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1 Bevezetés

Az utébbi évtizedekben a fémklaszterek katalizatorként vald alkalmazasa igen intenziven
kutatott teriiletté valt. A nanoklaszterek €s nanorészecskék az atomok €s a tombi anyagok kozott
helyezkednek el a méretskdlan. Kb. 2 nm-ig klaszterekrél, felette pedig nanorészecskékrol
beszEliink. Mind a nanorészecskék, mind a klaszterek tulajdonsagai nagyban kiilonb6znek a
megfelelé tombi anyag tulajdonsagaitol és erdsen méretfiiggéek. Viszont a nanorészecskék
tulajdonsdgai a klaszterekhez képest konnyebben elérejelezheték. A fémklaszterek
fizikai-kémiai tulajdonséagai, akar mar egy atom hozzaadasaval vagy elvételével, vagy a toltés
és az Osszetétel megvaltoztatasaval nagymértékben és nem monoton valtoznak, igy katalitikus
aktivitasuk konnyen hangolhato. Emellett ipari katalizatorok modellrendszereként is kittinben
alkalmazhatdk, hiszen gdzfazisti szamitasok, illetve kisérletek soran az egyes hatasok
egymastol elvalasztva, pontos €s idealizalt korilmények kozott vizsgalhatok és igy molekularis
szinten jobban tanulmanyozhaté az adott reakcio energetikdja és kinetikdja is. Emellett
idealizalt modelleken vizsgalhatok a koztitermékek is, feltdrhato a reakciomechanizmus és
valaszt kaphatunk arra a kérdésre, hogy a klaszter mérete, szerkezete, oxidacids allapota, toltése
stb. hogyan befolyasolja a kémiai folyamatokat. Természetesen az igy kapott eredmények nem
feleltethetok meg egy az egyben a feliiletre levalasztott vagy oldatban 1év6 klaszterek

reaktivitdsaval, de a fenti kérdések vizsgalhatova valnak 2.

Doktori munkdm sordan kiilonb6z6  atmenetifém-klaszterek  katalizatorként  valo
alkalmazhatdsagat vizsgaltam kiilonboz6 reakciokban, kvantumkémiai mddszerekkel.
Csoportunk egyiittmiikodik Ewald Janssens (KU Leuven) kutatécsoportjaval, ahol kisérleti
munka folyik; az aranyklasztereket itt allitottak eld és vizsgaltak kisérleti modszerekkel a

propénnel valo reaktivitasat.

Els6ként a propén adszorpcidjanak vizsgalatdit mutatom be arany-, illetve ittriummal dopolt
aranyklasztereken. A kisméretli aranyklaszterek nagy aktivitast és szelektivitdst mutattak a
propén propilén-oxidda, egy fontos ipari alapanyaggé valo alakitasdban 3. Az aranyklaszterek
elektronszerkezete €s geometriai tulajdonsdgai — igy a toltéseloszlas is — hangolhatok
ddépoldatom alkalmazasaval is, amivel a klaszterek kémiai tulajdonségait is megvaltoztathatjuk.
A csoportban kordbban végzett kutatasok mar megmutattak, hogy az ittriumatom egy megfeleld
dépoldatom az aranyklaszterek stabilitasanak, illetve katalitikus aktivitasanak hangoldsara >°.
A mérete és az elektronegativitdsa jelentdsen kiilonbozik az aranyatométdl és betoltetlen d

palyai vannak, amik jé elektronakceptorra teszik. Igy kutatdsomban a klaszter toltésének és



méretének valtoztatasa mellett vizsgéltam az ittrium, mint dopoléatom hatasat is a propén
adszorpcids energidjara. Mivel az etilén aranyklaszteren torténd adszorpcidja soran
megmutattadk, hogy a nemkovalens kolesonhatdsok szerepe igen jelentds és az adszorpcid
donalas/visszadonalas mechanizmussal megy végbe ’, igy a klaszter—propén kélcsonhatasok

valtozasat is vizsgaltam a klaszter toltésének, méretének és 6sszetételének fliggvényében.

Vizsgaltam a kisméretii rézklaszterek katalizatorként valé alkalmazhatosagat is, a NoO és a CO
reakciojaban. A kipufogdgazban szennyezdanyagként nagy mennyiségben szén-monoxid,
szénhidrogének, kisméretli koromrészecskék ¢&s nitrogén-oxidok fordulnak eld, melyek
toxicitasa, egészségkarosito hatasa jol ismert ®. Mivel a NoO + CO — N, + CO» reakcié
energiagétja relativ nagy, kb. 200 kJ/mol °, katalizatorra van sziikség az atalakitashoz. A
haromutas katalizatort (three-way catalyst, TWC) tartjak a legigéretesebb technoldgianak a
kipufogdgazban 1évé szennyezéanyag mennyiségének csokkentésére, viszont ez jelenleg draga
nemesfémeket tartalmaz '°. Igy jelen van az igény egy olcsobb, de legalabb ilyen hatékony
haromutas katalizator kifejlesztésére. Ez viszonylag olcsé fémek alkalmazaséaval érhet6 el, igy
az irodalomban vizsgaltak a rézklaszterek katalitikus aktivitasat is. Hirabayashi és munkatarsai
rézklaszter anionokon vizsgaltak a N>O és CO reakciojat s azt allapitottak meg, hogy a vizsgalt
klaszterek képesek katalizalni ezt a reakciot !'. Mivel a rézklaszterek igéretes katalizatornak
mutatkoztak ezen reakcio katalizisére, viszont a pontos reakcidmechanizmust még nem
hataroztdk meg, ezért munkam soran a semleges rézklaszterek reaktivitasat vizsgaltam a méret
fliggvényében. Emellett a legigéretesebb klaszterek esetében meghataroztam a teljes

reakciomechanizmust.

Doktori munkdm harmadik témdja a rézklaszterek CO> redukcioban vald reaktivitdsanak
vizsgalata, mely az elmult években szintén igen kutatott teriiletté valt, mivel a kibocsatott CO2
ujrafelhasznalasa egy hatékony katalizator segitségével, csokkentené az atmoszféraban 1évo
CO2 mennyiségét. A szén-dioxid nagy stabilitasa miatt, bar lehet olyan realis koriilményeket
valasztani, ahol a szén-dioxid redukcidja termodinamikai szempontbdl lejatszodhat, a nagy
gatak miatt mindenképpen katalizatorra van sziikség. A CO; redukci6é harom nagy csoportjat
kiilonboztethetjilk meg, a fotokémiai, az elektrokémiai és a termikus redukciét 2. Jol ismert,
hogy a rézfeliilet hatékonyan Kkatalizadlja a CO: elektroredukciojat metanolla és mas

B-14 " Emellett a réz termikus katalizatorként is alkalmazhatd, a

szénhidrogénekké
Cu/ZnO/AL O3 katalizatort iparban is hasznéljadk, CO-, CO2- és Hp-tartalmu szintézisgazbol
metanolt allitanak elé '°. Rézklaszterek katalitikus aktivitasat tanulméanyozva C. Liu és

munkatarsai azt talaltak, hogy Cuy klasztert aluminium-oxid feliiletre levalasztva jo katalitikus
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aktivitas érhetd el, metanol képzddik '®. A klaszterek katalitikus aktivitasa hangolhat6 tobbek
kozott a klaszterek méretével, toltésével €s dsszetételével. Mivel egy jo katalizatornal fontos,
hogy a reagens megfeleléen kotédjon meg a katalizatoron, igy els6ként a toltés és a
klaszterméret, illetve a csoportban az Osszetétel hatasat (az atmeneti fémek elsé sorabdl én a
krommal és a mangéannal valé dopolas hatasat tanulmanyoztam) vizsgaltuk a CO» adszorpcids

energidjara és a szén-dioxid—klaszter kolcsonhatasokra.

2 Alkalmazott szamitasos kémiai modszerek

Doktori munkdm soran a kiilonb6z6 fémklaszterek tulajdonsagait és reakcioit kvantumkémiai
szamitasok segitségével vizsgaltam. Ezeket a szamitdsokat a Q-Chem és az MRCC
programcsomagokkal végeztem, DFT funkcionalok és a Karlsruhe baziscsalad hasznalataval.
A megfeleld funkciondl, baziskészlet ¢€s diszperzidkorrekecid kivalasztasat minden esetben
alapos modszertesztelés eldzte meg, CCSD(T) referenciamodszert alkalmazva.

A klaszterek szerkezetét irodalomban publikalt eredmények alapjan hatdroztam meg, illetve,
ahol ez nem volt lehetséges, abban az esetben az un. capping mddszert alkalmaztam. Az
adduktok esetében a kezdeti geometridkat szisztematikusan generaltam, m és di-c kotési
modban. A reakcidut meghatarozasa soran az atmeneti allapotok kereséséhez az FSM modszert
(freezing string method, kifagyd hir mddszer) hasznaltam, majd az igy megtalalt geometriat a
konvenciondlis sajatvektor keresé moddszerrel finomitottam tovabb. Az 4tmeneti allapotokat
IRC modszerrel ellendriztem. Az optimalt szerkezeteken minden esetben rezgési analizist
végeztem, hogy ellendrizzem, hogy a talalt optimumok ténylegesen minimumok a potencialis
energia hiperfeliileten. A hullamfiiggvények stabilitasat is ellendriztem.

Az aranyklaszterek esetében a klaszter €s a propén kozotti kdlcsonhatds erdsségét a kotési
energiaval jellemeztem, az aldbbi definicio alapjan: Eiewsi = E(Aux1Y) + E(CsHg) —
E(Aux1Y-C3Hg), a kisérleti eredményekkel valo kdnnyebb Osszehasonlithatosag céljabol. A
rézklaszterek esetében az adszorpcids energiat haszndltam a kolesonhatds erdsségének
jellemzésére, ami az addukt és a reagensek energidjanak kiilonbségeként szamithato. A
termokémiai szamitasokhoz a Tamkin konyvtarat hasznaltam.

A klaszter—adszorbens kolcsonhatas analizalasara az energiafelbontds- és toltéstranszfer
analizist (EDA) hasznaltam. A péalya—palya kolesonhatasokat az ALMO-EDA (abszolut
lokalizalt =~ molekulapalya—energiafelbontas-analizis) és a  COVP  (kiegészitd
betoltott—betoltetlen palya) modszerekkel vizsgaltam. Tovabba a kémiai kdtések analizalasahoz
a LOL analizist (Localized Orbital Locator), a Bader-analizist, és az NBO analizist (Wiberg

kotésindexek €s természetes toltések) hasznaltam.
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A molekulakat a PyMol program segitségével jelenitettem meg, mig a COVP és FMO palyak

(frontier molecular orbital, hatar-molekulapalya) megjelenitéséhez az IQmol-t hasznaltam.

3 Eredmények

3.1. Nemkovalens kolesonhatasok és toltéstranszfer a propén adszorpcidjakor semleges és

pozitiv toltési arany-, illetve ittriummal dopolt aranyklasztereknél

Annak érdekében, hogy meghatarozzam a klaszter t6ltésének, méretének és Osszetételének
hatasat a propén adszorpcidjanak energiajara, illetve a klaszter—propén kolcsonhatasokra, elsé
1épésben megvizsgaltam a semleges €s kationos, dopolatlan €s ittriummal dopolt aranyklaszter—

propén adduktok legstabilabb szerkezeteit az x=4/5-15 mérettartomanyban.

A propén a klasztereken a C=C kettds kotésén keresztiil m kotési modban kotédik meg. Ebben
a kotési moédban a szén-szén kotés aktivalodik, ami a propén epoxidacidjanak egy fontos 1épése.
A Wiberg kotésindex alapjan azoknal az adduktoknal, ahol a propén aranyatomhoz koétédik, a
C-C kotés kotésrendje jobban valtozik azokhoz a rendszerekhez képest, ahol a propén
ittriumatomhoz kotddik, tehat azokban az esetekben a C-C kotés jobban aktivalodik. A kotddés
helyét a csupasz klaszteren a LUMO (vagy LUMO+1) elhelyezkedése, az atom koordindcios
széma ¢€s a természetes toltése befolyasolja. Emellett az ittriummal dopolt klaszterek esetében

a klaszter alakja (2D vagy 3D) is befolyésolja a megkotodés helyét.

Megéllapitottam, hogy a propén kotési energidja méret-, dopoldatom- és toltéstiiggd (1. dbra).
A pozitiv toltésh klaszterek esetében a propén kotési energidja az dsszes esetben nagyobbnak
bizonyult a semleges rendszerekéhez képest, ami a megndvekedett propén—klaszter
elektrontranszfernek koszonhet6. A semleges és a kationos klasztereknél is a dopolas a legtobb
esetben csokkentette a kotési energiat — kivéve az x=6, 11, 14 klaszterméreteket a semleges,
illetve az x=8, 9, 13 esetekben a kationos rendszereknél. Ezeknél a méreteknél a dépolt és a
dépolatlan klasztereken a propén kotési energiaja kozott kicsi a kiilonbség. A tiszta klaszterek
esetében kissé nagyobbnak talaltam a kotési energia méretfiiggését. Fontos megemliteni, hogy
a kisérleti eredményekb6l RRKM mddszerrel szamolt és a DFT-vel szamitott k6tési energiak

hasonlé trendet mutatnak.
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1. abra: A dopolas és a toltés hatasa a toltéseloszlasra és a propén kotési energiajara

A kémia kotéseket LOL-, Bader- és NBO- (természetes toltések €¢s Wiberg kotésindexek)
analizissel vizsgaltam. Emellett energiafelbontas-analizist végeztem, hogy meghatarozzam a
kotéshez hozzajarulé nemkovalens kolcsonhatasok mindségét és jelentdségét. Mind a kationos,
mind a semleges rendszerek esetében azt a kovetkeztetést vontam le, hogy a propén és a klaszter
kozott kialakuld kotés kovalens karaktere igen kicsi, nemkovalens kolesonhatasok vesznek

részt a kotés kialakitasaban. Az adszorpcid dondlas/visszadonalas mechanizmussal megy végbe.

Az EDA-analizis soran megallapitottam, hogy a semleges, tiszta aranyklaszterek esetében a
toltéstranszfer, a polarizacids és az Un. befagyasztott tag hatarozza meg a kotési energiat és
annak méretfiiggését. A semleges, ittriummal dopolt rendszereknél a relaxéacios tag
hozz4jéarulasa is jelentds volt. Tovabba, a pozitiv toltésti adduktokndl a toltéstranszfer energia
tag értékei magasabbak voltak, mint a semlegeseknél, ami ennek a tagnak a még kiemeltebb

szerepét mutatja, illetve magyarazatot ad a propén erésebb kotodésére.

A palyakolcsonhatasok vizsgalata soran megallapitottam, hogy amikor a propén aranyatomhoz
kotodik, a dondlas szerepe jelentosebb a visszadonalasénal, mig ittriumatomhoz vald kotodés
esetén a visszadonalas soran nagyobb az ataramlott t61tés mennyisége. Emellett meghataroztam,
hogy a donélas sordn a propén m palydja dondl elektronokat az arany d palydira, mig a
visszadondlds soran az arany dondl elektronokat a propén n* palyaira. Az ittriummal dopolt
klaszterek esetében a donalas foként a propén w palyajardl torténik az arany s és d palyajara €s
az ittrium d palyéjara, mig a visszadonalasban az Y d, az Au s, p, d atompalyai és a propén r*
palyédja vesz részt. A semleges, tiszta aranyklaszterek esetében korrelaciot talaltam a HOMO
(vagy ahhoz kozeli palya) energidja és a toltéstranszfer energia kozott. A tobbi esetben a

kolesonhatasok komplexitasa miatt nem talaltam hasonld dsszefiiggést.



3.2. Kisméretu rézklaszterek altal katalizalt N2O és CO reakcio

Mivel a rézklaszterek igen igéretes katalizatornak tiintek a NoO + CO — N> + CO; reakcid (2.

abra) katalizisére, doktori értekezésemben a semleges, négy-tizent rézatomot tartalmazéd

rézklaszterek katalitikus aktivitasat vizsgaltam szamitasos kémiai modszerek segitségével.

2. ébra: A vizsgalt reakcid mechanizmusa rézklasztereken

Els6 lépésként a N>O adszorpcidjat tanulmanyoztam az x=4-15 mérettartomanyban.
Megallapitottam, hogy a N2O a rézklaszteren gat nélkiil kotédik meg, de a Cus, Cus, Cus €s
Cuio klaszterek esetében egy kisebb gaton athaladva egy joval stabilabb izomerhez jutunk. A
nagyobb klasztereknél (x>8) vilagos paros-paratlan oszcillacio figyelheté meg a N>O
adszorpcids energidjat dbrazolva a méret fliggvényeben, ahol a paros atomszamu klaszterek
bizonyultak reaktivabbnak. A kémiai kotéseket analizalva arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy
egy oxid ion képzddik az adszorpciokor, melynek keletkezése igen fontos iranyitd erd a reakciod
folyaman. A rézklaszter és a N>O kozott nemkovalens kolcsonhatasok alakulnak ki; a
toltéstranszfer a két fragmens kozott jelentds. A kiilonb6zd Cux-N2O izomerek stabilitdsa is
korrelal az oxid ion képzddésének lehetdségével. Tovabba, a N> kotési energidja és a NoO
adszorpcids energidja kozott inverz korrelacidt figyeltem meg. A reakcidszabadentalpiakat
200-1000 K homérsékleten, a teljes mérettartomanyban kiszamolva azt tapasztaltam, hogy a N>
deszorpcidja az x=7 és x>10 méreteknél térténik spontén kozonséges koriilmények kozott. Igy

a tovabbi reakciolépéseket a Cux, x=7, 12 klaszterekre vizsgaltam.

A CO az adszorpcid soran eldszor rézatomhoz kotddik az oxidalt rézklaszteren, majd tovabbi

1épéseken keresztiil alakul ki a CO; a klaszter feliiletén. A CO:; is nemkovalens

kolcsonhatasokon keresztiil kotddik a klaszterhez. Az OCO — CO; atalakulas soran a klaszter



és az adszorbens kozotti toltéstranszfer erésen lecsokken. Végiil a CO2 gat nélkiil valik le a

klaszterrdl. Ez a 1épés termodinamikailag is kedvezd, mar alacsony homérsékleten is.

Osszefoglalva, a szamitidsok azt mutatjak, hogy a kisméretdi rézklaszterek megfeleld

katalizatorai lehetnek a NoO + CO — N; + CO; reakcidnak. A kisebb klaszterek kozott (x<10)

a Cu; a legigéretesebb katalizator, de a nagyobb klaszterek koziil a Cup, illetve a

termodinamikai analizis alapjan a Cui4 alkalmazasa még kedvezdbb lehet.

3.3. A szén-dioxid rézklasztereken torténé adszorpciojanak hangolisa a Kklaszter

méretének, toltésének és dsszetételének valtoztatasaval

A szén-dioxid atalakitdsa mas, hasznos kémiai vegyiiletté napjaink igen intenziven kutatott
témaja. Az irodalmi eredmények azt mutattdk, hogy a Cus klaszter jol katalizdlja a CO»

metanoll alakitasanak folyamatat '

, viszont a csoportunkban elvégzett kutatds soran a teljes
reakciomechanizmus meghatarozasakor azt a kovetkeztetést vontuk le, hogy a Cus katalizator

hangolésa sziikséges a jobb katalitikus aktivitas elérése érdekében.

fgy ebben a kutatasban a CO, redukcidjanak elsd lépését, a CO2 adszorpciojat vizsgaltam
semleges, kationos és anionos rézklasztereken, az x=4-14 mérettartomanyban. Emellett a
négyatomos klaszterek esetében a csoportban vizsgaltuk az atmenetifémekkel valé dopolas

hatasat a CO, adszorpcids energidjara, illetve aktivalasara (3. abra).

Cu;M . . Cu, Cu,’ Cu,, Cu,* CO, COOH
(M=Sc, Ti, V, Cr, Mn, (x=4-14) (x=4-14)
Zn, Ni, Co, Fe)

3. abra: A rézklaszterrel katalizalt CO; redukci6 hangolasi lehetdségei: az 6sszetétel (a kutatas
soran a csillaggal jelolt dopoldatomokat, a kromot és a mangant vizsgaltam), a méret, a toltés
¢s a reakcid (termikus vagy elektrokémiai) megvaltoztatasa



Megallapitottam, hogy a klaszter toltése, mérete és Osszetétele befolydsolja a CO»
megkotddésének erdsségét a klaszteren. A kiilonbozd toltési és méretli rézklasztereken
haromféle kotodési mod valdsul meg: linedris, hajlitott és gyenge fiziszorpcié. Az anionos
klasztereken minden esetben hajlitva kotédik meg a CO», mig a kationosokon linearisan. A
semleges klasztereknél mindharom ko6todési mod eléfordulhat, ezek kozott az izomerek kozott
az energiakiilonbség kicsi. A kotddés helyét az FMO-k helyzete és a klaszter atomjainak toltése
hatdrozza meg. A semleges és anionos klasztereknél a LUMO, mig a klaszter kationoknal a
HOMO (vagy SOMO) lebernyegének helyzete indikalja az adszorpcid helyét. Emellett a
hajlitott médban valo k6todés soran az oxigén az egyik legkevésbé negativ, mig a szén az egyik
legjobban negativ rézatomhoz kotéddik. A linedris kotédési modban az oxigén ahhoz a
rézatomhoz kotddik, melynek toltése a legpozitivabb. Az adszorpcio sordn kialakult kotések

Wiberg kotésindexe kicsi, ami a kotés kis kovalens karakterére utal.

A CO» adszorpcidjanak energidja erdsen toltés- €s méretfliggd. A legnagyobb méretfiiggést az
anionos klasztereknél tapasztaltam, itt az adszorpcids energia -12 — -73 kJ/mol ko6zott valtozik,
mig a semleges esetben -2 — -38 kJ/mol és a kationoknal -20 — -52 klJ/mol ko6zott.
Megallapitottam, hogy barmely toltést klasztert tekintve a Cus-h6z kotddik legerdsebben a COo.
Az EDA analizis azt mutatta, hogy a semleges és az anionos esetben az un. befagyasztott ¢s
toltéstranszfer tagok, mig a kationos klasztereknél a befagyasztott és a polarizacios tagok

hozz4jarulasa a legnagyobb az adszorpcios energidhoz.

A dopolas hatdsanak vizsgalata soran megallapitottam, hogy a tobbi vizsgalt dopolt klaszterhez
hasonloan, a CuzCr és a CuzsMn klaszterek is rombusz alakuak, a dopoldéatom a révidebb oldal
egy rézatomat helyettesiti. Mind a két esetben a CO» a gat nélkiili adszorpcid sordn linedrisan
kotédik a dopoldatomhoz. A stabilabb, hid helyzetben megkotott COz-addukthoz egy kisebb
A disszociacios energia kb. -90 kJ/mol mindkét esetben. A dopolatlan rézklaszterhez
viszonyitva a reakcidenergia kiss€é megnd €s a disszociaciohoz vezetd energiagatak magassaga
lecsokken. A csoportban végzett tovabbi szamitasok viszont megmutattak, hogy Sc, Ti vagy V
doépoldatomokat alkalmazva sokkal jobb eredményt ériink el. Ezekben az esetekben
-160 — -260 kJ/mol k6zotti a disszociacids energia, a disszociacidhoz vezetd gat nagysaga pedig
a legkisebb, 37 — 73 kJ/mol. Ez a dopoloatomok nem tul nagy elektronegativitdsanak, a kis
HOMO-LUMO energiakiilonbségeknek és a hatar-molekulapalydk nagymértéki atlapolasanak

koszonhetd.



4 Tézispontok

1.

Megéllapitottam, hogy a propén aranyklaszteren valé adszorpcidjanak erdssége
hangolhato a klaszter méretével, toltésével és Osszetételével. A klaszter pozitiv toltése
noveli a kolesonhatas erdsségét, mig az ittriummal valé dopolas a legtobb esetben

csokkenti azt.S! 52

Meghataroztam,  hogy az  aranyklaszteren  torténd  propén-adszorpcio
dondlas-visszadonalds mechanizmussal torténik. A kialakult nemkovalens
kolesonhatasokat €s a toltéstranszfert szintén befolyasolja a klaszter mérete, toltése és
Osszetétele. A semleges, tiszta aranyklaszterek esetében korrelaciot taldltam a HOMO

energidja és a toltéstranszfer energia kozott. 5152

Megallapitottam, hogy a kisméretli rézklaszterek (x=4-15) megfeleld katalizatorai
lehetnek a NoO + CO — No + CO; reakcidnak. A teljes reakcidmechanizmus
meghatarozadsa sordn a kisebb klasztereknél (x<10) a Cus bizonyult a legigéretesebb
katalizatornak, de a nagyobb klaszterek koziil a Cuiz és a Cuis alkalmazasa véarhatéan

még kedvezdbb lehet a termodinamikai analizis alapjan.5?

Megallapitottam, hogy a rézklaszteren torténd szén-dioxid adszorpcid soran a CO
kotodési modja és az adszorpeids energia erdsen fligg a klaszter t61tésétol, méretétol és
Osszetételétdl. A nemkovalens kolcsonhatas kialakuldsat és a toltéstranszfert szintén

befolyasolja a klaszter toltése.>*

Megallapitottam, hogy az adszorpcid soran a vizsgalt molekulak mindegyike (propén és
szén-dioxid) az arany-, illetve rézklaszter egyik kis koordinacidju atomjan kotddik meg.
A kotodés helyét a hatar-molekulapalydk elhelyezkedése, illetve a klaszter atomjainak

toltése is befolyasolja. 515254

5 Alkalmazasi lehetéségek

Doktori munkam soran arany- €s rézklaszterek osszetételének, méretének és toltésének hatasat

vizsgaltam katalizatorként valo alkalmazhatosagukra a propén epoxidacidjaban, a N.O + CO

reakcidban €s a CO» redukcidja soran. Ezen alapkutatasok eredményei felhasznalhatok ipari

katalizatorok tervezése soran.
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