VALASZ DR. BALAZSI CSABA BIRALATARA

K6szonom szépen a ,Karbon alapu nanostruktirak morfoldgiai jellemzése képelemzés segitségével” c.
MTA doktori munkdm birdlatara forditott id6t és energiat. Az aldbbiakban igyekszem tételesen
valaszolni a birdlatban feltett kérdésekre, ill. megjegyzésekre. A vdlasz készitéséhez felhaszndlt
szakirodalmakat felsé index jelzi, és a pontos irodalmi hivatkozdsok az adott oldalon, a Iabjegyzetekben
szerepelnek.

KERDESEK

1. KERDES

A bevezet6 mondatokban (7. oldal) a kovetkez6 allitas taldlhatd: ,, A szerkezet révén lehet6ség nyilik a
korom elGéletének feltarasara, pl. bepillantast tesz lehet6vé a tlizel6anyag 6sszetételébe...”

Milyen tlizel6anyag 0Osszetételre gondol itt a jelolt, hiszen nem targyal a disszertacidban elemi
Osszetétel meghatdrozasara alkalmas spektroszképiai méréseket?

VALASZ

A megfogalmazas valdban nem volt egyértelm(. Osszetétel alatt, a korom alapanyagaul szolgalé
tlzel6anyag molekularis Osszetételét értettem. Képelemzéssel kimutathatd a kémiai eredet(
kiilonbségek szerkezetre gyakorolt hatdsa, erre vonatkozott a Biraldk altal vitatott 4. tézis is.

A disszertacié 7.7 alfejezete foglalkozik kilonb6z6 kémiai eredet(i (antracén, bifluorenyl és p-
terphenyl) grafitok szerkezetének 6sszehasonlitasaval. A fejezet demonstrélja nemcsak a képz&dott
korom szerkezeti kiilonboz6&ségét, hanem a Gabor szlir6k alkalmazasanak egyik nagy elényét is,
nevezetesen a disszertacidban ismertetett ,,Uj” mddszer robosztussagat is.

Spektroszképiai vagy mas kémiai 0sszetétel-vizsgalatra megitélésem szerint nem volt sziikség, hiszen
ismertek voltak a kiindulé anyagok, a grafitizalds és a mintavétel korilményei, tehat a kémiai
kiilonbséget nem kellett igazolni.

A kulonb6z6 anyagbdl készitett grafit mintak 6sszehasonlité elemzését 1998-ban publikaltuk.?

1A, B. Palotas, L. C. Rainey, A. F. Sarofim, J. B. Vander Sande és R. C. Flagan, ,Where did that soot come
from? (Microstructural Analysis of Graphites),” Chemtech, 28 (7), pp. 24-30, 1998.) [60]
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2. KERDES

A 3.1-es ,Egészségre gyakorolt hatds” alfejezetben 11 hivatkozast emlit, amelyekben részletezi a
koérnyezetben megjelend korom részecskék negativ egészségiigyi hatdsat. Kérem, hogy vdlaszaban a
jelolt fejtse ki b6vebben a 12-es sajat publikacidban foglalt eredményeket (8. oldal) kiilonos tekintettel
az egészségligyi veszélyeztetettségre vonatkozémegallapitasaira nézve.

VALASZ
A [12]-es publikaciora kaptunk 11 fiiggetlen hivatkozast.?

A cikk irdsakor mar koézismert volt — elsésorban allatkisérletek eredményei alapjan — a banyavagatok
leveg6jében taldlhatd dizelkorom karcinogén hatésa.>*° Tobbek k6zott erre alapozva nyilvanitotta az
Egyesiilt Allamok Munkaegészségiigyi és Biztonsagi Hivatala a dizelmotorok kipufogé gazat potencidlis
veszélyforrasnak, és — bar a dolgozdkra vonatkozd veszély szamszer(sitése még nem tortént meg —a
a kipufogd gazoknak vald kitettség minimalizaldsat rendelte el.® A cikk irdsakor a banyalevegGre
vonatkozé amerikai szabvany a kormot a porral egyltt szabalyozta: megengedett aeroszol
koncentracid a banydk levegSjében 2 mg/m3 volt, de mar ismert volt az is, hogy az Egyesiilt Allamok
Banyabiztonsdagi és Egészségligyi Hivatala el6zetes figyelmeztetésben jelezte, hogy 6nallé szabdlyo-
zason dolgoznak, melyben korlatozni kivanjak a dizel részecskék (azaz a korom) kibocsatast, ill. a
belélegezhet6 mennyiséget.”

A korom rakkelt6 tulajdonsdgat elsGsorban a tiizelés sordn képz6d6 policiklikus aromads
szénhidrogének (polycyclic aromatic hydrocarbons, PAH)-nek tulajdonitjdk, mert ezek kdnnyen
adszorbealédnak a nagy fajlagos feliilettel rendelkezé részecskéken.

Kordbbi publikaciok kapcsan feltételezheté volt, hogy a korom részecskék szerkezete (méret,
morfoldgia, porozitas) befolyasolhatja a bioldgiai rendszerekbe térténd PAH beépiilést. 821011

2|, C. Rainey, A. B. Palotas, A. F. Sarofim és J. B. Vander Sande, ,,Application of High Resolution Electron
Microscopy for the Characterization and Source Assignment of Diesel Particulates” Applied Occupational
and Environmental Hygiene, 11 (7), pp. 777-781, (1996)

3 Mauderly, J.L.: Diesel Exhaust. In: Environmental Toxicants, Human Exposures and their Health Effects. M.
Lippmann, Ed. Van-Norstrand Reinhold, New York (1992).

4 Mauderly, J.L.: Jones, R.K.; Griffith, W.C.; et al.: Diesel Exhaust Is a Pulmonary Carcinogen in Rats Exposed
Chronically by Inhalation. Fundam. Appl. Toxicol. 9:208-221 (1987).

5 Kucukcelebi, A.; Mohamed, F.; Barnhart,M.l.: Scanning Electron Microscopy of Terminal Airways of Guinea
Pigs Chronically Inhaling Diesel Exhaust. Scanning Electron Microsc. 4:1835-1850 (1984).

6 National Institute for Occupational Safety and Health: Carcinogenic Effects of Exposure to Diesel Exhaust.
Current Intelligence Bull. 50.DHHS (NIOSH) Pub. N0.88-116. NIOSH, Cincinnati, OH (1988).

7U.S. Mine Safety and Health Administration. Department of Labor. Air Quality. Chemical Substances and
Respiratory Protection Standards; Proposed Rules. Federal Register V.54, No.166, pp. 35760-35852 (1989).

8 Bagley, S.T.; Baumgard, K.J.; Gratz, L.D.: Comparison of In-Mine and Laboratory-Generated Diesel
Particulate matter, Biological Activity, and Polynuclear Aromatic Hydrocarbon Levels. In: Proceedings--3rd
Symposium on Respirable dusts in the mining Industries. SMME, Pittsburgh, 1990, pp. 61-70. R. L. Frantz
and R.V. Ramani, Eds. Society for Mining Metallurgy, and Exploration, Inc., Littleton (1991).

° Wallace, W.E.; Keane, M.J.; Hill, C.A.; et al.: Mutagenicity of Diesel Exhaust Particles and Qil Shale Particles
Dispersed in Lecithin Surfactant. J. Toxicol. Environ. Health. 21: 63-171 (1987).

10 Crespi, C.L. ; Liber, H.L.; Behymer, T.D.; et al.: A Human Cell Line Sensitive to Mutation by Particle-Borne
Chemicals. Mutation Res. 157:71-75 (1985).

11 Bolsaitis, P.; Feitelberg, A.S.; Dekermendjian, V; et al.: Assay of Mutation Induced in Human
Lymphoblastoid Cells by Combustion-Generated Soot Particles. Environ. Health Persp. 96:239-243 (1991).
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A publikacié az egészségligyi hatasokkal tehat csak kozvetve foglalkozott. F6 cél a korom nano-
szerkezetének szamszer(isitése volt, a kibocsaté forras utdlagos azonositasa céljabdl.

3. KERDES

Milyen (korom, grafit, nanocsé, grafén) szarmaztatott anyagokon térténtek az irodalombdl bemutatott
mérések, mire utal, vagy utalhat a kiilénb6z6 mérték( racssik-tavolsag?

VALASZ

A 3.2.1 alfejezet [31]-es hivatkozasa szerint Chen és tarsai kiilonb6z6 robbandanyagokat hasznaltak. 2
Konkrétan: TNT (trinitrotoluene), RDX (hexogen), NQ (nitroguanidine), NM (nitromethane), PETN
(hatastalanitott Tetryl és PBX8701) volt a robbandanyag, melybél a robbantas soran képzddott fekete
flstot gydjtotték be, majd abbdl tobb, egymast kovets [épésben mostdk és szaritottak ki a kormot és
az ultrafinom gyémant szemcséket. Ezeket tanulmanyoztdk — tébbek kozétt — Rontgen Fotoelektron
Spektroszképia (XPS), kis sz6gl Rontgen szdras, nagy felbontdsu transzmisszids elektronmikroszkdpia
(HRTEM), Rontgen diffrakcié (XRD), illetve Raman spektroszkopia felhasznalasaval.

A [32] szerint Braun és kollégdi szabvanyos dizelolajjal izemeltettek egy a publikacidjukban részletesen
specifikalt dizelmotort és a keletkez8 kormot elemezték kis-sz6gii Rontgennel.:3

A [33] szerint Sadeczky és tdrsai a Rontgen diffrakcié mellett Raman spektroszkdpidval vizsgaltak
dizelkormot, ipari kormokat (carbon black), grafit elektrodat, szintetikus grafitot és a Max Planck
Institute altal elGallitott hexa-benzo-coronene-t (HBC).*

A [34] szerint Alfe és kutatdcsoportja metdn langban képz6dott kormot vizsgdlt, elsGsorban kémiai
Osszetételre vonatkozdlag.t®

A [35] szerint Aladekomo és Bragg kereskedelemben kaphaté természetes grafit minta szerkezetének
véltozasat vizsgalta maximum 90 6ras golyds malomban t6rténd 6rlés hatasara.®

A fentiekbdl lathatd, hogy az irodalomban kézolt mérések nagyon szertedgazd mintakon torténtek. A
kiilonb6z6 mértékd racssiktavolsdag véleményem szerint az atomszerkezetek kilénboz6ségének
tulajdonithato (pl. a dizelkorom sokkal kevésbé rendezett és igy a racssik-tavolsag is nagyobb benne,
mint a grafit hexagonadlis rdcsa esetén). A hasonld alapanyagbdl el6allitott korom kilonbozé
korilmények kozott (Id. h6mérséklet, O, koncentracio, ...) képz6dott a kilénboz6 kutatdcsoportok
kisérletei soran, ennek megfelelGen a szerkezet is kiillonbozhet, az értekezés erre igyekszik ravilagitani.

12 Chen, F. Huang and S. Yun, “Characterization of the condensed carbon in detonation soot” Carbon, 41
(11), pp. 2093-2099 (2003)

13 A. Braun, F. E. Huggins, S. Seifert, J. Ilavsky, N. Shah, K. Kelly, A. Sarofim and G. Huffman, “Size-range
analysis of diesel soot with ultra-small angle X-ray scattering” Combustion and Flame, 137 (1-2), pp. 63-72
(2004)

14 A. Sadezky, H. Muckenhuber, H. Grothe, R. Niessner and U. Pdschl, “Raman microspectroscopy of soot
and related carbonaceous materials: Spectral analysis and structural information” Carbon, 43 (8), pp. 1731-
1742, (2005)

15 M. Alfe, B. Apicella, J.-N. Rozaud, A. Tregrossi and A. Ciajolo, “The effect of temperature on soot
properties in premixed methane flames,” Combustion and Flame, 157, pp1959-1965, (2010)

16 J, B. Aladekomo and R. Bragg, “Structural transformations induced in graphite by grinding: analysis of 002
X-ray diffraction line profiles,” Carbon, 28 (6), pp. 897-906, (1990)
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4. KERDES

Kérem, mutassa be, hogy a sajat vizsgdlatainal, amelyekben a koromszerkezetet rontgen diffrakcioval
azonositotta (11. oldal, [39, 40, és 41]) milyen eredményekre jutott és ezek milyen mértékben
hordoznak Uj informdcidkat az ismert irodalmi munkakkal 6sszehasonlitasban?

VALASZ

A hivatkozott publikacidkban bemutatott eredményekhez a méréseket az MTA Kozponti Kémiai
Kutatokozpont (Sajé Istvan) szolgaltatta. Az eredmények megerdsitették a szakirodalomban
ismerteket, ahhoz azonban nem adtak érdemi Uj informdciot, ez volt az egyik ok, amiért a kutatasnak
ez az aga nem folytatddott. A publikaciok els6 szerz6je, Makd Renata doktoranda volt, az én szerepem
a doktori téma vezetése volt.

5. KERDES

Milyen tipusu, felépitésl rontgen diffrakciés berendezéssel és milyen mérési bedllitdsok mellett
végezte a sajat kisérleteket?

VALASZ

Jelen cikk vizsgdlatai a MTA Kémiai Kutatdokozpontjdban az ezredforduldn talalhaté Philips PW
3710/PW1050 por rontgen diffrakcids berendezéssel, Cu Ko sugérzéssal (A=0,1541862 nm) torténtek
minden vizsgalt korom minta esetében. A méréseket 0°.. 80° tartomanyban végezték.

Itt jegyzem meg, hogy sem a rontgen, sem az elektronmikroszképos méréseket nem én végeztem. Az
értekezésben bemutatott felvételek nem véletlenil hatnak professziondlisnak, azokat a
kutatécsoportunkban dolgozd, tobb évtizedes tapasztalattal rendelkezé kollégak készitették. Az MIT-
n késziilt HRTEM felvételeket Lenore C. Rainey, a Sandia Nemzeti Laboratériumnadl pedig Nancy Yang
készitette.

6. KERDES

A 3.2.2.-es alfejezet (12. oldal) sajat eredményeihez kapcsoldddéan: Milyen komplex optikai
elemzéseket végzett el, mi volt a feltevés és mi a konkluzié?

VALASZ

A korom optikai vizsgalatait Cristopher R. Shaddix (a [20] publikacid els6 szerzGje) végezte a Sandia
National Laboratories (Livermore, CA, USA) eszkozeivel.'” Célunk az volt, hogy osszefliggéseket
keresstink a kilonbozéképpen elallitott korom szerkezete és az optikai tulajdonsagok, pl. a
fényelnyel6 képesség kozott. Utdbbinak gyakorlati jelentGsége van, hiszen a langokban a korom
koncentracidt, illetve a sugdrzé hét sokszor [ézer alapu mérésekkel hatdrozzak meg és amennyiben a
korom optikai tulajdonsagai jelentésen valtoznak, a mérési adatok értelmezéséhez sziikség lehet a
feltarni kivant 6sszefliggésekre.

Konkluziéként azt taldltuk, hogy a nagyobb langokban képz6dott korom rdcssik tavolsaga is kicsit
nagyobb, aminek oka valdszinlileg a koromképz6dés helyének alacsonyabb hdémérsékletében

17.C. R. Shaddix, A. B. Palotas, C. M. Megaridis, M. Y. Choi and N. Y. C. Yang, “Soot graphitic order in laminar
diffusion flames and a large-scale JP-8 pool fire” Int. J. of Heat and Mass Transfer, 48 (17), pp. 3604-3614
(2005)
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keresendd. Minthogy azonban a racssik-tavolsag eloszlasok minden minta esetében meglehetdsen
szélesek voltak, az optikai tulajdonsagokban sem taldltunk szignifikans kiilonbséget.

A kutatas eredményeihez az 5.2 alfejezetben bemutatott a szerkezetvizsgdlatokkal jarultam hozza.

7. KERDES

Milyen optikai eljarast fejlesztettek ki [53, 54, 55], miben rejlik a fejlesztés ujdonsaga?

VALASZ

Az [53] cikk esetében koromrészecskéket kdvet az optical flow, emiatt csak vilagitd (azaz kormozd)
langok esetében alkalmazhatd.'® A mddszer lényege, hogy a turbulens mezében dramlé koromfelhérél
alkotunk képeket nagy frekvencidval, és a vetitett alakzatok latszélagos mozgasabdl szamitjuk ki a
langsebességet, ill. annak térbeli eloszlasat.

A sztered cikkek®®'?® esetében nem kormot kévetiink, hanem feketetest sugarzd szénszemcséket.
Tulexponalt szteredképeket készitiink a repil6, vilagité szemcsékrél. A képeken a szemcsék csikokat
huznak. Ezeket a csikok gyakorlatilag a szemcsék altal leirt utat jelolik az expozicids id§ alatt. A csikok
rekonstrualhaték 3D-ben, segitségiikkel kiszamolhatdk a 3D sebességvektorok, majd ezekbdl a 3D
sebességmez6 és a szemcsék térbeli eloszlasa a langban.

8. KERDES

Az 1. abra kapcsan: Milyen tipusu, felépitésd transzmissziods elektronmikroszkdppal és milyen vizsgalati
paraméterek mellett végezte a HRTEM méréseket?

VALASZ

A mérések a Massachusetts Institute of Technology (Cambridge, MA, USA) Elektronmikroszkép
Kozpontjaban késziiltek. A méréseket Akashi/TOPCON 002B tipusu transzmisszidés elektron-
mikroszkdppal végeztiik. A gyorsitdofesziiltség 200 keV volt, katédként LaBg szolgalt. A korommintakat
ultrahang segitségével diszpergdltuk etil alkoholban, majd a szuszpenzidbdl cseppentettiink a TEM
halora, mely karbon ,,csipkével” bevont réz halo volt. (pl. LC200-Cu TEM grid covered with lacey carbon
film by Electron Microscopy Sciences, USA).

A legtobb kép 470 000, 720 000 és 940 000-es nagyitasban készilt. A méretvonalak/markerek irodai
eszkozokkel manualis utdmunkalatok soran kertiltek a képekre. Emiatt csuszott be néhdnyszor olyan
jellegl hiba az értekezésbe is, hogy a méretvonalak hidnyoznak. Az analég képek negativjait egy VIDEK
képdigitalizalé rendszer Kodak Megaplus 1400 tipusu kamera segitségével digitalizaltuk és taroltuk
1024 x 1024 pixel méretdl képként.

18 p, Téth, Z. Zhan, Z. Fu, A. B. Palotés, E. G. Eddings és T. A. Ring, , The potential of on-line optical flow
measurement in the control and monitoring of pilot-scale oxy-coal flames” Experiments in Fluids, 55 (5),
(2014)

19p, Téth, T. Draper, A. B. Palotas, T. A. Ring és E. G. Eddings, ,, Three-dimensional combined pyrometric
sizing and velocimetry of combusting coal particles I. Velocimetry” Applied Optics, 54 (13), pp. 4049-4060
(2015)

20 p, Téth, T. Draper, A. B. Palotas, T. A. Ring és E. G. Eddings, , Three-dimensional combined pyrometric
sizing and velocimetry of combusting coal particles Il. Pyrometry” Applied Optics, 54 (15), pp. 4916-4926
(2015)
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A szoftveres feldolgozdst Semper 6P nevld (Synoptics Ltd., Cambridge, UK), specidlisan
elektronmikroszkép felvételek elemzésére fejlesztett kornyezetben végeztem el.

9. KERDES

A kifejlesztett mddszer sem mentes a binarizdcids eljarasok szubjektivitdsatol és csak félkvantitativ
jellemzék kinyerésére hasznalhaté. Milyen fejlesztések vannak vagy lathatdk ezen a tudomany-
terlleten és melyik az az el6remutatd megkozelités, amely haszndlataval, jo, eséllyel kikiszobdlhetd
lenne a képelemzési mddszertanok szubjektivitasa?

VALASZ

Megitélésem szerint az értekezésben bemutatott (Gabor-sz(ir6k alkalmazasan alapuld) mddszer mar
nem tartalmaz a binarizaciés eljardsokhoz hasonlithatd szubjektivitast és mint ilyen, egyben az
el6remutatdé technikak kézé sorolhatd. Ennél a mddszernél mar nemcsak a binarizacié hagyhato el és
lehet elemzést végezni kdzvetleniil a szlirke arnyalatos képeken, de egy-egy képbdl nagysagrendekkel
tobb informacid nyerhetd ki, mint a korabban hasznalt mddszerekkel. A robosztussaggal egyiitt jar a
statisztikai megbizhatésag novekedése is.

A terlletrél altaldban: valédi attorést hozhat a mesterséges intelligencia alkalmazasa, pl. a mély
tanulds (Deep Learning) elvét felhaszndlé algoritmusok fejlesztése. A napi gyakorlatba ezek a technikak
még épp csak mostandban szivarognak be, kordbban a (megfizethet6) szamitasi kapacitasok nem
voltak elegend6en gyorsak. Annak ellenére, hogy a mesterséges intelligencia alkalmazasa, alkalmazasa
kiilondsen nagy szamitdsi igénnyel jar, ma a hardver egyre kevésbé akadaly. Szinte barki szdmara realis
lehet@ség a grafikus kartyak processzorainak (GPU) kimagasld szamitasi sebessége, nem is beszélve a
sokprocesszoros rendszerekrdl. Utdbbi esetben nemcsak a szuperszamitégépekre gondolok, de
legalabb ekkora potencial van a mikroszamitdégép (pl. Raspberry Pi) klaszterekben.

10. KERDES

A 3.3-as , Az égési folyamatok szerkezetmddositd hatasa” alfejezetben emlitettekhez kapcsoléddan:
A jelolt a témakorhoz kapcsolatos sajat munkaja [23, 73], mennyiben ersiti, vagy kérdGjelezi meg a
bemutatott irodalmi eredményeket.

VALASZ

A [23] és a [73] hivatkozas is megerGsiti az irodalombdl ismert tendencidkat, miszerint az oxidacio

elérehaladtaval a szerkezeti rendezettség novekszik, amit mutat pl. a racssik-tavolsdg csokkenése
ie 21,22,23,24
is,2122,23,

21 J. Song, M. Alam, B. A.L. and U. Kim, “Examination of the oxidation behavior of biodiesel soot,”
Combustion and Flame, pp. 589-604 (2006)

22 R, Vander Wal, A. Yezerets, N. Currier, D. Kim and C. Wong, “HRTEM study of diesel soot collected from
diesel particulate filters,” Carbon, vol. 45, pp. 70-77 (2007)

23 M. Lapuerta, F. Martos and J. Herreros, “Effect of engine operating conditions on the size of primary
particles composing diesel soot agglomerates,” Journal of Aerosol Science, 38 (4), pp. 455-466 (2007)

24 M. Ruiz, R. Guzman de Villoria, A. Millera, M. Alzueta and R. Bilbao, “Influence of the temperature on the
properties of the soot formed from C2H2 pyrolysis.,” Chemical Engineering Journal, 127 (1-3), pp. 1-9 (2007)
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11. KERDES

A 3.4-es , Koromkibocsatds csokkentése” alfejezetben jé lett volna bemutatni a szvegben is emlitett
C1-C4, C5, és PAH mechanizmusok magyardzatat, kérem vdlaszdban térjen erre ki. Az alfejezet végén
(22. oldal) bemutatott sajat eredményeire vonatkozé kérdés:

Milyen konklazidra jutott a jelolt a helyettesité 1zemanyagok koromkibocsatd képességének és az
adalékok koromcsokkentd hatdsanak vizsgalataiban? Milyen adalékot hasznalt a kisérletekhez? Mi a
szamszer(isitett adatok eredménye?

VALASZ

Bar a disszertaciohoz kapcsolédd kutatdmunka soran a koromképzédés mechanizmusaival részletesen
nem foglalkoztam, a koromkibocsatas csokkentésének egyik mddszere (a képz6dés gatlasa) feltételezi
a képzbédés lehetséges mechanizmusainak ismeretét.

C:-C4 mechanizmus alatt, az egy-négy karbon atomot tartalmazé szénhidrogén molekuldk névekedést
értettem. Feitelberg és kollégai gazkromatografias mddszerrel hataroztdk meg az egyes molekulak
koncentracidit. 2> Cs mechanizmus alatt az 5 karbon atomot tartalmazé molekulak létrej6ttét, igy pl. a
ferrocén termikus bomldsa soran létrejové cyclopentadienyl gyok képzédését vizsgaltdk a kdvetkezd
reakcié egyenletek szerint:2¢

(CsHs)2Fe = CsHsFe + CsHs
(CsHs),Fe + H = CsHsFe + CsHe
(CsHs),Fe + O = CsHsFe + CsH4,O + H
CsHsFe = CsHs + Fe

CsHsFe + H = CsHe + Fe

A ,,PAH mechanizmus” kifejezés a PAH-ok, illetve altalanosan az aromas vegyiiletek és/vagy gyokok
képz6désére vonatkozott, pl.:

CsHs + CsHs = Ay + Hy

A helyettesit§ tlizel6anyagok vizsgalata soran a kisérleti munkat végeztem én, azaz a korompont
meghatdrozast. Ehhez szabvanyos eszk6zok alltak rendelkezésre, és szabvanyban pontosan rogzitett
eljarast kovettem. Tokéletes helyettesité anyag esetén az egyes tulajdonsagok is megegyeznek, és a
koromkibocsatd képesség szempontjabdl sikeriilt elegend6en jo helyettesit6é tuzel6anyagot
kifejleszteni.

A koromkibocsatast csokkenté adalékanyagként elsGsorban organometallikus vegylleteket (ferrocén
= (bis(cyclopentadienyl)iron - Fe(CsHs),), ruthenocene (bis(cyclopentadienyl)ruthenium - Ru(CsHs),),
iron naphthenate és MMT (Methylcyclopentadienyl manganese tricarbonyl - CH3CsHisMn(CO)s)
vizsgaltunk, kilonboz6 koncentracidkban standard JP-8 replil6géphajtdmi lizemanyagban. Légkori
nyomason végzett korompont vizsgalatok soran a ferrocén bizonyult a leghatékonyabbnak a
koromkibocsatas csokkentése szempontjabdél. A Ruténium tartalmu varidns hatékonysaga kisebb, mig
a vas-naftanat és az MMT hatasa minimalis volt. Ejt6csoves kemencében ugyanakkor, mind a négy
adalék nagyon hatékony volt, kiilonosen légfelesleg esetén, ekkor 90-95% hatékonysagot is el tudtunk
érni.

25 A, S. Feitelberg, J. P. Longwell és A. F. Sarofim, ,,Metal Enhanced Soot and PAH Formation,” Combustion
and Flame, 92, pp. 241-253. (1993)

26 T, Hirasawa, C.-J. Sung, Z. Yang, A. Joshi és H. Wang, ,Effect of Ferrocene Addition on Sooting Limits in
Laminar Premixed Ethylene-Oxygen-Argon Flames,” Combustion and Flame, 139, pp. 288-299 (2004)
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12. KERDES

Az 5. abradhoz kapcsoldddan: Rendelkezésre all esetleg olyan TEM felvétel, amelyeken a kilénb6z6
mintavételi helyeken vett mintakat azonos nagyitasban hasonlitja 6ssze?

VALASZ

A kérés teljesen jogos, a disszertacidba sajnos nem keriilt be a vonatkozd publikacié?” végsé abra
anyaga, ahol a nagyitasok megegyeznek egy-egy abracsoporton beliil. A vonatkozé képek az aldbbiak:

Fig. 4. TEM images on lacey grids of soot collected at H = 110 mm (left image) and at H =210 mm
(right image) from Flame 1. The magnification is 50,000-.

27 C. R. Shaddix, A. B. Palotas, C. M. Megaridis, M. Y. Choi and N. Y. C. Yang, “Soot graphitic order in laminar
diffusion flames and a large-scale JP-8 pool fire” Int. J. of Heat and Mass Transfer, 48 (17), pp. 3604-3614
(2005)
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Fig. 6. High-resolution TEM images (magnification of 1,800,000-) from different sampling locations
and flames: (a) Flame 1, H =50 mm; (b) Flame 1, H = 110 mm; (c) Flame 1, H = 210 mm; (d) Flame 2,
post-flame; and (e) and (f) Flame 3.

13. KERDES

Py

Kérem, valaszaban értelmezze a kovetkezd allitasat: , A nagyobb etilén langbdl 70 mm magassagban
befogott koromrészecskék Ujonnan létrejottnek tlntek...”? A tébbi mintavétel esetében ez nem igy
van?

VALASZ

III

Az értekezés 3. dbraja mutatja a koromképz6dés fazisait. Eszerint a ,fiatal” koromrészecskék eleinte
fellileti reakcidk soran ndévekednek, majd az eredetileg 6nallé részecskék agglomeralddni kezdenek és
furtok alakulnak ki. Onalld, kdzel gdmb alaku részecskéket csak ennél a mintavételnél sikeriilt nagy
szamban megfigyelnlink. Az ég6tél tavolodva (pl. 110 mm) mar elég ,idGsek” a részcsecskéink ahhoz,
hogy az agglomerdlédas, vagy az oxidacid hatdsa legyen a mérvado.
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14. KERDES

37. oldal: ,,...Miutan az oxiddcio tulnyomorészt befejez6dott, a gaz h6mérséklete jelentGsen csokken
és tovabb rendezddés mar nem tapasztalhatd...” Milyen értékrdl, meddig csokken a hémérséklet?

»-.. Ennek oka, hogy az alacsony hémérséklet miatt a laminaris lang koromképz6dése megnd. A
tartalytlz esetében a JP-8 tlizel6anyag nagy koromképzé hajlama miatt a koromképzGdés az etilén
langra jellemzénél alacsonyabb hémérsékleten is megfigyelhetd...” Milyen hémérsékletekrél van szd?

VALASZ

Konkrét hémérsékletet nem mértiink ezeknél a kisérleteknél, de nyilvanvald, hogy az oxidéacié soran
szabadul fel a tlizel6anyag kémiailag kotott energiadja és a reakcidk lezajldsa utan a h6kozlés megsziinik,
az égéstermékek hilni kezdenek.
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Fig. 2. Temperature isotherms (K) for the model (left), thermocouple (center), and Rayleigh scattering
(right) measurements.?®

Diffuz etilén lang elméleti adiabatikus langh6mérséklete (levegbvel torténé égetés esetén) 2616 K. A
gyakorlatban a kérnyezet hiit6hatasa, a tokéletlen keveredés stb. miatt csak alacsonyabb hémérséklet
érhet6 el. A szakirodalom sok mérési eredményt koz0ol, pl. a fenti dbra k6zépsdé képén a tartomany kb.
1500 K és 2044 K kozotti. Az alsé hatar kiilondsen nehezen definialhatd a langhatarok bizonytalansaga
miatt.

28 C.S. McNeally et al.: “Computational and experimental study of soot formation in a coflow, laminar
ethylene diffusion flame”, 27t Int. Symposium on Combustion, The Combustion Institute, pp. 1497-1505,
(1998)
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15. KERDES

A 38. oldalon: ,,...Kimutattuk a racssik-tavolsdg enyhe csokkenését, amint a korom atvonul a
novekedési régidbdl a nagyh6meérsékletl oxidacios zénaba...”

Mennyi a novekedési régié hémérséklete és mennyi a nagyh6mérsékletld oxidacidés zdna
hémérséklete?
VALASZ

A z6onak nem hatdrolhatdk el egymastdl fizikailag egzakt médon. A zénahatdarokon a h6mérséklet
pontos mérése is komoly kihivast jelent.

Altaldnossagban elmondhatd, hogy etilén lang esetén az oxidaciés zéna hémérséklete kb. 2000 K
feletti, mig a ldanggyodknél, a ndvekedési zéna h6mérséklete 1800 K alatti.

16. KERDES

Nem teljesen érthet6 a 7.7-es és a 7.7.1-es alfejezetekben a minta prepardcid, ezért kérem a jeldltet,
hogy valaszdban térjen ki arra, hogyan mérhetett ugyanazokon a mintakon, mint mas kutaték az
irodalomban évekkel korabban kozolt cikkben (1987- P. Buseck et al.)? A kutatdk altal kozolt
felvételeket hasznalta fel a vizsgdlataihoz?

VALASZ
Igen, a Biralé6 feltételezése helyes. Az értekezés 66. oldalan a kdvetkezd szerepel:

,Ezeket az anyagokat — az anthracene grafit kivételével — Buseck és tdrsai mdr vizsgdlta
réntgen diffrakcidval [128]. Vizsgdlataim eredményinek igazoldsdra a Buseck és munkatdr-
sainak eredményeit haszndlom fel.”??

Az eredeti elektronmikroszkdpos felvételeket még 1995-ben kaptuk meg, akkori témavezetém Adel F.
Sarofim és Peter Buseck személyes ismeretsége kapcsan. A grafit mintdkra ezuttal fizikailag nem volt
szlikség, mert célunk a képfeldolgozasi mddszer validalasa volt a korabbi felvételek Gjbdli (majd késébb
egy masik modszerhez ismételten tértént) felhasznalasa révén.

29 P, Buseck, H. Bo-Jun and L. Keller, "Electron Microscope investigation of the Structures of Annealed
Carbons" Energy and Fuel, 1, pp. 105-110, (1987)
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MEGJEGYZESEK, ESZREVETELEK

\ 1. MEGIEGYZES

A [62]-es hivatkozas a 14. oldalon, mint Yehliu és munkatarsai munkajat mutatja be (valdszinlileg ez a
helyes), addig a 16. oldalon a [62]-es hivatkozast sajat munkajaként idézi.

VALASZ
A 16. oldal aljan a kévetkezé mondat szerepel:

LA képfeldolgozd és elemzési modszereket, amelyekkel a korom HRTEM felvételeibél szerkezeti
informdciot nyertink ki, a 90-es évek kézepétdl dolgoztuk ki és alkalmaztuk ([16], [21], [61],
[62]).”

A tobbes szam els6 személy itt kiilénb6z6 kutatd csoportokra, koztik arra is, melyben én dolgoztam,
vonatkozik. A 4 hivatkozasbél én csak a [61]-esnek voltam egyik tarsszerzGje. A szadmitdgépi
elemzésekre alapozott HRTEM képek elemzésének ekkor volt a héskora, egyike lehettem az els6knek,
aki ezzel a terilettel foglalkozott. A. [62]-es hivatkozas valdban Yehliu és tarsainak munkajéra utal, itt
nem tortént elirds.

2. MEGJEGYZES

Fontos lett volna a markerek olvashatd feltiintetése az 5. abran, 6d. abran és a 7a. dbran is

VALASZ

Igen, itt hiba cslszott a szerkesztésbe, mint a 12. kérdésre adott valaszndl is szerepel. A valaszban
kozolt helyes képek tartalmazzak a markereket.

3. MEGJEGYZES

A 8a. dbran és a 9a. dbran lathaté a marker jele, de sajnos felirat, mértékegység nem lathato.

VALASZ

Igen, szerencsésebb lett volna az dbrat a méretet mutatd jellel ellatni, bar a mondando fliggetlen a
konkrét méretektdl.

4. MEGJEGYZES

A 73. oldal aljan eliras talalhato, helyesen: ,A 29. dbran lathatdk a mérések eredményei”

VALASZ

K6sz6noém az észrevételt, valdban igy helyes, az értekezésben ez szerkesztési hiba miatt szerepel
roszul.
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5. MEGJEGYZES

A 31c. dbra lemaradt a nyomtatasban, viszont a 34. és 35. abran lathato, hogy a HRTEM felvételek
elemzésekor érdemes a kontrasztot névelni.

VALASZ

A nyomtatdsban valdban Uresnek tlnik az dbra, valéjdban azonban van rajta képi informacié.
Felnagyitva a kovetkez§ latszik (31. c. dbra):

Az emberi szem a képet szinte teljesen informacidomentesnek |atja, erre vonatkozdlag tettem is utaldst
a 80. oldalon, a kovetkezd6k szerint:

,Tekintettel arra, hogy a harmadik esetben (lokdlis hisztogramkiegyenlités utdn) sikeriilt a
legtébb grafénréteget azonositani, ezért minden HRTEM kép elemzésekor célszerli a
kontrasztot ezzel a mddszerrel névelni. Erdekes ugyanakkor, hogy ez a fajta kontraszt kiemelés
az emberi szem szamdra nem természetes. Mindez elsésorban a kis (30 x 30 px) ablakméretnek
tulajdonithatd. (Id. 31. c) dbra)”
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A DISSZERTACIO TEZISEI

A negyedik tézist 6nallé tézisként nem fogadja el a Birald, mert a disszertaciéo nem tartalmaz bizonyité
erejd kémiai Osszetételre vonatkozd méréseket.

VALASZ

A vitatott tézisponttal kapcsolatos véleményemet az 1. kérdésre adott valaszomban igyekeztem
megadni.

Osszegzésként ismételten kdszondm a jobbitd szandéku kritikai megjegyzéseket és remélem, hogy a
nyitott kérdéseket is meg tudtam valaszolni a fentiekben.

Miskolc, 2017. junius 6.

S VR WA
. e
Dr. Palotas Arpad Bence
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