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1. Bevezetés, célkitiizés

A szerves intermedierek eldallitdsara altalanosan alkalmazott, jelentds katalitikus aktivitassal
¢s szelektivitassal rendelkez0 homogén fémkomplexek miikddési mechanizmusa a reakciok
tobbségében jol meghatarozhatd. A fémkomplexek jelentOs része azonban levegore érzékeny, ezért
felhasznalasuk gyakran inert atmoszférat és specialis reakciokoriilményeket igényel. Tovabbi
hatranyuk, hogy a reakcidelegybdl nehezen tavolithatok el, ezért gyakorlati célokra kevésbé
alkalmazhatok. Ezzel szemben a heterogén fémkatalizatorok levegdén altalaban stabilak, konnyen
kezelhetdk, és a reakcidelegybdl kisziirhetok, amely nagymértékben megkdnnyiti laboratdriumi és
ipari felhasznalasukat. A legkedvezébb hatasti katalizdtorok mindkét csoport eldnyds
tulajdonsagaival rendelkeznek.

A heterogenizalt fémkatalizatorok szintézisének ismert modszere a fémkomplexek hordozon
torténd rogzitése. A hordozo jelenléte egyrészt kikiiszoboli a homogén fémkomplexeknél
felmeriild gyakorlati nehézségeket, masrészt szabalyozza a reaktansok kozotti fizikai-kémiai
kolcsonhatasokat, és ezaltal megnovelheti a katalizator szelektivitasat.

A szerves vegyiiletek katalitikus reakcidiban altaldban termékelegy képzddik, ezért a
katalizatorok hatékonyséagat aktivitasukon kiviil szelektivitasuk is alapvetéen meghatarozza. Ennek
megfeleléen a fokozott hatékonysagu katalizatorok kifejlesztésére iranyuld kutatasok elsddleges
célja, hogy a katalitikus reakcié foterméke lehetéleg 100%-os szelektivitassal képzddjon.

Az értekezésben bemutatott kutatomunka célkitlizését a fentick figyelembevételével,
valamint a Szegedi Tudomanyegyetem Szerves Kémiai Tanszékén a szerves katalizis témakorében
folytatott sikeres kutatdsok eredményeinek ismeretében alakitottuk ki. Tanszékiinkon tobb, mint
két évtizede foglalkozunk rétegszerkezetii, rétegkozti fémtartalommal rendelkezd graphimetek
szerkezetének ¢és katalitikus tulajdonsagainak tanulmanyozéasaval. Ezen témakdrben kozolt
tudomanyos eredményeink ismeretében a katalizator-hordozoként felhasznalt rétegszerkezett
anyagok korét az SZTE Kolloidkémiai Tanszékén régota alkalmazott és széleskortien jellemzett
kationos anyagasvanyokra, anionos kettés hidroxidokra, tovabba a grafit-oxidra is kiterjesztettiik.
A fentieken kiviil hordozoként mezopdrusos anyagokat is felhasznaltunk. Kisérleti munkank
alapvetd célja az volt, hogy kibdvitsiilk a rétegszerkezetii €s mezoporusos hordozok katalitikus
alkalmazasainak korét.

Katalitikus vizsgalataink céljara olyan heterogén fémkatalizatorokat hasznaltunk fel,
amelyek szerves vegyiileteket enyhe koriilmények kdzott is magas konverzioval képesek termékké
alakitani, emellett jelentds szelektivitassal, lehetdleg alakszelektivitassal is rendelkeznek.
Megvizsgaltuk a katalizatorok szerkezetét és aktiv fémtartalmuk elrendez6dését, tulajdonsagaikat
pedig szerves vegyliletek atalakulasaiban, elsdsorban alkének és alkinszarmazékok hidrogénezési
reakcioiban tanulmanyoztuk.
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2. Katalizatorok, katalitikus reakciok, vizsgalati modszerek
2.1. Katalizatorok

A vizsgalt katalizatorok egy részét az SZTE Szerves Kémiai Tanszékén allitottuk eld. A
rétegszerkezetli kationos agyagasvanyok és anionos kettdés hidroxidok eléallitdsat tudoményos
egylttmiikodés keretében az SZTE Kolloidkémiai Tanszékén végezték. Néhany tovabbi
katalizator szintézise kiilfoldi kutatéintézetekben, kutatopartnereink kdzremukddésével tortént.

Rétegszerkezeti hordozoként kationos agyagéasvanyokat, anionos kettés hidroxidokat,
valamint grafitot és grafit-oxidot; mezoporusos hordozoként MCM-41-et alkalmaztunk.

2.1.1. Kationos agyagasvany alapu katalizatorok

Az organofil Pd-montmorillonit katalizatorok eldallitasa az SZTE Kolloidkémiai Tanszékén
tortént. A Pd-montmorillonit katalizatorokat (Pd-M1, Pd-M2) tetradecil-ammonium-bromid
(Ci4TAB) kationos tenzid ¢és Pd(acac), prekurzor felhasznaldsaval, a szabalyozott méretl
nanorészecskéket tartalmazé mintakat (Pd-M3, Pd-M4, Pd-M5) hasonl6 moédon, K,;PdCly
prekurzorbdl allitottak eld.

Kirdlis moddositd jelenlétében, H,PtCls prekurzor felhasznaldsdval Pt-nanorészecskéket
szintetizaltunk montmorillonit és Optigel agyagasvanyban (Pt-M, Pt-O). A prekurzor redukciojat
etanolban, NaBH,4 redukaloszerrel végeztiik.

A kirdlis modositot tartalmazo Pt-bentonit mintdk (Pt-B1, Pt-B2) eldallitdsi modszere az
egyes szintézislépések sorrendjében kiilonbozott. Prekurzorként [Pt(NH;)4](NOs), vegyliletet
alkalmaztunk. A Pt/B1 redukcidjat a kiralis modositoval torténd ioncsere elétt, a Pt/B2 mintaét
pedig azt kovetden végeztiikk el. Osszehasonlitas céljara kirdlis modositot nem tartalmazé
Pt/bentonit (Pt/B0) mintat alkalmaztunk.

A dodecil-metil-efedrinitum-montmorillonit (DME-M) agyagdsvany organokomplex
eloallitasat az SZTE Kolloidkémiai Tanszékén, az (1R,25)-(-)-N-dodecil-N-metilefedrinium-
bromid (DMEB) kiralis kationos tenzid montmorilloniton térténé immobilizalasaval végezték.

2.1.2. Anionos kettés hidroxid alapu katalizatorok

A Pd-hidrotalcit katalizatorok (Pd-HT1, Pd-HT2) szintézise az SZTE Kolloidkémiai
Tanszékén tortént, hidrotalcit-nitrat (HTNOs) hordozo, Pd(acac), prekurzor ¢és natrium-
dodecilszulfat (Na'DS’) anionos tenzid felhasznildsival. A Pd-HT mintdk katalitikus
tulajdonsagait a kereskedelmi forgalomban hozzaférheté hordozds Pd katalizatorokéval (Pd/y-
ALOs3, Pd/C) hasonlitottuk dssze. .

Hidrotalcitokat alkalmaztunk egy Siid Chemie gyartmanyt Cu/ZnO/Al,O5 (CZA) katalizator
modositasara. Katalitikus vizsgalatok céljara a 20-25 mesh szemcseméretii frakciot hasznaltuk fel.
A hidrotalcit-nitrat (HTNOs) €s a hidrotalcit-klorid (HTCI) felhasznéaldsaval kapott anyagok
(CZA-HTN, CZA-HTCI) tulajdonsagait az eredeti CZA mintaéval és bor-nitriddel higitott
valtozataéval (CZA-BN) hasonlitottuk dssze.
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2.1.3. Grafit alapu katalizatorok

A Pd-grafit katalizdtorokat nemzetkdzi egylittmiikodés keretében, Kropfmiihl
grafitlemezekbdl, PACl, prekurzorbdl, Cl, gaz jelenlétében, leforrasztott ampullaban készitettiik. A
keverék hevitésének hatdsara PdCly-grafit rétegvegylilet képzodott. A prekurzor redukcidjat
ataramlasos reaktorban, hidrogénaramban végeztiik. A katalitikus vizsgalatok céljara valasztott
mintdk (PdG1, PdG2, PdG3) redukcioja kiilonbozd hémérsékleten (623 K, 673 K, 873 K) tortént.

2.1.4. Grafit-oxid alapu katalizatorok

A Pd/grafit-oxid katalizatorok eldallitasat az SZTE Kolloidkémiai Tanszékén, kationos
tenzid alkalmazasaval, ill. kationcserével végeztiik.

Az elébbi modszer esetében K,PdCly prekurzort és C4TAB kationos tenzidet alkalmaztunk.
A prekurzor NaBHs-del végzett redukcidjanak hatdsara Pd szol keletkezett. Az utdbbi és a grafit-
oxid kozott végbemend kationcsere kovetkeztében redukalt Pd részecskéket tartalmazo hidrofob
Pd/GO minta képz6dott.

Az utdbbi mddszer esetében a kationcserére alkalmazott Pd(NH3)4(NOs), vizes oldatat
keverés kozben a grafit-oxid szuszpenzidohoz csepegtettiik. A prekurzor redukcidjat atdramlasos
reaktorban, hidrogéndramban végeztiik, amely hidrofil Pd/GO; minta képzddéséhez vezetett.

Osszehasonlitd mérések céljara 1% Pd/C és 1% Pd/graphimet kereskedelmi katalizatorokat
alkalmaztunk.

2.1.5. Mezoporusos katalizatorok

Pd-MCM-41 katalizatorokat (Pd-MCM-1, Pd-MCM-2) allitottunk elé olyan moddszerrel,
amely az MCM-41 vazat és a Pd részecskéket egyidejiileg hozta 1étre. A PdCl, prekurzor
ammonias oldatahoz C;sTAB kationos tenzidet, majd tetractil-ortoszilikatot (TEOS) adtunk. Az
elegy kevertetése, mosdsa és szaritasa utan az anyagot N, atmoszféraban hevitettiilk. A prekurzor
redukcigjat sztatikus hidrogénben végeztiik.

Pd-MCM-41 katalizatorokat (Pd-MCM-3, Pd-MCM-4) szintetizaltunk olyan modon, hogy
az MCM-41 vaz kialakitasat és a fémrészecskék stabilizalasat azonos kationos tenziddel (Ci14TAB)
végeztilk. A modszer elsd valtozata szerint a K;[PdCly] prekurzor redukcidjat kovetden képzodott
Pd szolhoz Na,Si3;07 oldatot adtunk. A mésodik valtozat szerint a Na>Si307 oldatot kozvetleniil a
prekurzorbol képzodott micellds rendszerhez adtuk, majd a komplexet redukaltuk. Az anyagok
hidrotermalis kezelését kovetoen a tenzidet Soxhlet extrakcidval eltavolitottuk.

Pt-MCM-41 mintat allitottunk eld C14,TAB és K;[PtCly] prekurzor felhasznalasaval. A kapott
Pt szolhoz Na,Si;0; oldatot csepegtettiink, majd elvégeztiik a prekurzor redukcidjat, az anyag
hidrotermalis kezelését és a templat eltavolitasat.

Osszehasonlitd vizsgalatok céljara PdCl, prekurzorbél Pd/SiO, és Pd/Cabosil katalizatorokat
allitottunk eld. Az elébbit MCM-41 hordozobol, NaBHys-del végzett redukcidval, az utobbit
Cabosil hordozobol impregnalassal, hidrogénaramban torténd redukcioval készitettiik.
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2.2. Vizsgalati modszerek

A katalizatorok fémtartalmat induktiv csatolasu plazma atomemisszios spektroszkopia (ICP-
AES) segitségével hataroztuk meg. A méréseket az anyagok feltarasa utan Jobin Yvon 24 ICP-AES
spektrométerrel végeztik. A mintdk fémtartalméat az emisszios intenzitdsokbol kalibracios gorbe
segitségével hataroztuk meg,

A rontgendiffrakcios vizsgalatokat Philips rontgendiffraktométerrel, CuKo sugdrzas
alkalmazasaval végeztiik (40 kV, 35 mA, A=0.154 nm). A mintdk d, bazislaptavolsaganak értékét
az elsérendli (001) Bragg reflexiok alapjan, PW 1877 program segitségével hataroztuk meg.

Az elektronmikroszkopos felvételeket Megaview II digitalis kameraval és LaBs katoddal
felszerelt Philips CM-10 transzmisszios elektronmikroszkoppal, 100 kV gyorsitd fesziiltség
alkalmazasaval készitettik. A mintdkat etanolos szuszpenzidjat Formvar boritasu rézlemezre
cseppentettiik, majd az oldoszert elparologtattuk. Az atlagos részecskeméretet (d) a Xndi/Zn;, a
diszperzitast (D) a D=0.885/d 0sszefligges alapjan szamitottuk.

A H szorpcids vizsgalatokat Micromeritics Gemini 2375 automatizalt gazszorpcios
berendezéssel végeztiik. A mintakat 67 kPa Hy-ben, 373 K homérsékleten, 1 oraig kezeltiik eld, majd
413 K-en leszivattuk. A mérések kivitelezése 313 K-en, a hidrogénnyomas fokozatos novelésével
tortént. A H, szorpcios izotermakbdl a nulla nyomasra extrapolalt H/Pd aranyok alapjan hataroztuk
meg a Pd részecskék diszperzitdsat. Tanulményoztuk a Pd tombfazisaban  végbemend Hy-
abszorpciot, a B-hidridfazis képzodését is.

A katalizatorok fajlagos feliiletét N, szorpcidval, Vacprep 061 kigazositoval felszerelt
Micromeritics 2375 BET késziilékkel, 77 K-en hataroztuk meg. Az anyagok elékezelését 13 Pa
nyomason, 393 K-en, 12 oraig végeztik. A fajlagos feliilletek értékét a BET egyenletbol
szamitottuk, az atlagos porusméretet az adszorpcids izotermak deszorpcids agabol, a BIJH modszer
alapjan hataroztuk meg.

Az anyagok teljes széntartalmat Euroglass TOC 1200 berendezéssel, 309 K-en hatdroztuk
meg. A mintdk Na' tartalmat sésavval torténd feltaras utan, PFP 7 langfotométerrel, ismert

Az infravords spektroszkopiai vizsgalatokat DTGS detektorral felszerelt Bio-rad Digilab
Division FTS-65A/896 spektrométerrel, 400-4000 cm™ tartoményban, 4 cm™ optikai felbontassal
végeztilk. A mintdkat Nujol szuszpenzi6é forméjaban vizsgaltuk, a Nujol spektrumat a mintakébol
kivontuk.

2.3. Katalitikus reakciok

A Pd-M1 és Pt-M2 katalizatorok aktivitasat 1-fenilbut-1-in és 1-fenilpent-1-in, a Pt-M3, Pt-
M4 ¢és Pt-M5 mintdkét fenilacetilén és okt-4-in folyadékfazisti hidrogénezési reakcidiban
tanulmanyoztuk.

A Pt-M, Pt-O, Pt-Bl ¢és Pt-B2 mintdkat katalizatorként etil-piruvat enantioszelektiv
hidrogénezési reakcidjaban alkalmaztuk. Az utdbbiakat ciklohex-2-én-1-on kemoszelektiv
hidrogénezési reakcidjaban is megvizsgaltuk.

A DMEB ¢és a DME-M mintak katalitikus tulajdonsagait benzaldehid dietil-cinkkel
végbemend enantioszelektiv alkilezési reakciojaban tanulmanyoztuk.

A Pd-HT katalizatorokat fenilacetilén, okt-4-in és 1-fenilpent-1-in folyadékfazisu
hidrogénezési reakciojaban alkalmaztuk.

A CZA-HTN ¢és CZA-HTCI mintak katalitikus tulajdonsagait metanol gézfazist reformalasi
reakciojaban vizsgaltuk.

A PdGl1, PdG2 ¢és PdG3 katalizatorokat but-1-én, cisz-pent-2-én és ciklohexén gazfazisu
hidrogénezési reakciojaban alkalmaztuk.
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A Pd/GO és Pd/GO; mintak aktivitasat hex-3-in, okt-4-in és 1-fenilpent-1-in folyadékfazisu
hidrogénezési reakcidiban tanulméanyoztuk.

A Pd-MCM-1 és Pd-MCM-2 mintakat fenilacetilén, but-3-in-1-ol, okt-4-in és 1-fenilbut-1-in
folyadékfazisti hidrogénezési reakcidjaban vizsgaltuk.

A Pd-MCM-3, Pd-MCM-4 és Pt-MCM-41 katalizatorokat pent-1-in, hex-1-in és hex-3-in
folyadékfazisu hidrogénezési reakciojaban alkalmaztuk. A Pt-MCM-41 aktivitasat hex-1-¢én,
ciklohexén és sztirol atalakulasaban is tanulmanyoztuk.

A folyadékfazisu hidrogénezési reakciokat automatizalt hidrogénezé berendezésben, az
enantioszelektiv alkilezési reakciokat ugyanezen berendezésben, Ar atmoszféraban végeztiik.

A gazfazist hidrogénezési reakcidkat sztatikus recirkulacios reaktorban, a metanol gézfazisu
reformalasi reakcidjat haromesatornas, atdramlasos cséreaktorban vizsgaltuk.

A reakciok termékeinek Osszetételét gdzkromatografias analizissel allapitottuk meg.

3. Uj tudomanyos eredmények

3.1. Kimutattuk, hogy a hidroféob Pd-montmorillonitok redukalt fémtartalma a hordozé kiilsé
felilletén helyezkedett el. Igazoltuk a Pd-M mintdk jelentés katalitikus aktivitasat ¢és
sztereoszelektivitdsat az 1-fenilbut-1-in hidrogénezési reakcidjaban. Megallapitottuk, hogy a
magasabb fémtartalmu Pd-M minta katalitikus viselkedése a Lindlar katalizatoréhoz hasonld volt.

3.2. A Pd-M katalizatorok alkalmazasa soran meghataroztuk az 1-fenilpent-1-in hidrogénezésére
vonatkoz6 optimalis reakciokoriilményeket. Kimutattuk, hogy a hidroféob Pd-M mintdk duzzado-
¢s dezaggregalodo képessége katalitikus tulajdonsagaikat jelentésen befolyasolta. A katalizatorok
nagymértékll cisz sztereoszelektivitasat alacsony fémtartalmukra és az 1-2 nm méreti Pd
részecskek elofordulasanak jelentds gyakorisdgara vezettiik vissza. Megallapitottuk, hogy a Pd-M
mintdk cisz sztereoszelektivitdsa a Lindlar katalizatoréval Osszemérhetd, aktivitdsa pedig az
utobbiénal 1ényegesen magasabb volt.

3.3. Igazoltuk az azonos fémtartalmii Pd-montmorillonitok katalitikus aktivitasat fenilacetilén és
okt-4-in folyadékfazisi hidrogénezési reakcidjaban. Megallapitottuk, hogy a Pd diszperzitadsanak
novelése a mintak katalitikus aktivitasat fokozta, az alkén fotermék képzddésének szelektivitasat
azonban nem befolyasolta. Hidrogén kemiszorpcios vizsgalatokkal kimutattuk, hogy a Pd
tombfazisaban képz6do B-hidrid az alkén hidrogénezését nem segitette elo.

3.4. Uj szintézismodszert alkalmaztunk nagydiszperzitasi Pt részecskék montmorillonit és hektorit
rétegszilikatokon, kirdlis modositd jelenlétében torténd eldallitdsara. Megallapitottuk, hogy a kiralis
modositd beépiilt a lamellak rétegkozti terébe, a mintak aktiv fémtartalma azonban f6ként a hordozo
kiilsé feliiletén helyezkedett el. Kimutattuk, hogy az etil-piruvat enantioszelektiv hidrogénezési
reakcidjaban a mintdk katalitikus tulajdonsdgait aktiv centrumaik elhelyezkedése alapvetden
meghatarozta. Igazoltuk, hogy a hektorit katalizator-hordozoként kedvezden alkalmazhato.

3.5. Kiralis modositot tartalmazé Pt-bentonit mintdkat allitottunk eld, amelyek szintézise soran
a redukcié és az ioncsere 1épéseinek sorrendjét felcseréltiik. Megallapitottuk, hogy a ciklohex-2-
én-1-on kemoszelektiv hidrogénezési reakcidjaban a katalizatorok teljesitménye lényegesen nem
kiilonbozott, az etil-piruvat enantioszelektiv hidrogénezési reakciojaban azonban a nagyobb
rétegkozti fémtartalommal rendelkezd katalizator lényegesen aktivabb volt. Kimutattuk, hogy az
utobbi reakcid aktiv centrumai a hordozé rétegkozti terében helyezkedtek el. Megallapitottuk,
hogy a szintézislépések sorrendje a mintak fémtartalméanak elrendezddését és méreteloszlasat, és
ezaltal katalitikus teljesitményét alapvetéen meghatarozta.
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3.6. Megvizsgaltuk a montmorillonit hordozén immobilizalt DMEB kiralis kationos tenzid
(DME-M) szerkezetét és katalitikus tulajdonsagait. Igazoltuk, hogy szerves oldoszerben végzett
diszpergalas hatasara végbement a hordozé duzzadasa és dezaggregacidja. A benzaldehid dietil-
cinkkel végzett alkilezési reakciojara megallapitottuk, hogy azonos reakcidokoriilmények kozott az
immobilizalt DME-M a DMEB-nél aktivabb, de kevésbé enantioszelektiv katalizator wvolt.
Kimutattuk, hogy a katalizdtorok mennyiségének, valamint a reakcid hodmérsékletének novelése az
atalakulast kedvezden befolyasolta.

3.7. Megallapitottuk, hogy a Pd-hidrotalcitok redukalt fémtartalmanak talnyomo része a hordozo
feliilletén helyezkedett el. Igazoltuk a mintdk katalitikus aktivitasat és szelektivitasat fenilacetilén
¢s okt-4-in hidrogénezési reakcidjaban és meggydzodtiink arrdl, hogy hatékonysagukat az oldoszer
jellege is befolyasolta. Kimutattuk, hogy a hordoz6 interlamellaris terében talalhatd Pd részecskék
is kozremukodtek a katalitikus reakciokban. A reakciosebesség 1-fenilpent-1-in atalakuldsaban
tapasztalt csokkenését sztérikus okokra vezettiik vissza. Megallapitottuk, hogy belsé alkinek
hidrogénezési reakcidjaban a Pd/HT mintak sztercoszelektivitasa a hagyomanyos hordozos Pd
katalizatorokét jelentésen meghaladta.

3.8. Megvizsgaltuk kiillonbozé hidrotalcit moddositok hatasat a Cu/ZnO/Al,O; Kkatalizator
tulajdonsagaira vonatkozoéan. Kimutattuk, hogy a modositott CZA-HT mintak eldallitasa soran az
eredeti hidrotalcit fazisok szerkezeti rendezettsége lecsokkent. Megallapitottuk, hogy a modositott
katalizatorok metanol gozfazisi reformalasi reakcidjaban mutatott aktivitdsat és termikus
stabilitasat a hidrotalcit interlamellaris terében talalhaté anion kémiai mindsége alapvetden
meghatarozta. Igazoltuk a HTNO; moédositd kedvezd hatasat, amely a katalizator aktivitasat és a
hidrogén képzddésének szelektivitasat megnovelte, mikdzben a szén-monoxid melléktermék
mennyiségét csokkentette.

3.9. PdCl,-grafit rétegvegyiiletek redukciojaval Pd/grafit mintakat allitottunk el6. Igazoltuk, hogy
az anyagok fémtartalma a hordozd rétegkdzti terében, kvazi-kétdimenzidés nanorészecskék
formajaban fordult eld. Megallapitottuk, hogy a but-1-én ¢és a cisz-pent-2-én gazfazist
hidrogénezése a grafithordozd rétegkozti terében ment végbe. Kimutattuk, hogy a Pd/grafit
vegyiiletek alakszelektiv tulajdonsaggal rendelkeztek, 473 K-en torténd eldkezelésiik pedig aktiv
fémtartalmuk atrendezddése révén jelentds dezaktivalodasukat okozta.

3.10. Katalizator-hordozoként rétegszerkezeti grafit-oxidot alkalmaztunk. Igazoltuk, hogy a Pd
részecskek grafit-oxidba torténd beépiilése soran aggregacié nem ment végbe. Kimutattuk, hogy az
organofil Pd/GO belsd alkinek hidrogénezési reakcidiban nagymértékben aktiv és sztereoszelektiv
katalizator volt. Megallapitottuk, hogy a hordozé feliiletén és rétegkozti terében taldlhatdo Pd
részecskék egyarant résztvettek a katalitikus reakciokban, és a katalizator alakszelektiv
tulajdonsaggal rendelkezett.

3.11. Kimutattuk, hogy az ioncserélt grafit-oxid rétegkdzti terében képz6ddtt PA(NH;),*" kationok
redukcidjanak hatasara a hordozo feliilletén és interlamellaris terében egyarant Pd krisztallitok
képzodtek. Igazoltuk a minta katalitikus aktivitasat és sztercoszelektivitasat belsé alkinek
folyadékfazisti hidrogénezési reakcioiban. Megallapitottuk, hogy a grafit-oxid interlamelléris
terében talalhaté aktiv fémtartalma miatt a minta alakszelektiv tulajdonsaggal rendelkezett, és
aktivitasa a hordozos Pd katalizatorokét jelentdsen meghaladta.

3.12. Pd-MCM-41 mintakat allitottunk eld Pd nanorészecskék és az MCM-41 vaz egyideji
kialakitasaval. Megallapitottuk, hogy a redukdlt Pd részecskék képzédése az MCM-41
porusszerkezetét nem valtoztatta meg. Szerkezeti tulajdonsdgaik miatt a mintdkat MCM-41
hordozoés Pd katalizatoroknak tekintettiik. Terminalis alkinek atalakuldsaban a kisebb fémtartalmt
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Pd-MCM-41 mintat hatékonyabb katalizatornak talaltuk. Belsé alkinek hidrogénezési reakcidira
kimutattuk, hogy a katalizator diszperzitasanak ndvelése fajlagos aktivitdsat csokkentette,
sztereoszelektivitdsat azonban lényegesen nem befolydsolta. Megéllapitottuk, hogy a mintak
katalitikus tulajdonsagait fémtartalmuk mennyisége és méreteloszlasa jelentésen nem befolyasolta.

3.13. Pd-MCM-41 mintékat allitottunk elé olyan mdédon, hogy az MCM-41 szerkezet kialakitasara
¢s a fémrészecskék stabilizaldsdra azonos kationos tenzidet alkalmaztuk. Kimutattuk, hogy a
szintézislépések sorrendje a Pd részecskék elhelyezkedését és méreteloszlasat alapvetden
meghatarozta. Megallapitottuk, hogy az MCM-41 szerkezet utolagos kialakitasaval eldallitott
minta foként feliileti Pd részecskéket tartalmazott, a mezoporusos hordozo eldzetes 1étrehozasa
esetén azonban a redukalt Pd krisztallitok a mezoporusok belsejében helyezkedtek el. A mintak
katalitikus viselkedésében jelentds kiilonbséget tapasztaltunk: alkinszarmazékok hidrogénezési
reakcioiban az elébbi minta hordozos Pd katalizatorként viselkedett, és az utdbbinal 1ényegesen
aktivabbnak bizonyult.

3.14. Megvizsgaltuk a Pt-MCM-41 szerkezetét ¢&s katalitikus aktivitasat folyadékfazisa
hidrogénezési reakciokban. Kimutattuk, hogy a redukalt Pt nanorészecskék kialakulasa a
mezoporusos hordozd szerkezeti rendezettségét nem csokkentette, a minta fémtartalmanak
tulnyomo része pedig a mezoporusok belsejében helyezkedett el. A Pt-MCM-41 Kkatalitikus
aktivitasat terminalis alkinek és hex-1-én hidrogénezési reakcidjaban 1ényegesen magasabbnak
talaltuk, mint gytiriis és aromas alkének atalakulasaban. Meghataroztuk a reaktdnsok molekularis
paramétereit. Kimutattuk, hogy a reaktans molekularis dimenzidjanak csokkenése a katalizator
aktivitasat megnovelte, s ezaltal igazoltuk a Pt-MCM-41 katalizator alakszelektiv tulajdonsagat.

4. Az eredmények gyakorlati hasznositasa

Az értekezés eredményei dontden alapkutatas jellegiiek, ezért az eredmények gyakorlati
hasznositasanak lehetdségeit a kutatasok jelenlegi szakaszaban nem lehet megadni.

Masrészt ismeretes, hogy a szerves kémiai intermedierek és finomvegyszerek ipari elallitasa
soran szamos olyan technologiat alkalmaznak, amely heterogén katalizatorok felhasznalasan
alapul. Az j tipusu katalizatorok kifejlesztése és alkalmazésa a fenti folyamatok hatékonysaganak
novelését segiti el6. Ennek megfeleléen az altalunk tanulmanyozott rétegszerkezetli és
mezoporusos katalizatorok leghatékonyabb, ill. tovabbfejlesztett valtozatai a késdbbiekben ipari
folyamatokban is felhasznalasra keriilhetnek.
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