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»,Modern stratégiai szemlélet a katalizisben: Atomi szint(i tervezésen és

megértésen alapulé heterogén katalizatorok”

ciml MTA doktori értekezésérol

Sapi Andras MTA doktori értekezésében négy nagy kutatasi témat feldleld 13
eves kutatomunka eredményeit foglalja &ssze. A dolgozat cime jol fogalmazza meg,
hogy a jeldlt 2012-2014 kozotti posztdoktoralis tanulmanyai sordn elsajatitotta a
kontrollalt méretd fém katalizator nanorészecskék el6allitasat, azok reakcio kdzbeni in-
situ jellemzéset a legmodernebb modszerekkel (NAP-XPS, DRIFTS, SFG), igy
lehetévé valt a katalizatorok atomi szintli tervezése és megértése, amit késébb jél
kamatoztatott kérnyezetvédelmi problémak megoldasara: szén-dioxid atalakitasara,
szintezisgaz eldallitasara, majd szintetikus kdolajtermelésre félizemi méretekig. A
jelolt kutatasi palyaja és a dolgozat felépitése szerencsésen kapcsolodik egymashoz:
a nanotechnologiatol a kérnyezeti reakcidtervezésen at eljutunk az ipari félizemi
alkalmazasokig. A disszertacio bemutatja a kutatomunka teljes spektrumat: az atomi

méretektdl kiindulva a reakciotervezésen at eljutunk az ipari alkalmazéasokig.

Sépi Andras kutatdsa harom f& pillérre épil: a katalizatorok szintézisére,
jellemzésére és katalitikus tesztelésére. Az (j tudomanyos eredmények harom 6
tézispontba sorolhatok: alkohol atalakitasi (1) és egyéb (2) reakcidék platina
nanoreszecskéken, valamint szén-dioxid aktivalasi (3) reakciok vizsgalatara. Az elért
eredmeények nagyon impozansak: a fizikai kémia szaktertlet szerinti tudomanymetriai
minimumkovetelményeket tobbszorésen meghaladjak: a kozlemények szdmat tébb
mint haromszorosan, azok ¢sszesitett hatasat tobb mint nyolcsorosan, a fliggetlen
idézetek szamat pedig szintén nyolcsorosan muljak felll. A jeldlt kiemelked6 érdeme,
hogy torekedett az alapkutatasi eredményeket ipari, gazdasagi megvaldsitasig
fejleszteni, tobbek kozott mobil szintetikus (izemanyagokat eléallito egységeket

sikeresen félizemi méretre skalazott fel és ezzel TRL-5-6s szintet ért el.

Az értekezés érdemi leiro részének terjedelme csak 72 oldal, ami éppen csak

tallépi a minimalis kdvetelményt, a hivatkozasok szama pedig csak 100. A tomérség



ugyanakkor nem megy az érthetéség rovasara. A Bevezetés 2 oldalon foglalja 6ssze
a heterogeén katalizatorok jelentGségét és a kérnyezetvédelemben betdltott szerepét,
valamint a jeldlt kutatoi palyajat. Az Irodalmi Attekintésben a katalizatorok méret- és
alakkontrolljanak lehet6ségeit, a fellletik atomi szintd vizsgalatdnak modern
moédszereit (TEM, NAP-XPS, DRIFTS, SFG, Raman) ismerteti tomoren, de érthetéen
a dolgozat. Hianyolom, hogy a SERS (Surface-Enhanced Raman Spectroscopy),
magyarul Felllet-erésitett Raman-szérds modszert nem targyaljia legalabb egy
bekezdés terjedelemben az értekezés. El6szdr a 10. oldalon szerepel a ,prométer”
sz0, ez a birald szerint ,promotor” helyesen, ha katalizatorra alkalmazzuk. Néhany
furcsa megfogalmazas az Irodalmi attekintésben: ,az iparba térténd atiltésre valod
remeny egyre kozelebbi sikereivel” (14. oldal) és ,nagy kihivast nyujt egyelére” (15.
oldal). Az elirasok szama viszonylag kevés a dolgozatban, ezért a gépelési hibak
felsorolasat mell6z6m. A 2.3 fejezetben a ,CO2 probléma” megoldasanak
lehetGségeir6l van szo, itt hianyolom, hogy reakcidéegyenletek a szovegben nem, csak
abrakban (itt a 7a. és 8. abraban) szerepelnek. Az egész értekezés szOvegében
egyetlen reakcidegyenlet sincs. Kilonoésen fontos lett volna legalabb a WGS, RWGS,
FT és metan reformalas egyenleteit beleirni az értekezés szovegébe. A Célkitlizések
tomoren és érthetéen vannak megfogalmazva 2 bekezdésben a 16. oldalon. A katalizis
tudomanya két alapvetd, egymassal szorosan 0sszefliggé kutatasi tertletre épul: a
katalizatorok fejlesztésére és jellemzésere, valamint a katalitikus reakciok
mechanizmusanak feltarasara. Ezért hianyolom, hogy reakcidmechanizmusokat
részletesen nem targyal a dolgozat (abrakban ugyan szerepelnek, de a szévegben

errél alig van szo).

A Kisérleti Modszerek fejezet tomoren, 12 oldalon irja le az alkalmazott
technikakat. Ebben tobb roviditést (pl. CTAB, HAADF, stb.) nem fejt ki a szévegben a
szerz6, ezeket es tobb csak a szovegben megadott révidites (pl. TOF) jelentését be
kellett volna irni a Roviditések jegyzékébe az értekezés elején. A 26. oldalon egy
bekezdésben szerepel az spICP-MS maddszer és mivel az ezt leiré kézleményben (51-
es hivatkozas) els6 szerz6 a jelolt, kérdésem, hogy ezt miért nem vette be az értekezés

alapjaul szolgaloé kézlemények kozé?

A leghosszabb, Eredmények és Kovetkeztetések fejezethez kapcsolodod
megjegyzéseim a kovetkez6k. Van-e magyarazat arra, hogy az 1 nm-es Pt

nanoreszecskék tulnyomoérészt oxidalt, a nagyobbak pedig nagyrészt fémes



allapotban voltak a metanol oxidacios reakciok soran (28. oldal)? Ha az izopropanol
oxidacioja folyadékfazisban és gazfazisban kilonboz6 mechanizmus szerint megy
végbe, akkor mik lehetnek ezek a mechanizmusok (29. oldal)? Az eltéré molekularis
orientacionak van-e szerepe mas reakciokban is az izopropanol (29. oldal) és az etanol
(31. oldal) oxidaciés reakcidjan kivil? A 6,5 nm-es Pt/WO3NW és PYMCF-17
katalizatorokon (37. oldal) SFG-vel kimutatott felszini intermedierek (6. abra) milyen
reakciomechanizmusra utalhatnak? (A 6. abra nem etanol bontasi reakciét mutat be,
a 6c¢ abra felirata hianyzik). A SAXS vizsgalatok alapjan hogyan rekonstrualtak a 21.
abran bemutatott fellleti strukturakat? Az 5.3 fejezetben kilondsen zavardé a
reakcidegyenletek, pl. Sabatier és RWGS reakcié (44.oldal), az etanol szaraz- és
gézreformalasanak, RWGS+FT reakcio (58. oldal), CO képzédés formiat
mechanizmuson (59. oldal) hidnya. Az igéretes PtG technoldgia (44. oldal)
megérdemelt volna egy bekezdésnél részletesebb ismertetést. Mit ért szén-dioxid
hasznositasara irdnyul6 hagyomanyos rendszerek alatt (46. oldal)? A Pt/CoOx
katalizatorok (47-49. oldal) vizsgalatanal a 27¢ abran nem kobalt oxidacids allapotok
lathatok, sajnalatos, hogy az eredeti kbzleményekben (78, 47) targyalt reakciéutakbol
semmi sem kerlilt be a dolgozatba. A direkt CO: atalakitas Cs+ izemanyagokka (5.3.4.
fejezet) rendkiviil fontos célkitlizés. Nagyra értékelem, hogy 80 katalizator hozamat és
konverzidjat hasonlitottak 6ssze az lizemanyagfejlesztési projektben (65. oldal). A
felskalazasbol miért adédik koncentracionovekedés (69. oldal)? (A 40. abran ez nem

latszik egyertelmiien: a CO2 konverzio és a Cs+ hozam nem linedrisan valtozik.)

Az ,Osszefoglalas” (6. fejezet) és a ,gyakorlati hasznositas lehetéségei” (7.
fejezet) kivaldan megfogalmazott tomor leirasa az elért eredményeknek és az ipari

fejlesztési lehetéségeknek. Utobbit kilondsen nagyra értékelem.

A disszertaciéban bemutatott 41 abra kivalé minéségl és nagyon szemléletes,
az egyik kivétel a 37. abra, aminek (a) és (b) részét fél-fél oldalasra kellett volna

nagyitani, hogy a feliratok jol lathatok legyenek.

A tul sok (34) tézispont miatt a Tézisek terjedelme (13 oldal és tébb mint 40.000
karakter) jocskan tallépi a maximalis 10 oldalt és 20.000 karaktert. Az 1.1-1.7
tézispontok jol, tomoren és dsszegezve foglaljak 6ssze az alkohol atalakitasi reakciok
kutatasa soran kapott eredményeket. A 2.1-2.8 tézispontok viszont 8 kdzlemény
(Irodalomjegyzék 60, 67, 57, 62, 11, 49, 85, alapkozlemények 7-14) eredményeinek

tomoritett felsorolasa Osszegzé tézispont(ok) nélkil (hacsak a 2. tézispont



bevezetésében leirt 2 mondatot nem vesszik annak). A 3-as tézispont 6sszesen 19
alpontbdl all és a 2-eshez hasonléan 1-1 alpont a 15-34 szamu alapkdzlemények
eredményeinek felsorolasa. Néhany eredmény és tézispont az eredeti kozlemények
Absztraktjanak (szandékosan nem a magyar Osszefoglalé vagy Kivonat szavakat
hasznalom, mert véleményem szerint egyik sem felel meg az angol Abstract szé
pontos jelentésének) sz6 szerinti forditasa. Példaul a 37. oldal 3. és 4. bekezdése a
11-es hivatkozas Absztraktjanak sz6 szerinti forditasa. Ezt az eredmeényt irja le a 2.5.
és 2.6. tézispont. A 80-as hivatkozas Absztraktjanak szé szerinti forditasa az 57. oldal
hosszu bekezdése. Ezt az eredményt irja le a 3.2.6. tézispont. Ezzel kapcsolatban
kérdésem, hogy miért szol-gél modszerrel preparaltak a NiO-xP-Al203 katalizatorokat
a hagyomanyos impregnalas helyett? Véleményem szerint XPS vizsgalatokkal nem
meggy6z0 tobbféle nikkel-foszfid fazis jelenlétét igazolni a katalizatorok fellletén, mas
bizonyitékot talaltak-e Ni2P/NisP12 képz6désére? A téziseket azért fogadom el (j
tudomanyos eredményekként, mert magas impakt faktora referalt (peer-reviewed)

folydiratokban publikalt eredményeket sorolnak fel.

Véleményem szerint a tul sok tézispont miatt szerencsésebb lett volna
kevesebb eredményt bemutatni (pl. a csak egy bekezdésben targyalt sz6 szerinti
Absztrakt forditasokat kihagyni) és a legfontosabb eredményeket részletesebben
targyalni, vagy a platina nanorészecskék, vagy a szén-dioxid aktivalasi reakciok
témajaban egy rovid (tézisszerl) értekezést benyujtani. Barmelyik harom valtozat
meghaladta volna a tudomanymetriai minimumkovetelmenyeket. Mindez nem

befolyasolja a dolgozat kimagasl6 szinvonalat méltatd véleményemet.

Osszefoglalva megallapitom, hogy Sapi Andras egy rendkivil értékes,
kimagasld szinvonalu, valtozatos terlletek széles korét feloleld, logikusan felépitett
MTA doktori értekezést nyujtott be, ami messzemendéen megfelel a szakmai
kovetelmenyeknek. Javaslom az értekezés nyilvanos vitdra bocsatasat, a mi

elfogadasat és sikeres védés esetén az MTA doktora cim odaitélését.
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