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1. Bevezetés 

A reakció–diffúzió (RD) rendszerek olyan kémiai entitások, amelyekben a kémiai anyagfajták 

reakciója csatolódik az anyagfajták diffúziójához. Ezek a rendszerek különösen fontosak a 

mintázatképződés, a morfogenezis és a komplex dinamikai viselkedések megértésében. Az RD 

rendszerek tudományos jelentősége nagyrészt Alan Turing angol matematikus 1952-es, úttörő 

munkájára vezethető vissza, amelyben megmutatta, hogy stabil térbeli homogén állapotok 

instabillá válhatnak, ha a reagáló kémiai anyagfajták különböző sebességgel diffundálnak. Ez a 

Turing-instabilitás vezethet térbeli mintázatok kialakulásához, amelyeket gyakran 

megfigyelhetünk biológiai rendszerekben (pl. morfogenezis vagy az állatok kültakaróján 

létrejövő mintázatok). Ez a felfedezés paradigmaváltást hozott a fejlődésbiológiában, ugyanis 

egy önszerveződő mechanizmussal magyarázta a formákat és a struktúrákat, szemben a teljesen 

genetikai vezérlésű nézettel. Az egyik legrégebben ismert és legtöbbet tanulmányozott RD 

rendszer, amelyben térbeli mintázatot figyelhetünk meg, a periodikus csapadékképződés, más 

néven Liesegang-jelenség, amit Raphael Eduard Liesegang, német vegyész és fényképész írt le 

először tudományos igényességgel 1896-ban. Az irodalomban a periodikus csapadékképződés 

legelterjedtebb kísérleti megvalósítása a kémcsőben végbemenő reakció. Az előkészítés során 

az egyik csapadékot képző komponenst homogénen eloszlatják egy kémcsőben lévő merev 

gélben. Ezt a kémiai anyagfajtát belső anyagfajtának nevezik. Ezután, a másik komponens 

(külső anyagfajta) vizes oldatát a géloszlopra rétegezik. A külső anyagfajta koncentrációja jóval 

nagyobb, mint a belső anyagfajtáé, legtöbbször legalább egy nagyságrend különbség van 

köztük. Ez a feltétel biztosítja, hogy a folyamatot a külső anyagfajta diffúziós fluxusa vezérli. 

Amikor a diffúzió elindul, a gélfelszín környezetében megindul a csapadékképződés, ennek 

eredményeképpen a belső anyagfajta koncentrációja a csapadékképződés helyén és a 

környezetében lecsökken, és az anyagfajták koncentrációinak szorzata egy idő után már nem 

fogja elérni az oldhatósági szorzatot, így a csapadékképződés folyamata leáll. A külső 

anyagfajta diffúziós frontja továbbhalad, majd a csapadékképződés helyétől távolabb egy új 

csapadékzóna jön létre, ahol a koncentrációk szorzata ismét meghaladja a csapadék oldhatósági 

szorzatát. Ez a folyamat többször megismétlődik és a térben periodikus szerkezetet hoz létre. 

 

 

2. Célkitűzés 

A periodikus csapadékképződés felfedezése óta eltelt közel 130 évben a kutatások döntően új 

szervetlen kémiai rendszerek felfedezésére koncentrálódtak merev gélekben. Ezenfelül számos 

erőfeszítés történt új elméleti és numerikus modellek kidolgozására. Azonban a Liesegang-
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jelenség nem lépett túl a felfedező kutatás keretein. Doktori munkám egyik legfontosabb 

célkitűzése a periodikus csapadékképződés jelenségének felhasználása az anyagtudományban, 

nevezetesen a kristályos anyagok előállításában merev gélekben. A diffúzióasszisztált eljárás 

lehetőséget teremt számos anyagcsaládban (például szervetlen csapadékok, szerves-

fémkoordinációs vázszerkezetek, angolul metal–organic frameworks (MOFs), és arany 

nanorészecskék) a kristályok méretfüggő előállítására. Ezenfelül a kristályméret 

tervezhetőségét segíti elő az a megfigyelés, hogy a részecskék átlagos mérete lineárisan függ a 

részecskék gél határfelülettől mért távolságától. Az így előállított kristályok mérete jóval 

meghaladja a hagyományos szintézis-technikákkal előállított kristályok méretét (az arany 

nanorészecskék esetén a laterális méret túlszárnyalta a három nagyságrendet). 

Jelentős eredményt értünk el továbbá egy másik fontos területen: a Liesegang-jelenség 

univerzalitásának alátámasztásán, megfigyelésén más kémiai rendszerekben is. Megmutattuk, 

hogy a periodikus csapadékképződés nemcsak szervetlen ionok reakciója során jöhet létre, 

hanem zeolit imidazolát vázszerkezetek (zeolitic imidazolate frameworks, ZIFs), arany 

nanorészecskék keletkezése és ellentétes töltésű nanorészecskék kölcsönhatása során is. 

Ezekben a rendszerekben a csapadékképződés mechanizmusa különböző, azonban egy közös 

tulajdonságon osztoznak, nevezetesen, hogy mindegyikben kulcsszerepet játszik a gócképződés 

és a gócnövekedés. 

A kutatás során kidolgoztunk számos olyan módszert, amellyel a periodikus mintázatok 

makroszkopikus morfológiáját befolyásolni lehet. A vezérlési elvek között szerepel a gél anyagi 

minőségének, koncentrációjának, a közeg polaritásának és hőmérsékletének változtatása, a 

koagulációs küszöb tér és időbeli vezérlése, ezenfelül a mechanikai deformáció és az 

elektromos erőtér alkalmazása. Kísérletekkel és numerikus számításokkal alátámasztva 

megértettük, hogy sík frontok mögött kialakuló helikoidális csapadékmintázatok létrejöttében 

fontos szerepe van a rendszerben lévő zajnak, ezzel megcáfolva az eddigi uralkodó elképzelést, 

amely szerint a helikoidális mintázatok a kezdeti feltételben meglévő aszimmetria és a kémcső 

fala miatt alakulnak ki. 

Fontos felfedezés volt, hogy megmutattuk, a periodikus csapadékképződés létrehozható 

vízszintesen orientált vékony folyadékrétegben (Hele-Shaw cellában), ha az áramlás Hele-

Shaw tartományba esik. Ekkor a keletkező csapadékrészecskék a szedimentáció során nem 

képesek háromdimenziós közegáramlást létrehozni, ezáltal a kialakult periodikus mintázat 

megmarad a közegben. Kísérleteinkkel először bizonyítottuk be, hogy a periodikus 

csapadékstruktúra kialakításához nem szükséges merev gél. 
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Legvégül felfedeztük a kémiai hullámok egy új családját, a csapadékhullámokat. A hullámok 

terjedése a sík diffúziós frontra merőlegesen, egy vékony és mozgó csapadékrétegben valósult 

meg. A hullámok heterogén struktúrát mutattak és szuperdiffúzióval mozogtak, ahol a 

hullámfront gyorsabban terjedt, mint klasszikus (normál) diffúzió esetében.        

       

 

3. Az eredmények tézisszerű összefoglalása 

 

3.1 Periodikus csapadékképződés különböző kémiai rendszerekben 

 

[T1] Periodikus csapadékképződés (Liesegang-mintázat) kialakítása ellentétes töltésű 

nemesfém nanorészecskék kölcsönhatása során.1,2 

 

[T2] Periodikus csapadékképződés (Liesegang-mintázat) kialakítása ZIF-67 és ZIF-8 analóg 

rendszerekben (réz(II)-, vas(II)- és nikkel(II)-ionokat használva).3  

 

[T3] Periodikus csapadékképződés (Liesegang-mintázat) kialakítása arany(III)-ionok és 

citrát reakciójával.4 

 

[T4] Periodikus csapadékképződés (Liesegang-mintázat) kialakítása nanorészecske és 

molekula kölcsönhatása során.5 

  

[T5] Az ellentétes töltésű nanorészecskék csapadékképződését leíró empirikus törvény 

kiterjesztése.6,7  

 

 

3.2 Diffúzióasszisztált szintézis módszerek 

 

[T6] Diffúzióasszisztált szintézis eljárások kidolgozása szervetlen csapadékkristályok és 

arany nanorészecskék előállítására merev gélekben.4,8,9  

 

[T7] Diffúzióasszisztált szintézis eljárással előállított részecskék átlagos méretének lineáris 

skálatörvényének kísérleti felfedezése.9   
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[T8] Elektromos erőtér-asszisztált szintézis eljárás kidolgozása zeolit típusú vázszerkezet-8 

(ZIF-8) előállítására merev gélekben.10 

 

 

3.3 Csapadékmintázatok vezérlése 

 

[T9] Periodikus csapadékmintázatok vezérlésének kidolgozása felhasználva a gél anyagi 

minőségét, gél koncentrációját, közeg polaritását, hőmérsékletet, mechanikai 

deformációt, elektromos erőteret, koagulációs küszöb változtatását és reakcióedény 

falának hatását.11,12,13,14,15,16,17,18 

 

 

3.4 Helikoidális és helikális csapadékmintázatok kialakulása 

 

[T10] Helikális és helikoidális csapadékmintázatok vezérlési elvének a kísérleti 

kidolgozása.19,20,21,22 

 

[T11] Helikális és helikoidális csapadékmintázatok kialakulását leíró reakció–diffúzió modell 

kidolgozása.19 

 

 

3.5 Periodikus csapadékképződés vékony folyadékrétegben 

 

[T12] Periodikus csapadékképződés (Liesegang-mintázat) megvalósítása vékony 

folyadékrétegben ezüst(I)-dikromát, réz(II)-kromát és zeolit típusú vázszerkezet-67 

(ZIF-67) rendszerekben.23   

 

 

3.6 Csapadékhullámok 

 

[T13] Kémiai hullámok felfedezése mozgó csapadékrétegben három csapadék- és 

komplexképződéssel járó kémiai rendszerben (alumínium(III)-hidroxid, cink(II)-

hidroxid és higany(II)-jodid).24,25,26,27,28,29,30  
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[T14] Szuperdiffúzióval terjedő kémiai hullámok felfedezése.29  
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