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Lonyi Ferenc: ,,Katalitikusan aktiv centrumok zeolitokban: szerkezet és
aktivitas”

cimu doktori értekezésérol

Lonyi Ferenc az utobbi, kozel két évtizedes kutatd munkajanak eredményeirél szamol be
értekezésében. A dolgozat alapjaul szolgald tevékenységét a MTA Természettudomanyi
Kutatokdzpont Anyag- és Kornyezetkémiai Intézet Kornyezetkémiai Kutatocsoportban
folytatta. Ebben a nagy hagyomanyd intézményben (KKKI) szerencsere meég folynak
szinvonalas katalizis kutatasok, ebben az esetben a zeolit katalizatorok temakdreben.

Jelolt a zeolit katalizis két terlletén végzett tevékenységér6l szamol be, az egyik az
lizemanyag eldallitasban ndvekvo fontossagh alkan izomerizacids reakciok katalizatorainak, a
masik a nitrogénoxidok metanos szelektiv redukciojara alkalmas katalizatoroknak a
mukodésérdl szol.

Mindezek alapjan a jel6lt témavélasztasa, az egyenes lancu alkan szénhidrogének katalitikus
izomerizacids atalakitasa motorhajtdanyagok eclballitasara, illetve a NOx tartalmu fiistgdzok
artalmatlanitasa szelektiv katalitikus redukcioval, célszeriien olcso redukaldszerrel (ammonia
helyett metannal), kiilonosen idészerti. Bizonyos tekintetben eléremutato is, hiszen olyan
katalizatorok vizsgalatar6l ad szamot, amelyek a fenntarthato fejlédésnek megfelel eljaradsok

megvalositasahoz sziikségesek.

Az ertekezésében Lonyi Ferenc két jol elkiiloniil6 részben targyalja (i) a savas karakter(i zeolit
és Pt-zeolit izomerizald katalizatorok mitkodési modjaval, aktiv centrumaival kapcsolatos
vizsgélatait, illetve (ii) a nitrogénoxidok metanos szelektiv redukciojaban éltala hasznélt savas
zeolitok, azok Co és In tartalmi szarmazékainak aktiv centrumairol és mikodési
mechanizmusardl szerzett ismereteket.

A 24 kozlemény anyagat kellett disszertaciova gydrni, ami ebben az esetben nem volt
egyszerii feladat. A cikkek, igy a dolgozat is hatalmas mennyiségii kisérleti adat

feldolgozasan alapul, ugyan ezeknek csak egy része van a dolgozatban bemutatva. Mégis a



biralé szamara, a mertéktarto terjedelem ellenére, a feldolgozasa, megértése, ellenérzése nem
konnyt feladat.

A disszertacio 153, a tézisfiizet 11 oldal terjedelmii. Ebbdl 25 oldal a bevezetés és az irodalmi
fejezet, 1 oldalas a célkitiizés, 13 oldalas a kiserleti rész, 103 oldalas az eredmények és
értékelésuk fejezet, 4 oldalas az dsszefoglalas és végul 6 oldalas, a 306 hivatkozast tartalmazo
irodalomjegyzék.

A dolgozat harom témakort targyal:

1. H-zeolitok savassaga és katalitikus tulajdonsagai a hexan atalakitasi reakcioban.

Ebben a fejezetben a normal paraffinok izomerizacidjara hasznélatos savas zeolit
katalizatorok 0jszeriien értelmezett savassaga és aktivitasa kozotti 6sszefiiggéseket targyalja.
2. Bifunkcios /H-zeolit katalizatorok hidroizomerizacios aktivitasa

Az el6z6 fejezethez hasonloan ebben a Pt-at is tartalmazo zeolitok mitkddési mechanizmusat
tarja fel, a szerkezet-aktivitas/szelektivitas dsszefliggések felderitésével és elemzésével.

3. Atmenetifém-zeolitok aktivitasa a metanos NO-SCR reakcidban

Ez a fejezet a dolgozat elkiiloniild része, annyiban, hogy ebben a NO-SCR reakcidban aktiv

atmenetifém (Co, In) tartalmt zeolitok miikodésének magyarazataval foglalkozik.

A dolgozat irodalmi dsszefoglaldja a megitélésem szerint az ebben a fejezetben citélt 194
publikaciohoz képest a kelleténél tomorebbre sikeredett. Az 6sszesen idézett irodalmak (306)
tobb, mint harmada az eredmények fejezetbe keriilt. Mivel a dolgozat néhany tézise vitat
egyes irodalomban elfogadott nézeteket, szivesen vettem volna ezek gyenge pontjainak

részletesebb elemzését

Lonyi Ferenc munkajanak egyik erGssége az az infrastruktura, eszk6zok, miszerek,
szoftverek, amiket felhasznalt feladatai teljesitéséhez. Kiemelend6 ezek koziil a zeolitok
savassaganak mérésére szolgalo tobbféle modszer, adszorbatum alkalmazasa, ezek alapvetd
érveket szolgéltattak a bizonyitand6 tételekhez, biztos alapot az irodalomban elterjedt és a
jeldlt altal vitatott mechanizmusok alternativajahoz.

A dolgozat altalanos megitéleséhez hozzatartozik az is, hogy hianyolom egyes reszekben a
kapott eredmények alapjan felvethet6 katalizatorfejlesztési elképzeléseket. A jellt évtizedes
tapasztalatokkal és tudassal rendelkezik a zeolitkémia és Kkatalizis terlletén. Hacsak
iparjogvédelmi akadalyai nincsenek, akkor érdemes lenne a tudomanyos tézisekbol kovetkezd

fejlesztési lehetdségekrodl szot ejteni egy doktori dolgozatban.



A dolgozat szerkesztése megfeleld, az abrak, tablazatok jol szolgéaljak a megértést, bar
helyenként az abrédk felirata nagyon apro betiiket tartalmaz. Szdmomra az eredmények és
értékelésuk fejezet egyes részei tagolatlanok voltak, mire a toébb oldalas bekezdés végére ért
az olvasd, kezdhette elolrdl, hogy emlékezzen minden részletre, mert ezek nélkiil a
kovetkeztetések helyességét nem tudta megitélni. Tébb bekezdésre osztas, szovegkiemelés
segitett volna. Hasonl6képpen el lehetett volna helyezni a tézisek legfontosabb részeit
kiemelve oda, ahol az igazolasuk szerepel.

A tézisfiizetben felsorolt ij tudomanyos eredményekrol a kovetkezé a véleményem:

Az 1., 1.1, 1.1.1 és 1.1.2 téziseket elfogadom. Az 1.1.3 tézist nem tuntetném fel Uj
tudomanyos eredménynek, ez a termodinamikai torvényszeriiségekbdl adodik, ezekkel
Osszhangban 1évé megallapitasnak tekinthetd.

A 2. tézis els6 mondata evidencia a szamomra. Az adott elv megvalosithatosaga erdsen fiigg a
reaktanstol, néha egyszeriibb a katalitikus vizsgalattal az aktivitas sorrendjét megallapitani,
mint a saverdsséget mérni.

2.1,3,4,5,6,7, 8, 9 téziseket elfogadom eredeti megfogalmazasukban. A 10, 10.1, 10.2, 10.3
téziseket kiemelten fontosnak tartom, mert ezek hordozzak a gyakorlat szamara is fontos
kovetkeztetéseket, Uj eredményeket.

A szelektiv, katalitikus NO redukcidval kapcsolatos téziseket elfogadom. Hianyoltam, hogy
ezekben nem jelent meg a dolgozat 140.oldalan, a 34. abran 1évé mechanizmus javaslat, ami
tomoren 0Osszefoglalja a tézisekben szoban leirtak tobbségét. Itt jegyzem meg ezzel a
mechanizmussal kapcsolatos egyetlen kételyemet, ami a Kkimutathatatlan nitrometan
koztitermék feltételezését illeti. Ez a molekula adott kortilmények kozétt olyan rovid
élettartam0 lehet, hogy talan nem is képz6dik, egy masik, a katalizator aktiv centrumaval
kotésben 1évo intermedier feltételezése feloldhatna ezt a dilemmat. Hozzateszem, hogy nincs

javaslatom, de jel6lt biztosan tud ilyen feltételezést tenni.

Tételes megjegyzéseim:
1. A ,térid6” kifejezés helyett a kontaktid6 vagy tartdzkodasi id6 hasznélatat preferalom.
2. 18. oldal, a nagy légfelesleg nem egyértelmiien jO6 az ilizemanyag fogyasztas
csokkentésére.
3. 35. oldal, a leiras szerint a katalizdtor bemérés 10 és 500 mg kozott valtozott az
aktivitastol fliggéen. Ez az Otvenszeres faktor, ami a katalizatoragy hosszaban jelent

meg, a reaktor atmérd ugyanis azonos, 4 mm volt, nem valtoztatta meg a reaktor



mukodésének  jellegét? Az  dramlasi  viszonyok, visszakeveredés hogyan
befolyasolhattak a mért konverzio értékeket?
4. 46. oldal, a H-USY er6sen hibahelyes szerkezetére az IR mérések mellett még milyen
bizonyiték van?
5. 50. oldal, a diffuzids hatdsok a H-MORD esetében, a kezdeti szakaszban miért nem és
késébb miért befolyasoljak az aktivitast?
6. 4. tablazat, a térsebesség valtoztatdsa milyen médon tortént, a reakcidelegy betaplalasi
sebességének vagy a katalizator bemérésnek a valtoztatasaval?
7. 52.es53. oldal, hasonld okfejtés szerepelt mar az irodalmi részben.
8. 53. oldal, célszerii lenne a TPD csucsmaximum hémérséklete €s az adszorpcidés hod
kdzotti aranyossagot ismert sszefliggéssel aldtdmasztani.
9. AQ. abran reakciosor, nem ciklus szerepel.
10. A 3. tablazatban a hexan adszorpcio adatai valoban jobban korrelalnak az aktivitassal,
de még ez sem teljesen meggydzo.
11. 79. oldal, 2,2 metil butan helyett 2,2-dimetil butan lenne helyes.
12. 114. oldal, 3. bekezdés els6 mondata trivialis.
A dolgozat és a tézisflzet alapjan megallapithatd, hogy Loényi Ferenc a PhD fokozat
megszerzése Ota szinvonalas kutatdé munkat végzett, aminek legjelentésebb része a zeolit
katalizis tertiletérdl szarmazik.
Munkéja soran korszerli mérési ¢€s vizsgalati modszereket hasznalt, kiemelendéek a
spektroszkopiai modszerek hasznalataval elért (j tudomanyos eredmények, amelyeket. rangos
tudomanyos folyodiratokban és konferenciakon publikalt. Téziseinek dont6 tobbségét
elfogadtam, néhany megallapitasaval vitatkozom, de ez érthetd, nem befolyasolja tudomanyos
teljesitményének kedvezd megitélését.
Osszefoglalva a biralatomban irtakat, Lonyi Ferenc doktori értekezését elfogadasra javaslom

és a nyilvanos vita kitiizését javasolom.
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