Kiss Erno*

Szilard fazisu reakcidok katalizise
1. Bevezetés

A szilard fazisu reakcidk (solid phase reactions), a szilard alla-
potu reakciok (solid state reactions), az olddszermentes reakciok (sol-
ventless reactions), az olddszer nélkiili reakciok (solvent-free reactions),
a szaraz kozegli reakciok (dry media reactions) rokon értelmii fogal-
maknak is tekinthetok, noha a szaraz kozeget, az olddészermentes rend-
szereket csak akkor tekinthetjiik szilardnak is, ha kristalyos rendszertiek.
A klasszikus vegyészet az alchémidbol alakult ki. Az alchémikusok a
kisérleteiket oldoszerekben végezték, és a reakcio termékeit Ulepitéssel,
szliréssel, leparlassal stb. valasztottak ki. Az oldoszeres eljarasok kiala-
kulasahoz Arisztotelész viszonyulasa a természetben lejatszodé valtoza-
sokhoz is bdven hozzajarult. Arisztotelész nem ismerte fel a lehetdsége-
ket, hogy a szilard allapotii anyagokban is torténhetnek mindségi valto-
zasok, és ezért kijelentette, hogy ,,No Coopora nisi Fluida", azaz ,,Reak-
ciok nem fordulnak elé oldoszer nélkiil”.! A szilard fazist reakciok ta-
nulményozésa a szilikatkémiaban vette kezdetét, de méar az ezredfordu-
16n a vegyészek tébb mint 500 olyan szilard fazisu organikus reakciérol
szdmoltak be, amiben a hozam 100% volt, ugyhogy a szennyezdanya-
gok mennyisége gyakorlatilag nullaval volt egyenld.? Természetesen a
tanulmanyozott reakciok jelentds része nem tartozik a katalizalt reakci-
0k soraba. Kaup et al.® a tanulmanyozott szilard fazist reakciokat 25
csoportba osztja, és ezekbdl a csoportokbdl csak egyet szentel a katali-
zalt szilard fazisa reakcidknak. A modern kémiaban a szilard fazisu re-

* Dr. Kiss Erné, nyugalmazott egyetemi tandr, Ujvidéki Egyetem, Technoldgiai Kar,
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! TopA F. (1995): Solid State Organic Chemistry: Efficient Reactions, Remarcable
Yields, and Stereoselectivity. Accounts of Chemical Research, Vol. 28. No. 12. 480-
486.

2 KAUPP G. — SCHMEYERS J. — BORG J. (2001): Waste-free solid-state synthesis with
quantitatieve yield. Chemosphere, Vol. 43. No. 1. 55-61.; Kaupp G. (2005): Organic
Solid-State Reactions with 100% Yield. In: Organic Solid State Reactions (pp. 95—
183). Topics in Current Chemistry, VVol. 254. Springer, Berlin, Heidelberg.

3 Kaurpp et al. 2001, 55-61.
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akciokat gazdasagi és kornyezetvédelmi megfontolasbol alkalmazzak.
Nem kell draga vagy akér olcsé olddszereket igénybe venni. A termé-
keket a kémiai reakcio utan nem kell elvalasztani a rendszertdl. Mivel a
reagdlé anyagok koncentracidja maximalis, ezért a reakciok gyorsan
jatszodnak le. Sziikség esetén a hianyzo energiat konnyli potolni mikro-
hullama kemencékben, ultrahanggal stb. Természetesen ezeknek az el-
jardsoknak is vannak hatranyai. A kémiai reakcié el6tt a szilard anyago-
kat malmokban vagy egyéb segédeszkozokkel homogenizalni kell. A
kemencékben meg kell teremteni az egyenletes hdeloszlast, hiszen a
kemencéknek izotermikusan kell miikodniik. Enélkiil — a reakcié fo-
lyaman — jo termékhozamokat nem lehet elérni. A legtdbb esetben
ezeknek a rendszereknek a viszkozitasa nagy, ezért az anyagtranszfer a
szilard rendszerekben lassu folyamat. A diffuzié sebessége a szilard fa-
zisu reakciokban messze elmarad a diffizid sebességétdl folyadékok-
ban, illetve gazokban. A diff(zios allandd nagysaga szilard anyagokban
101910 m?/s, folyadékokban 10° m?/s, gazokban pedig 10° m?/s. A
szilard anyagokban a mozgas, illetve az anyagatvitel jelentésen felgyor-
sul a hevités folyaman. A gyakorlatban ezeket a folyamatokat a Tam-
mann-homérseéklettel jellemzik. E homérséklet kortilbeliil megfelel az
anyag olvadasi pontjanak a felével Kelvinekben kifejezve. Ugyanis a
Tammann-hdmérsekleten az anyagi részecskék mobilitdsa mar jelentds-
sé valik, és ennek kovetkeztében a kémiai reakcidk lejatszodasat is job-
ban észre lehet venni. A feliileti atomok mobilitdsa jelentds mar a
Tammann-homérséklet '4-anal. Ezt az értéket a szakirodalomban Huit-
tig-hdmérsékletnek nevezik. Tehat a térfogati diffazio (bulk diffusion)
jelentdsen felgyorsul a Tammann-homérsék-leten, a fellleti diffuzio
(surface diffusion) pedig a Huttig-hémérsékleten. A szilard fazisu reak-
cidknak a gyorsasaga és szelektivitasa megvaltoztathatd folyositd agen-
sekkel, mineralizatorokkal és katalizatorokkal is. Ez a dolgozat csak a
szilard fazisu reakciok katalizisére korlatozodik. A dolgozat cimét — a
felulirt formaban — tudatosan vélasztottam meg, mert ez a cim alatt tébb
eredményes magyarorszagi kutatd mar a mult szazad derekan is tobb
érdemes dolgozatot jelentetett meg.* Szabo Zoltan szilard fazisu reakci-

4 SoLYMosI F. — REVESZ L. (1962): Szilard fazisu reakciok katalizise. Az ammoénium-
perklorat termikus bomlasa vas-oxid jelenlétében, Magyar Kémiai Folyoirat, VVol. 68.
No. 1. 255-262.; SoLYmMosI F. — KRIx N. (1962): Szilard fazisu reakciok katalizise. A
kalium-klorat termikus bomlasa kiilonboz6é fém-oxid katalizatorok jelenlétében, Ma-
gyar Kémiai Folydirat, Vol. 68. No. 7. 283-289.; SoLYMOsI F. — Krix N. (1962): Szi-
lard fazisu reakciok katalizise. A réz-oxid katalizator elektromos szerkezetének hatésa
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Ok Kkatalizisének iskolaja jol muiikodott, és nem csak Magyarorszagon
volt ismeretes.> Mégsem tartom tanacsosnak, hogy kovetkezetesen ra-
gaszkodjak a szilard fazisu katalitikus reakcidk elnevezéshez a dolgozat
egyes részeiben, mert ma mar ezek az eljarasok jelen vannak igymond a
kémia minden terlletén, és ezért a bemutatott felosztasban és konkrét
példakban azokat a szinonimékat hasznalom majd, amelyek meghono-
sultak a megfeleld kutatasok teriiletén.

2. Szilard fazisu szervetlen kémiai reakciok
2.1. Szilard fazisu rakéta-hajtdanyagok katalizise

A szilard rakéta-hajtéanyagok kompozitok. Ezek a kompozitok
szilard oxidaloszer-granulatumok keverékébdl allnak (ammonium-
nitrat, ammonium-perklorat, kdlium-nitrat), polimer kotéanyagban, és
energetikai vegylletek pelyheit vagy porat (RDX/hexagén/ciklonit,
C3HsNsOs, robbanoé nitramin; HMX/octogén, CsHgNgOs, szintén robba-
no nitraminvegydlet) tartalmazzak. Ezenkivil a kompozitok fontos ele-
mei a fémadalékanyagok (aluminium, berillium) és az egési sebesség-
modositd anyagok (vas-oxid, réz-oxid).® Szilard rakéta-hajtoanyagként
az ammonium-perkloratot is lehet alkalmazni. Ennek a szervetlen
anyagnak nem csak torténelmi jelentésége van. Az ammonium-
perklorat, NH4ClO4 azért kulonosen érdekes rakéta-hajtbanyag, mert

az ammonium-perklorat termikus bomlasara és robbanasara, Magyar Kémiai Folyd-
irat, Vol. 68. N0.10. 454-461.; SOLYMOSI F. — REVESz L. (1963): Szilard fazisu reak-
ciok katalizise. Az ammaénium-perklorat cink-oxiddal katalizalt bomlasa, Magyar Ké-
miai Folyoirat, Vol. 69. No. 5. 210-217.; SoLYMosI F. (1967): Szilard fazisu reakciok
katalizise. Az ammonium-perklorat termikus bomlasa és robbanasa kadmium-oxid és
magnézium-oxid jelenlétében, Magyar Kémiai Folyoirat, Vol. 73. No. 8. 358-365.;
SoLyMmos! F. (1967): Szilard fazisu reakcidk katalizise. Kadmium-, magnézium- és
cink-perklorat hatdsa az ammonium-perklorat termikus stabilitasara, Magyar Kémiai
Folydirat, Vol. 73. No. 8. 366-372.; SoLYMOSI F. — REVESZ L. (1963): Catalysis of
Solid Phase Reactions Zinc Oxide Influenced Thermal Decomposition of Ammonium
Perchlorate, Zeitschrift fir anorganische und algemeine Chemie (ZAAC), Vol. 322.
No. 1-2. 86-100.; SoLymos! F. — KRIx E. (1962): Catalysis of solid phase reactions
effect of doping of cupric oxide catalyst on the thermal decomposition and explosion
of ammonium perchlorate, Journal of Catalysis, Vol. 1. No. 5. 468-480.

> TETENYI P. — LAZAR K. — PAAL Z. — SIMANDI L. (2002): Katalizis — tudomany és
technologia, Magyar Tudomany, Vol. 12. 1548-1556.

5 World Heritage Encyclopedia, Rocket Propellant, World eBook Library, Article
Id: WHEN 0030873089.
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egyszerre lehet alkalmazni erds oxidaloszerként (perkloratok) és iizem-
anyagként is, mivel az ammoniumionbol nagy mennyiségli €égési gazok
szabadulnak fel.” Az ammonium-perklorat termikus bomlasat fémkata-
lizatorok (vas-oxid, réz-oxid stb.) jelenlétében Solymosi és munkatarsai
tanulmanyoztak.® A réz-oxid jelenlétében az ammonium-perklorat bom-
lasa mar 180 °C-on 55-60%-ban végbemegy. Az ammonium-perklorat
robbanéasa pedig mar 260 °C fellépett, a tiszta ammaonium-perklorat exp-
16zi6s hémérsékleténél kb. 200 °C-kal alacsonyabb hémérsékleten.® Ha-
sonlo eredményeket értek el a cink-oxiddal is mint katalizatorral.X
Solymosi az ammonium-perklorat lebontasat nemcsak fém-oxid katali-
zatorokkal végezte, hanem a fémkatalizatorokat perkloratok forméajaban
is bevitte a rendszerbe.!* A kadmium-, magnézium- és cink-perklorat
hatdsdra az ammonium-perklorat bomlasa méar 210-240 °C kozott
100%-os volt. Kulénds azonban az, hogy Solymosi nem észlelt kilénb-
séget a mért aktivalasi energiaértékek kozott, még a tiszta ammonium-
perklorat bomlasahoz viszonyitva sem.

2.2. Szilard fazisu reakciok katalizise az aluminium és a szilikat
keramiakban

Kell egy bizonyos foku batorsag ilyen megfogalmazasu alcim-
hez, hiszen a katalizatorok szerepe nem teljesen vilagos az aluminium
és a szilikat keramidkban. Az aluminium és a szilikat keramiak gyarta-
sakor a szerzOk a katalizator szot legszivesebben elkeriilik. A katalizator
szOt F. Singer és S. S. Singer!? konyviikben, az Industrielle Keramik
cimiiben hasznaljak: ,,Minerali-satoren sind flr die keramische Industrie
lebenswichtig als Katalysatoren fiir Umwandlungen”, de nem a legjobb
maodon. Ugyanis, ha a német mondatot rosszul értelmezzik, akkor azt is
érthetnénk, hogy a mineralizatorok a kerdmiaiparban katalizatorokként

" CHATURVEDI S. — DAVE, P.N. (2012): Nano-metal oxide: potential catalyst on ther-
mal decomposition of ammonium perchlorate, Journal of Experimental Nanoscience,
Vol. 7. No. 2. 205-231.

8 Lasd 4. Ij.

® SOLYMOSI — REVESZ 1963.; SOLYMOSI — KRIX 1962.

10 SoLYMOSI — REVESZ 1963.

11 SoLymosI 1967.

12 SINGER F. — SINGER S. S. (1964): Industrielle Keramik, Erster Band, Die Rohstoffe,
Eigen-schaften, Vorkommen, Gewinnung und Untersuchung, Springer-Verlag, Berlin,
Gottingen, Heidelberg, New York, 202.

412



viselkednek. Ez pedig helytelen, hiszen a mineralizatorok kihatassal
vannak a termodinamikai egyensulyra, a katalizatorok pedig nem val-
toztatjak meg az adott rendszer termodinamikai tulajdonsagait. Budni-
kov és Ginsztling kényviikben leggyakrabban az adalék szét hasznal-
ja.r® Ez egy racionalis megoldas, mert akkor nem kell szigortian megkii-
I6nboztetni a folyositd anyagokat a mineralizatoroktol, vagy mind a ket-
tot a katalizatoroktol. Az adalékanyag fogalma altalanosabb, mint a mi-
neralizator vagy a katalizator fogalma. Tehét, hogy a folydsit6 anyagra a
mineralizator vagy a katalizator sz6t hasznaljuk, ahhoz az irasunkban
pontosan kell ismerniink az adalékanyag mitkddésének a mechanizmu-
sat. Koztudott, hogy a d-elemek eredményesen hasznalhatdk a megfele-
16 katalizalt kémiai reakciokban. Megfeleld atmenetifémek kornyezeté-
ben megfigyelhetd a molekuldk és az ionok geometriai torzuldsa a kii-
16nb6z06 elektronmezdk kiilonb6zd kristadlymezdkben torténd eloszlasa
miatt.}* Ezt a jelenséget a szakirodalom Jahn-Teller-effektus néven is-
meri. A d-orbitdloknak otféle térbeli eloszlasa van, két oktaéderes ma-
gasabb energiaszintli eloszlasa (Eg): dz?, dx?-y?, és harom alacsonyabb
szintl térbeli eloszlasa (T2g): dxy, dyx és dzx. Az oktaéderes és a tetraé-
deres hasadas energiaszintjei kozott a kovetkez6 Osszefiiggés all: Atet =
419 Aoct.™® A Jahn-Teller-effektus az asvanyi anyagokban is megtalalha-
t6.16 Az aluminium-oxid és az agyagasvanyok kiilonbozé formaibol
szarmazd oxidkeramidknal a szilicium-dioxid tetraéderes SiOs lapjali,
valamint az aluminium-oxid oktaéderes AlOs¢ lapjai kozott fellépé kol-
csonhatas alapvetden fontos. Atmenetifémek jelenlétében a helyi ligand
szimmetria torzulasa sz€lsOséges esetekben a szubsztratok kooperativ
fazisatalakulasat eredményezi.l’ Ez a megkozelités — a polimorf formak
és a kemiai vegyiletek gyorsitott transzformacioinak ertelmezése — em-
lékeztet a katalizatorok hatasanak a mechanizmuséara. A polimorf for-
mak csak szilard halmazallapotban jelentkeznek. Ha egy bizonyos ve-

13 BUDNIKOV P. P. — GINSZTLING A. M. (1968): Szilard fazist reakcidk (az orosz ere-
deti cime: Peakmuu B cmecsix TBepAbIX BemiecTB), Miszaki Konyvkiadd, Budapest,
206-211, 339.

14 HANNAY N. B. (1975): Treatise on Solid State Chemistry, The Chemical Structure
of Solids, Vol.1. p. 202. Plenum Press, New York, London.; HESLOP R. B. — JONES K.
(1980): Inorganic Chemistry. A Guide to Advanced Study, Elsevier, Amsterdam, 195.
15 ADAMS D. M. (1974): Inorganic Solids. An Introduction to Concept in Solid-State
Structural Chemistry, John Wiley & Sons, London, 145-157.

16 GOODENOUGH J.B. (1998): Jahn-Teller Phenomena in Solids, Annual Review of Ma-
terials Science, Vol. 28. 1-27.

1 HANNAY 1975.
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gytlet polimorf formait cseppfolyositjuk, akkor csak egy vegyuletet ka-
punk, és nem pedig kiloénbdz6 sztercoizo-merek oldatat. Ellenben a
sztereoizomerek egyforman jelen vannak cseppfolyds és szilard allapot-
ban is.18 A kémiai reakciokban a sztereoizomerek, illetve szilard fazisu
reakcid esetében a polimorf formak is kiilonb6z6 vegyiileteket adhat-
nak, de a cseppfolyositott polimerek oldataban csak egyfajta termék je-
lenhet meg.'® Kis et al.?® a Jahn—Teller-effektus szilard allapot( reakci-
Okban valo jelentdségét réz-, cink- és magnézium-oxid jelenlétében
gibbszit, bémit és y-Al,O3 rendszerekben tanulmanyoztak. A Cu?* ionok
3d orbitalisa nincs feltoltve, elektronkonfigurécidja 3d°; a Zu?* ionok 3d
orbitalisa fel van téltve, elektronkonfiguracidja 3d°, a magnézium pe-
dig sp elem. Elméletileg a Jahn—Teller-effektus fizikai és kémiai valto-
zésokra gyakorolt hatdsa csak a réz-oxiddal eldallitott rendszerekben
varhat6. A kapott eredmények megerdsitettek az elméleti elvarasokat.
Az aluminium-oxid gyorsitott polimorf transzformacioi csak a réz-
oxidos rendszerekben voltak észlelhetok (ekvimolaris CuO/Al>03, 900
°C, 10h, levegd jelenléte).?! A megfeleld spinelek minden rendszerben
megjelentek. A keletkezd spinellek mennyisége nemcsak a megfeleld
két vegyértéki fém-oxidjanak a fajtajatol fliggott, hanem az aluminium-
oxidok fajtajatol is. A kapott eredmények alapjan a kisérleteket célszeri
volt kibéviteni egyéb atmenetifém-oxidokra is (vas- és mangan-oxid),
és a kisérleteket diffuz reflexids spektroszkopiaval (DRS) is megvizs-
galni.?2 A Kisérleti rendszerek atmeneti fém-oxidokbol és bomitbdl, (y-
AIO(OH)), valamint kaolinitbol (Al>Si>Os(OH)4) alltak. A Cu/Al,
Mn/Al és a Fe/Al arany 1/3 volt, a hokezelés pedig 900 °C-on 10h leve-
g6ben tortént. 22 A mintdkban fellépé interakciokat a 10 000—45 000 cm”
! tartomanyban szobahdmérsékleten vizsgaltak. A mintakban a Jahn—
Teller-effektus kimutathaté volt mind a harom atmenetifém-oxid jelen-

18 WopDY A. I. — HENDRY F. — NEEDHAM P. (Eds). (2012): Philosophy of Chemistry,
In Hand-book of the Philosophy of Science, Elsevier B.V., Amsterdam, Boston, 199—
201.

¥ Uo.

2 Ki$ E. E. — LoMIC G. A. — BoSKoVIC G. C. — MARINKOVIC-NEDUCIN R. P. (1998):
Accelerated Polymorphic Transformations of Alumina, React. Kinet. Catal. Lett., Vol.
63. No. 2. 323-328.

21 Uo.

22 Lever A. B. P. (1968): Inorganic Electronic Spectroscopy, Elsevier, Amsterdam,
143.; Kiss E. E. — PUTANOV P. S. (2002): Catalytic Concept of Mineralizing Effects.
React. Kinet. Catal. Lett., Vol.75. No.1. 39-45.

2 KiIss — PUTANOV 2002.
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létében. A savszétvalasztds (Jahn—Teller-effektus) az atmenetifémek
oktaéderes koordinaciojdhoz kéthetd: 10 800-12 000 cm™ (°Tog — °Eq,
d®, Fe?*); 15 400-15 600 cm™ (?Toq — 2Eg, d°, Cu?*) és 22 200-23 000
cm? PEg —°Tag, d4, Mn®").2* A hékezelt mintak fazisosszetétele (XRD,
Cuk,) az 1. tablazatban lathat6.2®

Fém-oxid Bomit Kaolinit
Réz CuO, CuAl20s, a- (o-kvarc), B-krisztobalit, mullit
CuAl204 Al,O3 a-kvarc, mullit, Mn2O3
Mangan a-kvarc, Fe203, (Fez0s)
Vas Mn203, Mn3O4, a-

Al>O3

FeO, Fe203, a-Al203
- (6-) és 0-Al203 a-kvarc, amorf aluminoszilikat

1. tablazat

A hékezelt (900 °C, 10h, levegd jelenlétében) bomit és kaolinit mintdk fazisosz-
szetétele réz-, mangan-, valamint vas-oxid jelenlétében, és az emlitett ionok
tavollétében.?®

A referenciamintaban a hokezelt bomit 6-Al203-dé& (nyomokban)
és 0-Alx03-da alakult at. Mind a harom atmenetifém-ion gyorsitja az
aluminium-oxid polimorf atalakulasat. Mar 900 °C-os 10h hokezelés
utan megjelenik a termodinamikailag stabil a-forma. Ozawa et al.?” sze-
rint, ha y-Al>O3 hevitiink, akkor az a-Al20O3 adalékok tavollétében csak
1050 °C-on alakul ki. Ha a valtozasokat réz-oxid jelenlétében tanulma-
nyozzuk, akkor a CuO-fazis mar 800 °C-on, majd 830-950 °C kozotti
hémérséklet-tartomanyban kialakul az uj ,,Cu-mddositott Al,O3”. Ez a
,,Cu-modositott Al.O3” kozvetlenil mar 950 °C-on a-Al,O3 formara
alakul. Tehat az atmeneti 6-forma kialakulasa elmarad. Ugyanakkor 950
°C felett megjelenik a réz spinell is, CuAl;04, amib6l 1050 °C-on a CuO
kicsapodik.?® A szabad CuO majd 1100 °C-on reagal a keletkezett a-

24 KIURSKI J. S. — OBADOVIC D. Z. — K18 E. E. — MARINKOVIC-NEDUCIN R. P. (2005):
Electronic States of Mn (I1) in the Kaolinite Nanostructure. React. Kinet. Catal. Lett.,
Vol.8 4. No. 2. 359-366.; OzAWA M. — TODA H. — KATO O. — Suzuki S. (1996): So-
lid-State Behavior of Copper-Modified Alumina Toward Lean-Burn Exhaust NO Re-
moval Catalyst. Appl. Catal. B. Environ., Vol. 8. No. 2. 123-140.

% Kiss — PuTANOV 2002.

% Uo.

27 OzAwA et al. 1996.

2 Uo.
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Al,0; madosulattal.® A katalitikus reakciok szempontjabol nézve en-
nek a reakcido mechanizmusnak harom fontos mozzanata van. A hokeze-
1és soran rézionok jelenlétében koztes alakzatok ,,Cu-mddositott Al,O3”
alakulnak ki. Rézionok jelenlétében az aluminium-oxid polimorf &tala-
kulasa megvaltozik, elmarad a 0-Al.O3 kialakulasa, és az a-Al,O3 koz-
vetlendl jelenik meg. A CuO-katalizator kivalik a koztes termékbdl (in-
termediérbol). Tehat, ebben az esetben indokolt a szilard fazisu kataliti-
kus valtozéasokrdl beszélni.

A referenciamintiban a hdkezelt kaolinitbdl kivalik az a-kvarc,
és a kaolinit nagy része amorf aluminoszilikatta alakul 4t.*° Rézionok
jelenlétében az a-kvarc mellett a mintaban megjelenik a B-krisztobalit,
mullit (3A12,03.2Si0y), valamint a réz spinell, CuAl2O4 is. A mullit meg-
jelenik a mangéanionok jelenlétében is. Martiius et al.®! szerint a mullit
a tiszta kaolinitb6l csak 1200 °C-on jelenik meg, de 5% CuO jelenléte-
ben a mullit kialakulhat 200 °C-kal alacsonyabb hémérsékleten is. Réz-
ionok jelenlétében a rendszer szilard oldatta alakul. A mintak mar 800—
850 °C-on zoldes szinlivé valnak, ami szintén a szilard oldatok megjele-
nésére vall.®> A CuO kélcsdnhatasba 1ép a kaolinitben jelenlévd SiO4
tetraéderekkel és deformélja a tetraéderes réteget. E folyamat vegen, a
deformacio kovetkeztében, a metakaolinit-matrix instabilla valik. Mullit
képzédik és amorf SiO, valik ki, amely ezutan krisztobalitta alakul.® A
mullit képzédése CuO jelenlétében sok elemében megfelel a katalitikus
mechanizmusnak. Vasionok jelenlétében a mullit képzddés elmarad,
ami részben megmagyarazhat6 a vasionok gyenge Jahn-Teller hatasa-
val.3* A réz-, mangan- és vasionokkal gyorsitott aluminium-oxid és kao-
linit transzformaciok gyorsitott szinterezéssel jarnak.

2 Uo.

%0 Kiss — PUTANOV 2002.

31 MARTISIUS T. — GIRAITIS R. (2003): Influence of copper oxide on mullite formation
from kaolinite, J. Matter. Chem., Vol. 13. 121-124.
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3 SEITZ S. — TURNBULL D. — EHRENREICH H. (Eds.) (1967): Solid State Physics. In
Advances in Research and Applications, Academic Press, New York and London, p.
94,

% Kiss E. E. — PUTANOV P. S. (2003): Influence of Transition Metal lons on the Text-
ural Properties of Alumina and Aluminosilicates, React. Kinet. Catal. Lett., VVol. 79.
No. 2. 325-331.
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2.3. Mesterséges gyemantok szintézise atmenetifém-katalizatorokkal

A mesterséges gyemantok szintézisét el lehet végezni katalitikus
eljarasokkal, de katalizator nélkil is. A katalizator nélkuli eljaras — az
igynevezett detonacios (robbantasos) szintézis®® — az elfogadott eljara-
sokhoz tartozik, de ezt az eljarast a dolgozat cim szerinti meghatérozasa
miatt a tovabbiakban nem targyalom. A katalitikus eljardsok a magas
nyomasu és magas homérsékletii (HPHT, High Pressure High Tempera-
ture), valamint gazhalmazallapoti szénhidrogénekbdl szenet valaszta-
nak ki, amelybdl gyémantkristalyokat nevelnek (CVD, Chemical Vapor
Deposition).®” A szilard fazist reakciokhoz val6 besorolas vitathato, hi-
szen a reakcio folyaman a katalizator (atmenetifémek) folyékony alla-
potban van (fém-oldoszer-katalizator).

A HPHT (5 GPa, 1500 °C) eljaras szerint a grafitot feloldjak a
felolvasztott atmenetifém-katalizatorban, és a nehezebben old6dd gyé-
mantkristalyok kivalnak az elegybdl.®® A foldfémek katalitikus mecha-
nizmusara Gou mutatott r4 1972-ben. Gou magyarazata szerint az atme-
netifémek Ures 3d orbitdlisa és a szén szabad 2p elektronja (m-
elektronok) gyenge kdlcsdnhatéasba 1ép. Ennek hatéséra a grafit hexago-
nalis kristalylapjai felgylirlisddnek, és a hexagonalis kristalyrendszer, a
katalizator hatdsara, tetragonalissa alakul. A tetraéderes koordinacioban
a szénatomok kozott erds kovalens kotés jon 1étre, és nem alakul ki ké-
miai kotés a nemesfém es a szenatom kozott. Ezzel magyarazhatd, hogy
a fémkatalizator atomja, valamint a szén atomja kdzott a kdlcsénhatas
pillanatnyi, és nem elég erds ahhoz, hogy kialakuljanak a megfeleld at-
menetifém Kkarbidjai.3® Minél nagyobb az atmenetifém-katalizator old-
hatosaga, annal erésebb az interakcidja a szénnel. Az interakcio idétar-
tama rovid, az erdssége pedig gyenge kell, hogy legyen, hogy fémkarbi-
dok ne alakulhassanak ki. A mesterséges gyémant szintézisében a kisér-
leti eredmények alapjan a vas, a kobalt, a nikkel, a mangan és a krém
atmenetifémek bizonyultak a legjobb katalizatoroknak. Az atmenetifeé-

% BRAUN T. (2010): Detonéciés nanogyémantok titkositott felfedezése, Magyar
Tudomany, 10, 1247-1252.

37 D’HAENENS-JOHANSSON U. F. S. — MOE K. S. — JOHNSON P. - WONG S. Y. — LU R.
— WANG W. (2014): Near-Colorless HPHT Synthetic Diamonds from AOTC Group,
Gems & Gemology,Vol. 50. No. 1. 30-45.

3 SUNG J. C. — LIN J. (2009): Diamond Nanotechnology: Synthesis and Applications,
Pan Stanford Publishing Pte. Ltd., Singapore, 66—71.
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mek kozill a réz és a cink nem katalizalja a folyamatot.*® Erdemes meg-
emliteni, hogy nagyiparilag az atmenetifémek elegyét alkalmazzdk. A
General Electrics FeNiCr, De Beers eljarasban FeCo- eés FeNi-, az oro-
szok NiMn-, a kinaiak pedig NiMnCo-katalizatorokat hasznalnak.*!

A CVD-eljaras esetében a zart rendszerti sziliciumes6 (kvarccsd)
falaira magas homérsékleten vasat,*? nikkelt*® vagy egyéb fémeket*
szublimaltatnak. A sziikséges szénatomokat pedig szénhidrogénekbdl
(metén, acetilén) hasitjak le. Ugyanis a szénhidrogéngazokbol magas
hémérsékleteken (800 °C nagysagrend) szén és hidrogén szabadul fel,
mivel a szénhidrogén kovalens kotés felszakad. A szénatomok lecsa-
podnak a fémkatalizator fellletére, ahol gyémantkristalyokké alakulnak.

2.4. A fullerén szilard fazisu katalizalt dimerizacioja és trimerizacidja

A fulleréneket hataresetnek vehetjik a szerves és szervetlen ké-
mia kozott. A monomer fullerént, Ceo nagy sebességii vibraciés malom-
ban 30 percig aktivaljdk (high-speed vibration milling, HSVM) KCN-
vagy NaCN-katalizator jelenlétében. A dimerizacié 30%. Hasonld ho-
zamot el lehet érni alkalifém-katalizatorokkal, de a magnézium és az
aluminium is hasonld aktivitast mutat.*

3. Katalitikus jelenségek a kohaszatban

Y. K. Rao dolgozataban*® megjegyzi, hogy a kohaszatban a kata-
lizist nem alkalmazzak az elvart lehet0ségek mértékében. A lehet6ségek

40 Uo.

4 Uo.

42 SHIMADA Y. — MUTSUKURA N. — MACHI Y. (1992): Synthesis of Diamond Using Fe
Catalysts by RF Plasma Chemical Vapor Deposition Method, Japanese Journal of
Applied Physics, Vol. 31. Part 1. Issue 6B. 1958-1963.

43 ZARE K. — MALKESHI M. A. (2013): Effect of catalyst on growth of diamond by
plasma-enhanced chemical vapor deposition, Journal of Nanostructure Chemistry,
Vol. 3. No. 27. 1-5.

4 MATSUMOTO S. — SATO Y. — KAMO M. — SETAKA N. (1982): Vapor Deposition of
Diamond Particles from Methane, Japanese Journal of Applied Physics, Vol. 21. No.
4.1.183-1L185.

4 KoMATsU K. (2005): The Mechanochemical Solid-State Reaction of Fullerenes. In
Organic Solid State Reactions, Topics in Current Chemistry, Vol. 254. Springer, Ber-
lin, Heidelberg, 185-206.

4 RA0 Y. K. (1983): Catalysis in Extractive Metallurgy, JOM (Journal of Metals),
Vol. 35. No. 7. 46-50.
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pedig megvannak. Raonak szénfeketével (amorf szénpor) a cink-oxidot
sikerlilt 6h leforgasa alatt redukalni 1020 °C-on. Mikor a keverékhez
1,7% Li>O-katalizatort kevert, a redukcié mar néhany perc utan megtor-
tént. Hasonld eredményeket kapott a Na>COs-katalizatorral is. Tanaka
és Lund*’ megfigyelte, hogy a Na,COs, valamint a K,COs katalitikusan
hat a vas-grafit 6tvozetek hevitésekor a szenesité atmoszféra kialakula-
sara. Ennek kovetkeztében a széndtvozetek mar 850 °C-on elkezdenek
kialakulni. Ez a katalitikus hatas a 850-950 °C kozotti hdmérséklet-
tartomanyban észlelheté. Az ausztenit vagy y-Fe kilénben csak 912 °C
felett jelenik meg. A volfram és a molibdén hasonlé katalitikus hatast
gyakorol a vas-szén Gtvozetek kialakulasara, mint a KoCQ3.*8

4. Szilard fazisu szerves reakcidk katalizise

A szilard fazisu szerves reakciok a peptidek szintézisével kezdo-
dott (Robert Bruce Merrifield, kémiai Nobel-dij, 1984).4° Merrrifield az
aminosavakat szilard gyantéakra vitte fel. A peptidmolekuldk ndvekedése
pedig a hordoz6 gyanta fellletén tortént meg. Ez a dolgozat forradalmi
attorést tett sok élettanilag és egyéb fontos szerves anyag szintézisére.
Noha a hasznalt gyanta katalitikus hatdst nem mutatott konnyt elkép-
zelni, hogyha a hordoz6 katalitikus hatast is kimutat, akkor mar szilard
fazisu szerves reakciok katalizisérél beszélhetliink. Masik modja a szi-
lard fazisi szerves reakciok katalizisenek a megvalositasa, ha a szilard
hordozora a reaktdnsokon kivil katalizatorokat is felvisziink. Ezek a
szintézisi eljarasok gyakoriak a gyogyszeriparban és természetes poli-
merek szintézisében, de a kémia egyéb teruletein is alkalmazhatdk.
Hordozoként alkalmazni lehet szervetlen anyagokat, mint peldaul alu-

4T TANAKA Y. — LUND J. A. (1988): Catalytic Effect of Carbonates in Iron — Graphite
Compacts, Powder Metallurgy, Vol. 31. No. 1. 45-51.

48 JIN, J. — HONG, T. — WU, J. (2017): Study on the Mechanism of Heterogeneous Ca-
talysis (3) — The Catalysis of W, M, S and SiO; on Carbon Dissolving and Mechanism
of Carbon Dissolving in the Iron — Graphite Compact. Journal of Materials Science
and Chemical Engineering, Vol. 5. 77-86.

4 MERRIFIELD R. B. (1963): Solid Phase Peptide Synthesis. I. The Synthesis of a
Tetrapeptide. J. Am. Chem. Soc., Vol. 85. No. 14.2149-2154.; MERRIFIELD R. B.
(1964): Solid Phase Peptide Synthesis. 1l. The Synthesis of Bradykinin, J. Am. Chem.
Soc., Vol. 86. No. 2. 304-305.; MERRIFIELD R. B. (1964): Solid-Phase Peptide Syn-
thesis. 11l. An Improved Synthesis of Bradykinin. Biochemistry, Vol. 3. No. 9. 1385—
1390.; MITCHEL A.R. (2008): Bruce Merrifield and solid — phase peptide synthesis: a
historical assessment, Biopolimers, Vol. 90. No. 3. 175-184.
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minium- és szilicium-oxidokat, agyagféleségeket stb., valamint nagyon
sokfele szerves anyagokat. A szilard fazisu szerves reakciokrol ma igen
gazdag szakirodalom van. Utmutatoul Basu és Paul® reviélis dolgozatat
hasznéltam. A dolgozat 264 munkat idéz, amelyek k6zott jelentds a ka-
talizalt szilard fazisu szerves reakciok szama.

4.1. Suzuki kapcsolési reakcio

A biarilok (Ar-Ar) és homoldgjaik a konjugélt poliaromatikus
vegyiiletek jelentOs osztalyat képezik. A poliarilok jelent6s alkalmazast
nyertek folyékony kristalyok, Iézerfestékek és vezetd polimerek gyarta-
saban. Emellett a biariloknak és magasabb homoldgjaiknak jelentds sze-
repe van az élettanilag fontos molekulak felépitésében, egyes gydgysze-
rekben és mezdgazdasagi vegyszerekben.®! Basu et al.>? hatékony elja-
rast dolgozott ki a polihaloaromatikus vegyluletek keresztkapcsolasara
arilbérsavval, KF/aluminium-oxid hordozon, palladiumkatalizator jelen-
Iétében. A rendszernek a sziikséges energidt mikrohullamokkal biztosi-
tottak (1. abra).

Xn
+ Q B(OH), Pd-kat. (2mol%) 0 O
X

KF/alumina n

X £ .
olddszermentes
58-90)%
X =Brvagyl n=1-3 MW ( )%
1. dbra

Suzuki kapcsolasi reakci®?
4.2. 1,2-Diszubsztitualt benzimidazolok szelektiv szintézise

Funkcionalizalt benzimidazolok a nitrogéntartalmi heterocikli-
kus vegyiiletek jelentds osztalyat képezik. Jelentds szerepiik van a

%0 BAsU B. — PAUL S. (2013): Solid-Phase Organic Synthesis and Catalysis: Some Re-
cent Strategies Using Alumina, Silica, and Polyionic Resins, Journal of Catalysts,
Hindawi Publishing Corporation, Kairo, 1D 614829, 20.
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%2 BASU B. — DAS P. — BHUIYAN M. M. H. — JHA S. (2003): Microwave-assisted Suzu-
ki coup-ling an KF-alumina surface synthesis of polyarils, Tetrahedron Letters, Vol.
44. No. 19. 3817-3820.

3 BAsu — PAuL 2013.
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gyogyszeriparban a fekélyellenes hatasuk miatt. Alkalmazhatok vér-
nyomascsokkentokként is. Antiviralis, gomba- €s rakellenes hatasuk is
ismert. Ellensulyozza az allergiat kivaltdé hisztamin hatasat. Az atme-
netifémek komplexeiben a ligandok szerepét is betdlthetik. Az ilyen ve-
gyiileteket bioldgiai rendszerek modellezésére alkalmazzak.>* Az 1,2-
diszubsztitualt benzimidazolok (3) szelektiv szintézise a 2. abran latha-
6.5 A megfelelé aromas diaminvegyiilet (1) reagal az alifas aldehiddel
(2), vasszulfat-katalizator jelenlétében, ami szilikagél hordozén van. A
reakcid siman lejatszodik szobahémérsékleten is.

NH, N
o At-Si X
R : D RE=6HD = SSOZL(ile:at — i E:E p il

NH,

: 2 s U

2. abra
1,2-diszubsztitualt benzimidazolok szintézise®®

RZ

4.3. Nitroarének transzfer hidrogénezése palladiumkatalizatorral

A nitroarének hidrogénezésének fontos ipari jelentésege van. A
hangyasavat gyakran hasznaljak hidrogén donorként. Basu et al.>’ a nit-
rocsoport redukciojat 2 mol% Pd(OAc)z-katalizatorral végezte el, ami-
nometil polisztirén hordozd, Amberlit gyanta formiat (ARF, Amberlite
Resin Formiate) és egy kevés N,N-dimetil-formamid (DMF, N,N,-
Dimethylformamide) jelenlétében, 100-120 °C-on, 6-14 h idétartam-
ban.

% Uo.

% pauL S. — Basu B. (2012): Highly selective synthesis of libraries of 1,2-
disubstituted benzimidazoles using silica gel soaked with ferric sulfate. Tetrahedron
Letters, Vol. 53. No. 32. 4130-4133.

%6 Uo.

5 BAsU B. — DAs P. — DAs S. (2005): Transfer hydrogenation using recyclable poli-
mer-supported formate (PSF): efficient and chemoselective reduction of nitroarenes,
Molecular Diversity, Vol. 9. No. 4. 259-262.
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i 100-120°C "

3. dbra

Nitroarének transzfer hidrogénezése palladiumkatalizatorral®®
4.4. C-C Keresztkapcsolasi reakciok

A palladdiumkatalizatorok alkalmazasa a modern szerves anya-
gok szintézisében széleskoriien elterjedt. A C-C keresztkapcsolasi reak-
ciok termékei alkalmazast talaltak a gyoOgyszeriparban, bioaktiv és
egyeb kuldnleges anyagok szintézisében. E téren elért eredményeikért
Heck (Richard F. Heck), Suzuki (Akira Suzuki) és Negishi (Ei-ichi
Negishi) 2010-ben kiérdemelte a kémiai Nobel-dijat. A 4. abran harom
reprezentativ reakcio van bemutatva.>®

©/X PN Pd(PPh;),, bézis @/\/
+ Z R
(-H
OH X
B on Pd-Catalyst
* bazis
R! R*

Rl
©—1 N (PPh;),PdCl, C
+ —
Cul, R3N
4. dbra

C-C Keresztkapcsolasi reakciok®
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% YIN L. — LIEBSCHER J. (2007): Carbon-carbon coupling reactions catalyzed by hete-
rogeneous palladium catalysts, Chemical Reviews, Vol. 107. No. 1. 133-173.; BAsU —
PauL 2013.
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5. Szilard fazisu enzimkatalizis

A szilard fazisu enzimkatalizis ma mar gyakran jelen van az ipa-
ri eljarasokban is. Az enzimeket szilard fazisu szerves vagy szervetlen
hordozokon rogzitik (immobilizaljak), megfeleld pH-értéken, széraz
koriilmények kozott. A rogzitett enzimek magasabb homérsékleten ké-
pesek dolgozni, mint mikor cseppfolyds kézegben vannak.®! Az elvég-
zett reakcid utan a termék egyszeriien eltavolithaté a rendszerbdl, mivel
az enzim rogzitett helyzetét a hordozdn tovabbra is megtartja.

6. Oldoszermentes fazistranszfer-katalizis

A fazistranszfer-katalizis esetében a katalizator (Phase Transfer
Catalyst, PTC) el6segiti a reaktans atjutasat az egyik szakaszbol a ma-
sikba, ahol a reakcio végbemegy. A PTC jellemz6 az anionos reakciok-
ra, ahol egy kis mennyiségii fazistranszferagenst hasznalnak (tetra-alkil-
ammoénium sok, koronaéterek). Az olddszermentes eljaras biztositja a
reagdlé anyag maximalis koncentracidjat. A fazistranszferagens, mint
elektrofil anyag egyszerre betdlti a reaktans és a szerves anyag szere-
pét.? Az oldészermentes PTC harom jellemzd 1épésbdl 4ll: i) a reagald
anion transzfere a szilard fazisbol a szerves fazisba; ii) a termék anion
transzfere a szerves fazisbol a szilard fazisba; iii) a reaktans és a termék
anion egyensulyi megoszlasa (particionalasa) a szerves és a szilard fazis
kozott.5% Ezek a reakciok — a legtobb esetben — oldoszerekben Kivitelez-
hetetlenek. Az oldoszermentes PTC-t gyakran alkalmazzdk a gydgy-
szerkémiaban, a biokémiaban,% polimerek kémiajaban® és a folyékony
kristalyok kémiajaban®® is.

b1 GUIBE-JAMPEL E. — G. ROUSSEAU G. (1987): Selectivity in the transesterification of
esters by supported enzymes. Tetrahedron Letters, VVol. 28. No. 31. 3563-3564.

62 KIDwAI M. (2001): Dry media reactions. Pure Appl. Chem., Vol. 73. No. 1. 147—
151.; Loupy A. (1999): Solvent-free reactions, Topics in Current Chemistry, Vol. 206.
153-207.

8 STARKS C. M. et al. (1994): Phase-Transfer Catalysis, Chapman & Hall, Inc., 23—
24.

% YERDELEN K. O. (2012): Solvent-free supported and phase transferred catalyzed
synthesis of benzaniline derivates using microvawe irraditation, International Journal
of Pharmaceutical Sciences and Research, Vol. 3. No. 1. 126-129.

% KELLER P. (1987): Synthesis of liquid-crystalline side-chain polyacrylates by solid-
liquid phase-transfer catalysis without added solvent, Macromolecules (ACS), Vol. 20.
No. 2. 462-464.

8 STRZELECKA H. — JALLABERT C. — VEBER M. — MALTHETE J. (1988): Synthese Ef-
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7. Szilard tiizeléanyagok katalitikus elégetése

A foldgaz, a kdéolaj ma mar jelentés mértékben kiszoritotta a
szenet, mint energiaforrast, de mint vegyipari nyersanyagot még inkabb.
A foldgaz, a kdolaj kevésbé kornyezetszennyezd a szénnél, és igymond
minden szempontbol kénnyebben kezelhet6. Mindennek ellenére a sze-
net még mindig jelentds mennyiségben hasznaljak a vilag egyes orsza-
gaiban energiaforrasként és vegyipari nyersanyagkent is. Az utobbi 10—
15 évben a vilag szénfogyasztasa folyamatosan nd. A szénféleségek ka-
talitikus elégetésének két legfontosabb célja: a szénben lekotott energia
hatékonyabb kihasznalasa és a kornyezetvédelem. A szakemberek e
targykor problémajaval mar a mult szdzadban is foglalkoztak, mégpedig
eredményesen. Az USA-ban elért eredményekrél egy magyarorszagi
szaklap a kovetkez6 irassal szamolt be 1909-ben.

"TEKHNOLOGIA. Eljaras tiizel6 anyagok fiisttol mentes elége-
tésére. A »The Coal Treating Company« ceg (Boston) érdekes talal-
méanynak értékesitésére kapott engedélyt, a mely abban all, hogy a sze-
net, vagy barmely mas tiizeld anyagot valamely s6, vagy valamely mas
kémiai vegyulet rétegével bevonjék, a mely katalitikusan hat. A gyakor-
latban keresztulvitt kisérleteknél alkali féemeket és mas fémek oly s6inak
gyenge oldatat hasznaltak, a melyeknek okszidjai a kemencében uralko-
do hémérsékletnél nem illannak el, a milyenek pl. a réz-, a vas-, a man-
gan-, a kobalt-, és a czinn-sok. Kitlinden bevalt a natrium-nitratnak és a
kalcium-kloridnak a vizes oldata. Ezen oldatba alig meggyujthaté grafi-
tos szenet martottak, a mely azutan a kemencében 65-100 cm. hosszl
langgal égett, holott azel6tt alig lehetett 10 cm—nél hosszabb langot el-
érni. Fustot egyaltalan nem lehetett észrevenni. A hatas akként okolhatd
meg, hogy a viz kilizése utan, a s6oldat vékony rétege a kemence magas
homérséklete mellett fémoxidda alakul at és ezen fémoxidot a voros iz-
zasban levd szén, a réteg egyik oldalan allandoan redukalja és a levegd
oxigénje azt a réteg masik oldalan regeneralja. Fel kell még tételezni,
hogy eme réteg, csak annyi oxigént ad le, hogy benne a szénnek leg-
alabb e96y része, szénoxidda éghessen el. (Polytekhnikai Szemle. 1909.
5.sz.)".%

ficace de Composes Aromatiques Polyalcoxyles / Effective Synthesis of Polyal-
koxylated Aromatic Compounds. Molecular Crystals and Liquid Crystals Incorpo-
rating Nonlinear Optics, Vol. 156. No. 1. 347-353.

87 LITSCHAUER L. (1909): "Tekhnologia", J6 Szerencsét (Tarsadalmi, Miiszaki, Banya-
szati és Kohdaszati Heti Szaklap), Il. évfolyam, 22. szdm, 369., februar 28.
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Az idézetben talalt helyesirasi hibdk nem hibak, hanem az erede-
ti irds betll szerinti atirata. A jelentés szakszertisége a mai kémiai tudo-
manyok részérdl teljességében elfogadhatd. A szilard tiizelanyagok
katalizatorainak tokéletesitése még ma sem zarult 1e.%® Noha j6 megol-
dasok sziilettek mar a mult szazad elsé éveiben is. Modern laboratériu-
mi miiszerekkel kimutathatd, hogy az alkalifémek so6ibol (pl. Mg, Ca,
Sr, Ba) és az atmenetifémek soibol (pl. Mn, Fe, Ni, Cr, Zn, Cu) készilt
katalizatorok 30-80 °C-kal csokkentik a szén (Taixi coal — China) gyul-
ladasi homérsékletét. A szén égéshatékonysaga az emlitett katalizato-
rokkal 10-25%-kal megnovelhetd. Ezek a katalizatorok tovabba jelent6-
sen csokkentik az égesi gdzokban a szén-monoxid, a kén-dioxid, a nit-
rogén-oxidok és az el nem égett szénrészecskék mennyiségét.®® Ma mar
a szenet leggyakrabban aprora apritjak és katalizatorokkal 6sszekeverve
fluid-agyas reaktorokban égetik el.”

A szilard tlizel6anyagok katalitikus elégetését nem lehet kovet-
kezetesen a szilard fazisu reakcidk rendjébe sorolni, hiszen itt nem szi-
lard-szilard reakciordl van szd, hanem a természetben taldlhaté amorf
szén (kOszén, faszén stb.) elégetésérdl. Vagyis a szénféleségek és a le-
ben. Kovetkezetlenségemet azzal indokolom, hogy ramutatok arra a va-
I6sagra, hogy a 20. sz&zad elején a magyar kémikusok figyelemmel ki-
sérték a vilagban torténd kisérleti és ipari kémia eredményeit a katalizis
terén is. Erdekes véletlenség, hogy a magyar szaklap a szén katalitikus
elégetésérdl 1909-ben szamol be, abban az évben, amikor Wilhelm
Ostwald tevékenységét Nobel-dijjal jutalmaztak, éppen a katalizissel,
valamint a kémiai egyenstlyokkal kapcsolatos munkassagaért.’

8Wu Z. - YU Z. — ZHU W. — ZHou P. (2001): Energy Saving and Pollution Reducing
Effects of Coal Combustion Catalysts, Tsinghua Science and Technology, Vol. 6. No.
2. 156-159.; TIKHOV, S. F. et al. (2013): Catalytic combustion of brown coal particu-
lates over ceramometal honeycomb catalyst, Catalysis for Sustainable Energy - De
Gryter, 82-89.

89 Wu et al. 2001.

O TIKHoV et al. 2013.

I ROMPP H. (1960): Vegyészeti Lexikon, 2. kotet, Miiszaki Konyvkiado, Budapest,
880.
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8. Osszegzés

A Kkatalizalt szilard fazisu reakciokat ma mar a kémia minden te-
riletén tanulmanyozzak. Alkalmazasuk indokolt gazdasagi megfontola-
sokbdl, mivel a hozamok 100%-ak, de a kdrnyezetvédelem szemszégé-
bdl is, hiszen ezek a szintézisek olddszermentesek. Ma jelentds szere-
plk van a gyogyszeriparban, agrokémiai termékek és bioldgiai prepara-
tumok kidolgozasaban. Szilard fazisu katalitikus reakciok rendjebe so-
rolhatd a szilard Gizemanyagot hasznal6 rakétak meghajtésa, de a mes-
terséges gyémantok eldallitasa is. Az elkdvetkezd években a szilard fa-
zisu katalitikus reakciok alkalmazasa nagy valdsziniiséggel jelentdsen
felgyorsul.

Megjegyzés: A dolgozat a "Catalysis of Solid State Reactions” (E. Kiss,
S. Pani¢) angol nyelvii vitaindité eldadas része, mely magyar vonatko-
zasu kutatasokkal jelentdsen ki lett bévitve. PHYSICAL CHEMISTRY
2018, 14™ International Conference on Fundamental and Applied As-
pects of Physical Chemistry, Organized by The Society of Physical
Chemists of Serbia (SPCS), Belgrade, 24—28" September 2018.
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