb6zo feliileteken.

Opponensem kritikusan szamba vette a disszertaciban leirt tézispontokat és
veéleménye szerint néhany 6sszevondsdval fajsulyosabb ¢és attekinthetébb tézispontokat
lehetett volna irni. A biral6 megjegyzések alapjan Ujra attekintettem és atgondoltam a
tézispontokat. Az elfogadott tézispontokat is csiszoltam némileg, és javitottam az el6forduld
hibakat, de alapvetden a problémasnak tartott tézispontokra koncentraltam. Opponensemnek
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teljes mértékben igaza van abban, hogy a tézispontok nem egyforma sulydak, és némelyiknek
tézisereje is vitathatd. A problémat Ggy igyekeztem orvosolni, hogy egyrészt a kisebb sulyu
megallapitasokat beleolvasztottam egy nagyobb, opponensem altal is elfogadott tézispontba,
masrészt dsszevontam tézispontokat, igy, remélhetdleg sikertilt téziserejii megallapitdsokhoz
jutni. A javitasokat, valtoztatasokat a tézisflizetbe is atvezettem. A miiveletet a tovabbiakban
részletezem.

Az eredetileg kulon tézispontokba szedett 3.1.i, 3.2.i, 3.2.ii, 3.2.iii és 3.2.iv
megallapitasokat egy tézispontta gydrtam 0Ossze és a kiserleti tapasztalatokat irodalmi
kontextusba helyeztem (ez lett a 3.1. tézispont, értelemszeriien a tézisfiizetben a tézispontok
hivatkozasi szamai is méodosultak).

3.1. EQy- és tobbfalu nanocsovek elodllitasakor azt tapasztaltuk, hogy az
altalanos hiedelemmel ellentétben nem csak Co-alapud hordozés
katalizatorok aktivak ebben a reakcioban, hanem a Ni-, Fe- és V-tartalmuak
is. Kulonlegesen nagy aktivitassal rendelkeznek a Fe,Co/Al,O3- és
Ni,V/ZSM-5-katalizatorok. Kisérleti eredményeink szerint a nagy aktivitasert
a nanocsoszintézis koriilményei kozott létrejott Fe-Co otviozet a felelds
Fe,Co/Al,Os-katalizator esetén, mig a Ni,V/ZSM-5-katalizatoron tapasztalt
nagy aktivitas fémes vanadium keletkezésének es a nikkel feltleti profilt
megvdltoztato hatdasanak (amely elosegiti a VOx részecskék beépiilését a
zeolitracsba) koszonheto.

Az eredetileg 3.2.x megallapitds lényeges részét belefoglaltam a nanocsovek
mechanokémiai modositasaval fogalakozé tézispontba (most 3.1.2.vi).

3.1.2.vi Modositott golyésmalomban — a torés alatt (a torés optimalis ideje,
méréseink szerint, 100 ora, melynek kovetkeztében a nanocsévek hossza
200-300 nm-re csokkent) kiilonbézo reaktiv gazokat (Clp, CO, NH3, CH3SH,
COCly) vezetve at a rendszeren — elvégeztik a tisztitott tébbfall szén
nanocsdvek mechanokémiai funkcionalizalasat. Megmutattuk azt is, hogy a
nanocsovek feltletén a funkcidés csoportok nem elszortan, hanem
»Szigeteket” alkotva helyezkednek el.

A polimer—polimer nanokompozitok mechanikai, elektromos és termikus
tulajdonsagaival foglalkozé tézispontokat @Osszeolvasztottam, és a megfogalmazast
szikarabba tettem. Ugyanezt tettem a titanat—polimer kompozitok mechanikai
tulajdonséagaival kapcsolatos tézispontokkal is. Meglehet ezeknek a megallapitasoknak igy
sincs hatalmas tudomanyos sulyuk (habar a titanat—polimer nanokompozitok esetén mi
végeztiink el6szor ilyen méréseket), am alkalmazott kutatasi eés gyakorlati szempontbol
fontosak.
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A kiilonbozd szén nanocso-tartalmi HDPE- és PP-matrixd polimerek
mechanikai tulajdonsdgait vizsgdalva megmutattuk, hogy az erosito hatas
mértéke jelentdsen fiigg a polimermatrixtol — ezt a HDPE polimernél sokkal
jelentosebbnek taldltuk, mint a PP polimer esetén. A kapott nanokompozitok
elektromos tulajdonsdgait vizsgdalva kimutattuk, hogy a nanocsétartalom
novelésével specifikus ellenallasuk csokkent, azaz a mintdk egyre inkabb
vezetové viltak. A hovezetési tulajdonsdagokat vizsgalva azt talaltuk, hogy a
CNT/PP esetéen — hasonlé CNT tartalom mellett — a hdvezetési egyiitthatok
joval alacsonyabb értékeket mutattak, mint a CNT/HDPE nanokompozitok
esetén, mikozben a hidiffuzios egyiitthatok megegyeztek.

Elsoként vizsgaltuk meg a hidrotermdlis uton eléadllitott titandt
nanoszerkezetek (titandt/poliuretdan, titandat nanocso/polisztirol) polimer
erdsito hatasat. Szakitovizsgalatok soran megdllapitottuk, hogy a toltéanyag-
tartalom novelésének hatasara a Young modulus és a folyashatarhoz tartozo
hazészilardsag megndvekszik, a szakitoszildrdsdg és a szakadasi nyualas
pedig csokken. A fenti két kompozitra kidolgoztuk a maximadlis erositéshez
szUkséges bekeverési protokollt.

A fémrészecske—mezoporusos anyagok témakdrben kifogasolt tézispontokat
(szintézis és kisérleti modszer leirasa) megfelelé modositas utan belefoglaltam az idetartozé
elsO tézispontba. Akarcsak a 3.4.viii tézispontot az 6t megelézObe (most ez a 3.3.v tézispont),
és kihagytam az ipari katalizatorokra torténd joslast.

3.3.v

A tetraéderes és a kobos Pt nanorészecskék katalitikus aktivitdsat a
ciklohexén hidrogénezési-dehidrogénezési reakcioban vizsgaltuk.
Kiilonbséget tapasztaltunk a két kiilonbozo szimmetridju, nanométer méretii
kristalylapokat tartalmaz6 Pt-katalizatorok kozétt. A ciklohexén
hidrogénezési reakcioban a modellkatalizator tetraéderes részecskéket
tartalmazva 298 K-en 90 perc alatt alakitotta at a kiindulasi anyagot, mig a
kdbods nanokristalykdkat tartalmazénak minddssze 30 percre volt szlikség
ugyanekkora konverzio eléréséhez. Magasabb homérsékleten (323 K) viszont
a kobds Pt nanorészecskéket tartalmazé mezoporusos SBA-15 Kkisebb
aktivitdst mutatott az atalakulasban, mint a tetraéderes szimmetriaju Pt
nanorészecskéket tartalmaz6 mezoporusos szilikat. Dehidrogénezési
reakcioban 473 K-en a kobds nanorészecskéket tartalmazé katalizator
nagyobb aktivitast mutatott, mint a tetraéderes. Az eredményeink azt
mutatjak, hogy a fém nanorészecskék teljes korii — méret, alak, eloszlas —
kontrolljaval az egykristalyokhoz hasonl6 nagy szelektivitsu, ugyanakkor a
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polikristalyos katalizatorok hatékonysagat megkozelité nagy aktivitasu
katalizdtorokhoz juthatunk.

Az eredeti tézisflizetben 3.4.vi pont alatt 1évd egyik, csekély sulytnak itélt
megallapitast (a kiserleti és szamitott OH-eltolodasok azonos iranyl eltolodasa)
megtartottam a most mar 3.4.iv tézispont részeként, mert ugy vélem, hogy a kisérleti munka
¢s a szamitasok 0sszhangja egyértelmiien jelzi a modszer helyességét, ezért emlitést érdemel.

Az eredetileg utolso két tézispontot, amely a kilonféle szénhordozos Ni-katalizator
szerkezetérol és katalitikus aktivitasarol szolt 6sszeolvasztottam €s jelentdsen atfogalmaztam.

3.3.i Kalonféle szénalapu (grafit, aktiv szén, tébbfall szén nanocsévek) hordozos,
Ni nanorészecskéket tartalmazé katalizatorok vizsgalatakor azt tapasztaltuk,
hogy a ciklohexén hidrogénezési reakcio sebessége jelentos mértékben fiigg
a hordozotol. A fiiggés nem egyszeriien a fém-fémoxid-részecskék eltéré
méretébdl adodik, hanem a hordozd és a fém-fémoxid-részecskék
kdlcsonhatasabdl. Megmutattuk, hogy a legnagyobb és legallandébb
aktivitdsu tort nanocsé hordozo katalizdtor esetén a fém-fémoxid-részecskék
beeszik magukat a tort nanocsé faliba, amelynek eredményeképpen a
nanocsd struktura eltiinik, de egy nagy és tartos aktivitasu katalizdator jon
létre.

Az atalakitasi munka eredményeképpen ugy vélem, hogy sikeriilt a vitatott tézisek
koziil néhanynak (féként az Osszeolvasztds és atfogalmazds eredményeképpen) stlyat
valoban téziserejiivé novelnem. Néhany, az eredeti miben kiilon tézispontban szerepld
megallapitast pedig megfeleld ¢€lesitéssel beépitettem opponensem altal is téziserejiinek
elismert megallapitasokba, azok sulyat tovabb novelve.

Végezetiil még egyszer megkdszondm az értekezés attanulmanyozasara forditott idot,
a gondolatébreszté kommentarokat, és azt, hogy a disszertaciot és a téziseket birdlom
elfogadasra méltonak talalta.

Szeged, 2010. december 1.
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Konya Zoltan
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