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Bevezetés

A kritikus ponthoz kozel az anyagok kiilonleges tulajdonsagokkal
rendelkeznek. Ez felhasznalhaté arra, hogy eddig nem létezd termékeket
alkossunk meg, vagy hatékonyabban végezhessiink el egy elvalasztasi vagy
szintetikus feladatot, esetleg csokkentsiik a szerves olddszer felhasznalasat [1].
A kritikus pont (nyomas és/vagy hdmérséklet) alatt szubkritikus, mig efelett
szuperkritikus allapotrdl beszéliink. Alkalmazas szempontjabol a szubkritikus
folyadékok és a szuperkritikus fluidumok a jelentdsek, mert ezek viszonylag
nagy strlisége szamottevd oldoképességgel jar egylitt, a hagyoméanyos
folyadékokhoz viszonyitva viszkozitasuk alacsony, és a diffuzié gyors.
Mindezek elényodsek az anyagatbocsatasi folyamatok esetében.

Oldoszerként a viz, az etanol és a szén-dioxid iparagtol fiiggetleniil korlatozas
nélkiil alkalmazhatod. A szén-dioxid azonban az elsd kettdvel szemben csak
atmoszférikusnal nagyobb nyomdson képes jelentds mennyiségli anyagot
oldani, oldoszerként jellemzden szuperkritikus allapotban hasznaljak. Ekkor is
elsOsorban az apolaris, mérsékelt molekulatomegii komponensek oldédnak jol
szén-dioxidban, bar vannak kivételek, mint pl. a fluorozott [2] polimerek. Az
etanolt elterjedten hasznaljak adalékoldoszerként a szén-dioxid polaritasanak
novelésére, extrakcios technikaknal max. 15 %-ban [3]. Szuperkritikus fluidum
kromatografia mozgofazisaként rendszeresen valdjaban szubkritikus elegyet
hasznalnak. A szén-dioxid modositojaként nemcsak az etanol, hanem szinte
barmilyen jellemzé kromatografids oldészer alkalmazhatd. A szub- ¢s
szuperkritikus viz alkalmazasai az utobbi évtizedben egyre intenzivebben
kutatott teriiletekké valtak, a részleges és teljes oxidaciotol [4] a biomassza
cseppfolydsitason vagy elgazositason [5], az extrakcion [6] keresztiil a
nanoméretli  fémoxidok [7] folyamatos eléallitasaig szamos teriileten
bizonyultak hatékonynak. Egyéb szub- ¢és szuperkritikus olddszereket
alkalmaznak az olajiparban [8] (C3-C5 frakciok), vagy a polimeriparban
(monomerek és elegyeik) [2] egy-egy célfeladat megoldasara, de ezek nem
tekinthetdek altalanosan elterjedtnek.

A nyomas alatti rendszerek alkalmazasa akkor lehet gazdasagos és célszeri, ha
egyértelmii, jol meghatarozhaté elénye van az atmoszférikus alternativdval
szemben, amennyiben ilyen létezik. Ez az elénye, a teljesség igénye nélkiil,

1



dc_1569 18

lehet jelentésen megnovekedett reakcidosebesség, kiemelkedd szelektivitas, Uj
¢s mas modon nem eldallithato termék, pl. kompozit vagy kontrollalt
szemcseméret-closzlasu termék, illetve kisebb kornyezetterhelés vagy
energiaigény. Az értekezésemben azokat az 1j tudomanyos eredményeket
foglalom Ossze, amelyek hozzajarulnak a szuperkritikus szén-dioxid
oldoszerként, reakcidkozegként, reakcidpartnerként illetve kicsapdszerként
valo alkalmazasakor kisérletesen tapasztalt jelenségek elméleti hatterének
megértéséhez.

Moédszerek

A kisérletes kutatdsi munka sordn szamos mérési modszert kidolgoztunk a
kutatas igényeinek megfeleléen ¢és valtozatos feladatokra alkalmas
eszkozparkot hoztunk létre. Az alkalmazott mérési modszerek tobb-kevesebb
pontossaggal és részletességgel az irodalomban megtalalhatéak, azonban a
berendezések a kereskedelmi forgalomban nem, vagy csak modositdsokkal
hasznalhatoan kaphatoak. A nemzetkozi irdnyzatnak megfelel6en torekedtem
arra, hogy a kutatashoz sziikséges minden berendezés rendelkezésre alljon,
lehet6ség szerint modularis, a kisérletek megvaldsitasahoz sziikséges
mértékben testreszabhato kivitelben. A valtoztathatd térfogatu fazisegyensuly
mérd latoliveges cella 75 MPa nyomasig, a tobbi egyedi kialakitasa berendezés
(kb. 12 ml belso térfogatu latdiiveges €s kb. 36 ml belso térfogatu autoklavok,
ezek szakaszos és folyamatos kevert tartalyreaktorként illetve kristalyositoként
is hasznalhatoak; 2-30 ml térfogati egy vagy tobb oszlopbol allo toltott
oszlopos rendszereket impregnalésra, extrakciora valamint katalitikus reakciok
soran) jellemzden 20 illetve 30 MPa nyomasig hasznalhato.

A kutatas fontosabb eredményei

Az értekezésemben a szuperkritikus szén-dioxidot harom szerepkdrben
mutatom be: olddszerként, reagensként és kicsaposzerként. A valtozatos
témateriileteket 0sszekapcsolja a szuperkritikus szén-dioxid alkalmazasan feliil
az is, hogy mindharom esetben rezolvalasra is hasznalhat6é a szén-dioxid, és
ezek a kiralis vegyiiletekhez kapcsolodd kutatasok az elmult 15 évi kutatasi
munké&m soran hangsulyosak voltak.
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Az egyedi kisérletes kutatasi céloknak megfelelden kialakitott berendezéseket
valtozatos, egyiittmiikodésben végzett kutatdsi feladatok megoldasaban,
kutatasi kérdések megvalaszoldsaban hasznaltuk fel. A szuperkritikus szén-
dioxidban a folyadék halmazallapotii kozegeknél tapasztalhatonal gyorsabb
diffazion alapuld modszert dolgoztunk ki egyfalii szén nanocsovek belsoé
iregének célmolekuldkkal valdé hatékony, szobahdémérsékletli, igy termikus
degradaciot és polimerizaciot nem okozo megtoltésére (fullerén, koronén, Eu-
komplex). Bebizonyitottuk, hogy aerogélek széritisa - azaz a pdrusokbol az
oldodszer eltavolitasa - soran a teljes folyamat alatt szuperkritikus allapott szén-
dioxidos extrakcié elénydsebb, mint az eldszor folyadék, majd a szerves
olddszer lecserélése utan szuperkritikus szén-dioxiddal valé mosés. A teljes
folyamat soran szuperkritikus szén-dioxiddal végzett extrakcié elhanyagolhat6
gélzsugorodast, és nagyobb fajlagos feliiletli gélt eredményez, rovidebb a
miuveleti i1déigény is. Az elényds megoldds oka szintén a szuperkritikus
olddszerben valo nagyobb diffuzids sebesség, illetve az, hogy a gél belsejében
visszamaradd csekély mennyiségli oldoszer nem okoz a nyomascsokkentés
soran fazisszétvalast. Magas homérsékletii (150 °C-ig), hosszi idejii (akar 4
hét), mintavételezésre is alkalmas berendezésekkel kisérletesen bizonyitottuk,
hogy a szén-dioxid geolégiai taroldsa soran jellemz6 koriilmények k6zott egyes
asvanyok, elsésorban a kalcit, beoldédasa jelentésebb mértékii, mint azt a
geologiai modellek korabban elére jelezték, valamint a fed6kozetekben a
gaztomorségért is felelés agyagasvanyokbdl a minor ionok oldatba keriilése
szamottevd, amit a geologiai modellépités soran figyelembe kell venni.
Tovabba elodllitottunk  imidazoliumkation-alapu  ionos  folyadékokbol
termodinamikailag az ismert 2-es helyzetli szén-dioxid adduktnal stabilabb, de
csak nagy CO; koncentracio és magasabb hdmérséklet (>80 °C) esetén képz6dd
4-es helyzetii szén-dioxid adduktokat. Ezzel hozzajarultunk ezen ionos
folyadékok szén-dioxid jelenlétében tervezett alkalmazasai sordn varhatéan
fellépd reakciok megértéséhez.

A szuperkritikus szén-dioxidot oldoszerként sikeresen alkalmaztuk olddszerbol
vakuumbeparlassal készitett diasztereomer s6 mell6l az elreagalatlan
enantiomerkeverék extrakciojara, amely sordn els6ként kombinaltuk a holland
rezolvalast szuperkritikus szén-dioxidos extrakcioval, és els6ként mi deritettiik
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fel a kis mennyiségben adagolt akiralis amin hatasat a rezolvalasra a teljes
rezolvaloszer molarany tartomanyban. Megfigyeltiik, hogy mig molekvivalens
rezolvaldszer mennyiségnél az akiralis additiv hatasa kedvezotlen, addig 0,7-es
molarany alatt a jelenléte elonyds.

Az [(1-feniletil)ammoénium]-[2-(4-izobutilfenil)propanoat]  példajan az
irodalomban elséként mutattuk be, hogy diasztereomer soképzési reakcio
lejatszodik szuperkritikus szén-dioxidban mint egyediili oldoszerben (an. in situ
soképzés), és tobb rezolvalasi rendszer szisztematikus vizsgalataval
megallapitottuk, hogy a nyomas ¢és hdémérséklet hatassal van a
reakcidsebességre (onmagaban és az oldhatosag befolyasolasan keresztiil
egyarant), az egyensulyi diasztercomer Osszetételre a soOban, illetve az
oldoképességen keresztill a sO stabilitasara és a soképzést kovetd extrakcios
1épés hatékonysagara is. Ezért ezen paraméterek optimalizalasa elengedhetetlen
a hatékony rezolvalashoz. Felfedeztik, hogy egyes primer amin
rezolvaloszerekbol (1-feniletan-1-amin, 2-amino-2-feniletan-1-ol)
szuperkritikus szén-dioxidban kvantitativ modon eldallithatd két molekula
rezolvaldszerbdl és egy molekula szén-dioxidbol all6 ammonium-karbamat
tipusu so, amik uj, jol tarolhato, stabil rezolvaldszerek. Feltételeztem, hogy az
in situ diasztereomer soképzodés koztitermékei is ezen ammonium-karbamat
sok, amit indirekt modon igazoltunk.

A diasztereomer sok szuperkritikus szén-dioxidos kicsapasahoz kapcsoloddan
bemutatott eredmények atfogd képet adnak a valtoztathato, beallithatdé miiveleti
paraméterek (nyomas, hoémérséklet, szerves olddszer koncentracioja,
latszolagos sokoncentracid) hatasardl. A felderitett hatasok illeszkednek a
hagyomanyos kristalyositason alapuld rezolvalasok vizsgalatan alapuld
tudashoz (pl. a rezolvaldészer molaranyanak hatasa) és a - szuperkritikus -
kicsapasos kristalyositas teriiletén elérhetdé tudashoz is (az oldoképesség
csokkentése noveli a hozamot), azonban a két teriilet egyedi ismereteinek
Osszegén tulmutat és ezzel korabban nem fellelhetd ismeretekkel gazdagitja a
szakirodalmat. A szuperkritikus szén-dioxidrol azt tartjak, hogy sokat nem old,
de az eredményeink azt mutatjak, hogy kismértékben soként, illetve disszocialt
formaban is oldatba keriilnek a diasztereomer sok. A vizsgalt paraméterek
mindegyike esetében tobbnyire talaltunk olyan kritikus értéket (tartomanyt)
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amelyen beliil a rezolvalas kiemelked6 hatékonysagu, mig a tartomanyon kiviil
nem megvalosithatd. A miikodési tartomanyon belill a hozam jol leirhatd az
oldhatosagi viszonyok figyelembevételével, példaul az oldhatosdagi paraméter
modell hasznalataval, igy optimalizalasra jol hasznalhatod, ezzel a sziikséges
kisérletszamot jelentdsen csdkkenteni lehet.

Elséként dolgoztuk ki és vizsgaltuk részletesen a diasztereomer sok illetve az
enantiomerkeverékek (szkalemikus elegyek) szuperkritikus szén-dioxid
kicsaposzer segitségével torténd atkristalyositdsan alapuld enantiomerkeverék
tovabb tisztitasi modszert. Szintén els6ként figyeltiik meg az enantiomerek
onszervezodeését szuperkritikus szén-dioxid jelenlétében, amely felhasznalhato
enantiomertiszta termékek elballitasahoz nem racém kiindulasi anyagbol.

Enantiomertiszta termékek eléallitasara alkalmas enzimkatalizalt reakciokhoz
reaktorrendszert is terveztiink és a mikodését demonstraltuk mind szakaszos,
mind félfolyamatos és folyamatos ilizemeltetésti reaktorokban. A szakaszos
eredmények alapjan jol alkalmazhaté modszert dolgoztam ki a folyamatos
reaktor tervezésére, ¢és a sziikséges atlagos tartozkodasi id6 becslés helyességét
a transz-ciklohexan-1,2-diol konszekutiv acilezésének példajan bemutattuk.
Mivel az kinetikus rezolvalasok soran, ideértve az enzimkatalizalt kinetikus
rezolvalasokat is gyakran nem a kiralis katalizis szelektivitasa jelenti a
legnagyobb nehézséget, hanem a hasonld fizikai-kémiai jellemzokkel
rendelkezé enantiomertiszta termékek elvalasztasa, megoszlasi hanyados
mérésén alapuldé modszert dolgoztunk ki kapcsolt enzimkatalizalt rezolvalas
utan 1épésenkénti nyomascsokkentésen alapuld termékelvalasztasra. Az 1-
feniletanol kukoricacsiraolaj segitésével torténé rezolvalasat Candida
antarctica B enzim segitségével végeztik el, és a termékeket frakcionalt
nyomascsokkentéssel sikeresen elvalasztottuk. A megtervezett és megvalodsitott
rendszer az irodalomban elérhetdé hasonld megvalositasoknal 1ényegesen
hatékonyabb.

A doktori értekezés tézisei

Az értekezésben bemutatott eredmények tomor Osszefoglalasat a tézisek
tartalmazzak. A bemutatott kutatomunka szamos, a kutatocsoportomhoz tartozo
valamint mas intézményekben dolgozoé kivald kutatd részvételével sziiletett,
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azonban az alabbiakban bemutatott eredmények az én kovetkeztetéseim, és a
tézisek a munkabizottsagi vitdn elhangzottaknak megfelelden egyesszam elso
személyben keriiltek megfogalmazasra. A tézis utan a megallapitast tartalmazo
sajat publikaciot adtam meg.

1. Els6ként valdsitottam meg diasztereomerso-képzést és a soképzést kdvetd
extrakcios elvalasztast tiszta szuperkritikus szén-dioxidban. Ez az 0n. in situ
rezolvalas. Az ibuprofen — 1-feniletan-1-amin, az ibuprofen — 2-amino-2-
feniletan-1-ol, a cisz-permetrinsav - 1-feniletan-1-amin, cisz-krizantémsav — 2-
(benzilamino)butan-1-ol sikeres és szamos egyéb, sikertelen rezolvalasi
rendszer in situ rezolvalasanak Osszehasonlitd értékelése soran az alabbi
altalanosithaté megallapitasokra jutottam:

1/a. A sziikséges reakcididé a komponensek oldhatosagatol fiiggden ora
— hét id6tartamban valtozik. [D1-2]

1/b. Az alkalmazott szén-dioxid nyoméasa hatassal van a diasztereomer
sok egyensulyi aranyara. Tobb esetben kritikus nyomasértéket
figyeltink meg 10-22 MPa nyomastartomanyban, amely koril a
szelektivitds  ugrasszertien  valtozik. A vizsgalt  35-55°C
hémérséklettartomanyban a homérséklet diasztereomer tisztasagra
gyakorolt hatasa sokkal kisebb mértékii, mint a nyomasé. Uj rendszer
vizsgalatakor nem elegendé egy nyomason eldkisérleteket végezni,
hanem a teljes miszakilag realis nyomastartomanyban egyenletesen
elosztott 3-4 kisérleti tesztbeallitast javaslok. [D1-2]

1/c Rezolvaloszerként alkalmazott primer aminok esetében a
diasztereomer soképzési reakcid karbamdt koztitermék képzddésén
keresztiil jatszodik le, amely keletkezése a sebesség meghatarozo 1épés.
Uj, jol tarolhaté és hatékony karbamat so tipusti rezolvaloszerek az
{[(R)-1-feniletil]ammonium } -{N-[(R)-1-feniletil [karbamat} és a { [(S)-
1-fenil-2-hidroxietilJammonium}-{N-[(S)-1-fenil-2-
hidroxietil]karbamat}. [D3-4]
1/d Amennyiben a diasztereomer so6- vagy komplex az alkalmazott
hémérsékleten stabil, a reakcidt kovetd extrakcios elvalasztasi 1€pés
szempontjabol a szén-dioxid fazis siirisége a meghatarozo, igy a
6
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rezolvalas optimuma a miiszakilag realis tartomanyban a maximalis
oldészerstiriiségnek megfeleld beallitas. [D2]

2. Szuperkritikus szén-dioxidot antiszolvensként alkalmazé diasztereomer s
kicsapasos kristalyositasara alkalmas eljarast dolgoztam ki. Elsoként
vizsgaltam azonos moddszertannal a gaz antiszolvens frakcionaldson alapuld
diasztereomer soképzéses rezolvalast tobb rezolvalasi rendszeren (ibuprofen —
1-feniletan-1-amin, ibuprofen — 2-amino-2-feniletan-1-ol, cisz-permetrinsav —
1-feniletan-1-amin, mandulasav — 1-feniletan-1-amin, 4-klormandulasav — 1-
feniletan-1-amin, 2-metoxi-2-fenilecetsav — 1-ciklohexiletan-1-amin).

2/a Els6ként mutattam be, hogy a gaz antiszolvens frakcionalason
alapulé diaszterecomer soképzéses rezolvalas esetében a nyomas, a
hémérséklet, a szerves oldoszer- és a sdkoncentracido a meghatarozo
miiveleti paraméterek. [D5-9]

2/b. Els6ként mutattam be, hogy gaz antiszolvens frakcionalason
alapulé diasztereomer soképzéses rezolvalas esetében az oldhatosag
szelektivitasra gyakorolt hatasat az oldhatésagi paraméter szamitasaval
figyelembe lehet venni, ami az optimalizalashoz sziikséges kisérletek
szamat téredékére csokkenti. [D10]

2/c. Elséként bizonyitottam, hogy gyenge savak és bazisok soi
technologiai szempontbdl jelentds mértékben oldodnak szuperkritikus
szén-dioxidban ¢és szén-dioxid - alkohol elegyekben, amely oldodas
meghatarozé a gaz antiszolvens frakcionalason alapuld diasztereomer
sOképzéses rezolvalas szempontjabol. [D5-10]

3. Bizonyitottam és gyakorlatban alkalmaztam, hogy az 1}, szuperkritikus szén-
dioxidot alkalmazé diaszterecomer képzésen, extrakcion illetve kristalyositason
alapul6 rezolvalasok esetén a képzddo szilard fazisok vizsgalata (egykristaly-
rontgen diffrakcid, rontgen pordiffrakcido) valamint az atmoszférikus
olvadaspont fazisdiagramok ismerete meghatarozo segitséget nyujt a
rezolvalasi rendszer optimalasa és az enantiomerkeverék tovabbtisztitasi
eljarasanak kidolgozasa soran.
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3/a. Rontgen pordiffrakciés mérések alapjan valdsziniisitettem, hogy a

transz-ciklohexan-1,2-diol ~ borkdsavval — csak  egyféle  stabil
diasztereomer komplexet képez. A megfigyelést alkalmaztam egy, az
ismerteknél gyorsabb és egyszerlibb rezolvalas kidolgozasaban, amely
ee>99% tisztasagban eredményezi mindkét enantiomert két 1épésben €s
a rezolvalodszer tisztitas nélkiil ujrafelhasznalhato. [D11-13]

3/b. Tbuprofén 1-feniletan-1-aminnal és benzilaminnal, mint keverék
rezolvaloszerrel végzett rezolvalasa esetén a varttol (maximum 1:1)
eltér6 molaranyu alkalmazist tesz sziikségessé az egykristaly
szerkezettel alatdmaszott 2:1 benzilamin:ibuprofén arany. A keverék
rezolvaloszerrel (7% benzilamin az (R)-1-feniletan-1-amin mellett) a
szelektivitas 5-10%-kal magasabb, mint az optimalt koriilmények
kozotti szelektivitas (R)-1-feniletan-1-aminnal. [D14]

3/c. Els6ként mutattam be, hogy a gaz antiszolvens modszerrel végzett
diasztereomer s6 vagy szkalemikus elegy atkristalyositas hatara, annak
ellenére, hogy a kicsapas pillanatszerti, kozel azonos, mint a kiralis
rendszer  atmoszférikus  olvadasi  eutektikum  értéke  ([(1-
feniletil)ammonium]-(4-klérmandelat), [(1-feniletil)ammonium]-
mandelat, 2-, 3-, 4-klormandulasav). [D15-17]

4. Uj megoldasokat dolgoztam ki enantiomer tiszta vegyiiletek elallitaséara.

4/a Kidolgoztam a 4-fenilazetidin-2-on immobilizalt lipazzal végzett
gylrlnyitasi reakcidjat szuperkritikus szén-dioxidban. A béta-laktam
(ee>99%) kvantitativan extrahalhat6 a béta-aminosav mellél (ee>98%),
ami potencialis gyodgyszer intermedier. Az aminosav vizes olddsa utan
az enzimkészitmény Gjra felhasznalhato, igy a vegyiilet elsd szerves
olddszer nélkiili rezolvalasat valdsitottam meg. [D18]

4/b Elsoként vizsgaltam gaz antiszolvens frakcionalas esetén a fél
molekvivalens rezolvaldszert alkalmazoé rezolvalas hatékonysagat a
kiindulasi enantiomer tisztasag fliggvényében. Megallapitottam, hogy
ibuprofen — 1-feniletan-1-amin és ibuprofén — 2-amino-2-feniletan-1-
ol, esetében harom egymas utani rezolvalas sziikséges a >99% tisztasag
eléréséhez. [D8, D10]
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4/c Elséként vizsgaltam gaz antiszolvens frakcionaldssal torténd
atkristalyositds hatékonysdgat a kiindulasi enantiomer tisztasag
fliggvényében. Megallapitottam, hogy ibuprofén- 1-feniletan-1-amin,
az ibuprofén — 2-amino-2-feniletan-1-ol esetében kettd, a mandulasav —
1-feniletan-1-amin és a 4-klormandulasav — 1-fenil-etan-amin esetén
pedig harom atkristalyositas sziikséges >99% tisztasag eléréséhez egy
az atkristalyositast megel6z6 optimalizalt rezolvalas utan. [D6, D8,
D15-16]

5. Szamos, a kutatds igényei szerint modulérisan valtoztathatd, nagynyomasu

késziilékeket terveztem és kidolgoztam a sziikséges modszerfejlesztési
eljarasokat, amelyeket valtozatos kutatdsi feladatok megoldasaban sikeresen
alkalmaztam.

5/a Reakciok szuperkritikus szén-dioxidban torténé Vizsgalatara
elséként alakitottam ki egy nagynyomdsu mérdérendszert, amelyben a
szakaszos kevert reaktort (nyomas és homérséklet allandoan tartasa
mellett) folyamatos, kevert tartalyreaktor tizemeltetésre atvaltva mintat
lehet venni tetszdleges idokozonként a reakcioelegybdl illetve annak
folyadék/fluid fazisaibol egyarant. A rendszerrel els6ként allitottunk
el6 szuperkritikus szén-dioxid felhasznalasaval szén-dioxid adduktokat
imidazo6lium alapu ionos folyadékokban egyenstlyi reakcioban és
megfigyeltiik az adduktok eltéré képzddési kinetikajat a homérséklet
fliggvényében. [D19]

5/b Folyamatos reaktorrendszerben Candida antarctica lipaz B
katalizalt reakcio optimalizalasaval els6ként valdsitottam meg transz-
ciklohexan-1,2-diol vinil-acetat észterezdszerrel szuperkritikus szén-
dioxidban valé nagyszelektivitasu kinetikus rezolvalasat. [D20]

5/c Kukoricacsira olaj észterezdszerként valo felhasznalasaval és
optimalizalt reaktor ¢és elvalasztorendszer alkalmazasaval az
irodalomban ismertnél kevesebb 1épésszammal €s 1ényegesen nagyobb
preparativ. hozammal valositottam meg a termékek kapcsolt
elvalasztasat az 1-feniletanol Candida antarctica lipAiz B katalizalt
kinetikus rezolvalasat kévetéen. [D21]
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5/¢ Viz(liq) — szén-dioxid(sc) — vizsgalt anyag (szilard) haromfazisu
rendszerben, 80-200 °C homérséklettartomanyban és <30 MPa
nyomason, tobb hétig stabilan iizemeld, geokémiai folyamatok
modellezésére alkalmas 1j kisérleti berendezést alakitottam ki.
Meérésekkel igazoltam, hogy az elterjedten alkalmazott geokémiai
modelleket modositani sziikséges annak érdekében, hogy szén-dioxid
kézetekben torténd tarolasat megbizhatdéan elorejelezzék, mert a
lejatszodo ioncsere a fedokozetre jellemz6 modell agyagasvanyokban
és az oldodasi folyamatok a jellemzéen homokkd tarolokdzetben sokkal
gyorsabbak, mint azt az eddigi modellekben feltételezték. [D22-24]

5/d Kialakitottam egy aerogélek szaritasara alkalmas berendezést, és
els6ként hasonlitottam Gssze a szaritas elsé szakaszaban folyadék majd
szuperkritikus, illetve a teljes szaritds soran az elegy kritikus
nyomasanal nagyobb nyomasu szén-dioxiddal végzett
oldoszereltavolitas hatékonysagat. Megallapitottam, hogy 30%-kal
rovidebb szaritasi ido sziikséges, amennyiben a teljes extrakcid soran
szuperkritikus allapotu a fluid fazis. [D25]

5/e Az irodalomban elérhet6 modszernél gyorsabb és egyszeriibb
szuperkritikus technikaval llitottam el6 fullerénnel t61tott egyfalu szén
nanocsovet. Elsoként vittem be egyfalu szén nanocsébe fullerénhez
kapcsolt lumineszcens lantanonida komplexet illetve koronént alacsony
hémérsékleten, amellyel elkeriilhetd a nem kivanatos polimerizacio.
[D26-28]

5/f Polikarbondtot szuperkritikus szén-dioxidban jol oldddo
azofestékkel impregnaltam, amit egy korabbi publikacié szerint
megvaldsithatatlannak tartottak. Ezen mintapéldakon keresztiil
bemutattam a paraméter optimalizalas jelentéségét szuperkritikus szén-
dioxidot oldoszerként alkalmazé impregnalasi folyamatok esetén.
[D29]
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