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1. Bevezetés és célkitlizések

A kisérleti gazkinetika modszerei gyorsan fejlédnek, és évente tobb szdz olyan cikk jelenik
meg, amelyekben els6ként mérik meg egy elemi reakcié sebességi egyiitthatojat, vagy
amelyben 1j, pontosabb mérési eredményeket kdzolnek egy kordbban mar tanulminyozott
reakciorél. Az elméleti kémia eljardsai is alkalmasak ma mar arra, hogy kiszamitsak veliik
szdmos gizfizisu elemi reakcié sebességi egyiitthatéjanak homérséklet- és esetleg
nyomdasfiiggését, valamint megadjdk a szdmitott eredmények bizonytalansdgit. Tobb
kutatécsoport foglalkozik azzal, hogy tgynevezett ,kiértékelt kinetikai adatgylijteményeket”
hozzon létre. Ennek soran kivélasztjdk az elemi reakcidk egy csoportjat, ajanlast tesznek a
reakcidok sebességi egyiitthatdjanak homérséklet- és nyomadsfiiggését leird kinetikai
paraméterekre, és kijelolik azokat a korlatokat, amelyeken — a jelenlegi ismeretek szerint —
mindenképpen beliil vannak a vizsgélt reakciok sebességi egyiitthat6i adott hdmérsékleten és
nyomason.

Az Osszetett kémiai folyamatokat vizsgdld laboratériumi mérések soran jol meghatirozott
koriilmények kozott (ismert hémérséklet, nyomds, dramldsi viszonyok, esetleg tartozkodasi
id6) tanulményozzdk az elemi reakcidkbol allo reakcidrendszerek tulajdonsidgait. Az elemi
reakcidkra vonatkozé kozlemények és a kinetikai adatgylijtemények alapjan Ossze lehet
allitani olyan részletes reakcidmechanizmusokat, amelyek alkalmasak a megfeleld Osszetett
kémiai folyamatok lefrasara.

A részletes reakcidomechanizmusokon alapulé szimuldcidk felhaszndlhatdk arra, hogy uj
kémiai ismereteket szerezziink. A szdmitdsok alapjan meg lehet becsiilni olyan anyagfajtak
koncentraciéjit, amelyek az adott rendszerben technikai okokbdl jelenleg nem mérhetdk. A
mechanizmusok kinetikai analizise alapjan megtudhatd, hogy melyek az adott koriilmények
kozott legfontosabb reakcidutak, és hogy milyen kolcsonhatds van az egyes részfolyamatok
kozott. Egési és légkorkémiai folyamatok leirdsdra altalinosan hasznilnak részletes
reakcidmechanizmusokat, de szdmos vegyipari €s anyagtudomdnyi folyamatot is ilyen
mechanizmusokkal {rnak le. Az utébbira példa a mikroelektronikdban alapvetéen fontos
,kémiai gbzlerak6dds” mddszere (chemical vapour deposition, CVD). A mechanizmusok és
az azokon alapulé modellszdmitdsok felhasznilhaték olyan technolégidk kifejlesztésére,
amelyek alkalmazdsakor jobb mindségii terméket allitanak eld, kevesebb melléktermék és
szennyezOanyag keletkezése mellett, hatékonyabb energiafelhasznalassal.

Egy kozelmultban megjelent attekint6 cikk szerint két gatlé tényezdje van annak, hogy
még szélesebb korben haszniljak a részletes reakciomechanizmusokat: az ezeket eredeti
alakjukban hasznalé szamitégépes modellek tilsdgosan lassidak, €s nincs kidolgozva a
reakciomechanizmusok atalakitisa gyorsabban szamithaté alakra; nem tisztaztadk azt sem,
hogy mi a paraméterek bizonytalansidginak hatdsa a szdmitasok eredményére. Az értekezésem
elorelépésrol szamol be ezekben a témakban.

Napjainkban a foldgdz égetése kozponti fontossdgi az energiatermelésben és ezzel
kapcsolatosan nagy kornyezetvédelmi probléma a nitrogén-oxidok keletkezése. Ennek
ellenére nincsen éltaldnosan elfogadott reakciomechanizmus a metdn égésére és a nitrogén-
oxidok keletkezésének lefrdsara metdnldngokban. A kozeljovd dltaldnosan hasznalt
energiaforrdsa a hidrogén égetése lehet, de még ennek az egyik legegyszerlibb égési
folyamatnak sem ismerjiik szdmos jellemzdjét. Célul tiiztiik ki egy olyan reakciémechanizmus
elkészitését és vizsgalatat, amely leirja a hidrogén, a szénmonoxid, a metdn és az etdn égését.
Ezt a mechanizmust tovabbi reakcidkkal kiegészitve leirhatjuk a nitrogén-oxidok képzddését
is égési rendszerekben. A megfeleld elemi reakcidkra vonatkozé irodalmi adatok hidnyossagai
és ellentmondédsai miatt végleges és biztos reakciémechanizmus nem adhaté meg, de



torekedtiink arra, hogy a létrehozandé6 mechanizmus a lehetd legnagyobb mértékben
tdmaszkodjon az elemi reakcidkra vonatkoz6 mérési adatokra.

Gyakran el6fordul, hogy a részletes reakciomechanizmuson alapulé szimulicié
eredményei nem egyeznek meg az Osszetett kinetikai mérési adatokkal. Ennek egyik
lehetséges oka, hogy egyes lényeges reakcidlépések hidnyoznak a mechanizmusbo6l. A
leggyakrabban tanulmanyozott rendszerek, mint példaul az egyszeriibb tiizel6anyagok égése
esetén ez kevéssé valdszinli. Sokkal altaldnosabb probléma, hogy a legtobb gazfazisu elemi
reakcid sebességi egylitthatdjanak ért€ke csak mintegy haromszoros szorzétényezon beliil
ismert, tehidt a névleges érték harmada vagy hdaromszorosa sem zdarhaté ki a jelenlegi
ismereteink alapjan. A kevésbé ismert elemi reakcidk esetén ez a szorzdétényezd nagyobb,
akdr tizszeres is lehet, és még a nagyon jol ismert reakciok sebességi egyiitthatdja is kb.
+10%-on beliil bizonytalan.

Célul tiztik ki annak vizsgélatit, hogy a metanlang szimuldcidjanak eredményei milyen
mértékben bizonytalanok a kinetikai és termodinamikai adatok bizonytalansdga miatt. Meg
akartuk azt is hatdrozni, hogy pontosan mely paraméterek bizonytalansidga okozza a szdmitasi
eredmények bizonytalansigit. Erdekes és fontos ismeret az is, hogy adott modell esetén
melyek a legkisebb és legnagyobb megkaphat6 értékei egy szimuldciés eredménynek, ha a
modell paramétereit tetszés szerint valtoztatjuk azok bizonytalansagi tartomanyan beliil.

A reakcidkinetikdban kozponti fontossagi mddszer az érzékenységanalizis, amely arra ad
vélaszt, hogy a felhaszndlt paraméterek megvaltoztatidsa esetén hogyan véltoznak meg a
szamitott eredmények. Egyes esetekben azt tapasztaltdk, hogy a vizsgalt reakcidkinetikai
modellek érzékenységi fliggvényei egymdshoz hasonl6 lefutdsdak. Errdl az észlelésrdl kevés
kozlemény jelent meg, és azok is ellentmonddsosak voltak. Ez azért is sajndlatos, mert az
érzékenységi  fliggvények  hasonlésidgdnak  jelensége  szorosan  kapcsolédik  a
reakciomechanizmusok  kifejlesztéséhez,  kinetikai  vizsgdlatdhoz  és  megfeleld
részmechanizmusok kivalasztasdhoz. Célunk volt, hogy megértsiik a reakciéérzékenységek
hasonldsaganak okait, hogy mely reakcidkinetikai modellek esetén varhato ilyen viselkedés,
€s hogy milyen kovetkezményekkel jar ez a jelenség.

A legtobb gyakorlatban fontos kémiai folyamat esetén a koncentraciok és a hdmérséklet
helyrdl helyre valtoznak. A fotokémiai levegOszennyezés és a langok a mindennapi életben
fontos képviseldi az ilyen reakcidkinetikai rendszereknek. Egyes esetekben a koncentraciok és
a hdmérséklet csak egy, illetve két térkoordinata irdnyaban véltoznak; a megfelel6 modelleket
egydimenzidsnak, illetve kétdimenzidosnak nevezik. Ilyen modellek még szimulalhatok
részletes reakciomechanizmusokkal, azonban haromdimenzids vagy gyors eredményt kivané
(példdul valdés idejii) szimuldcidknak mindenképpen redukdlt kinetikai modelleken kell
alapulniuk. Az idedlis esetben a redukalt modell alapjdn végzett szdmitds sokkal gyorsabb, de
az eredmények csaknem azonosak a részletes mechanizmus alapjén kapottakkal.

Egy reakcidkinetikai modellben nagyon kiilonb6z6 sebességii részfolyamatok lehetnek, és
erre vezethetok vissza az olyan klasszikus kinetikai egyszerlisitd elvek, mint az
allandokoncentracié-kozelités, a gyorsegyensuly-kozelités, vagy a kvazistaciondrius kozelités.
Kiilondsen az utébbirél nagyon sok rossz magyardzat taldlhaté még udjonnan kiadott
reakcidkinetika-tankonyvekben is. Gyakran tételezik fel hibdsan, hogy a kvdzistaciondrius
kozelités csak akkor alkalmazhato, ha a kvdzistaciondrius anyagfajtdk koncentraciévaltozasi
sebessége kozel nulla. Célunk volt, hogy megértsiik a kvazistaciondrius kozelités 1ényegét. A
kvazistacionaris kozelités alkalmazdsa szempontjabol az a legfontosabb, hogy adott
reakcidmechanizmus és reakciokoriilmények kozott ki tudjuk jeldlni azokat az anyagfajtikat,
amelyekre alkalmazhat6 a kvézistaciondrius kozelités.

A kvézistaciondrius kozelités és a tobbi kinetikai egyszeriisitd elv alkalmazdsdaval olyan
vazmodellek allithatok eld, amelyek a kezdeti feltételek egy sziikkebb tartomdnydban a
részletes mechanizmuséhoz hasonlé eredményt adnak. Hagyomdnyosan a vdzmodelleket



tekintik a legegyszeriibb kinetikai mechanizmusoknak, de gyakran még az ezeket felhasznal6
szimuléciok is elfogadhatatlanul sok szamitégépidot igényelnek. Ez a helyzet akkor, ha a
modellnek nagyon gyorsan kell eredményt adnia, példdul mert a feladat szamitégépes
folyamatirdnyitds vegyi iizemben, vagy szennyezOanyag terjedésének és datalakuldsainak
szamitasa katasztréfahelyzetben. Bonyolult geometridji modellek is gyakran csak nagyon
gyorsan szamithaté reakcidkinetikai részmodell esetén adnak elfogadhaté idon beliil
eredményt.

A részletes reakciomechanizmusokat ugy akartuk atalakitani, hogy a szamitott eredmények
csaknem azonosak maradjanak, de a szdmitasi id6 jelentdsen csokkenjen. Az irodalomban
taldlkoztunk a repromodellezésnek nevezett moddszerrel, amely szerint nagy szdmu
modellszdmitds eredményét illesztett fiiggvénnyel irjak le, és ezt a fiiggvényt hasznéljdk a
tovabbi szimuldcidkndl. Célunk volt ennek az eljardsnak a tovabbfejlesztése és sokoldali
alkalmazdsa a reakcidkinetikdban, hogy ilyen médon pontos és nagyon gyorsan szdmithatd
reakcidkinetikai modelleket lehessen eldallitani.

2. Eredmények

Az értekezésben bemutatott eredmények harom témakorbe sorolhatdk: uj, részletes
reakciomechanizmusok kifejlesztése egyes égési rendszerek leirdsara (1. és 2. pont),
reakciomechanizmusok vizsgédlata bizonytalansidganalizissel és az érzékenységi fiiggvények
hasonlésdgidnak tanulmanyozisaval (3. és 4. pont), valamint reakciémechanizmusok
atalakitasa gyorsabban szamithaté alakra a kvazistaciondrius kozelités és a repromodellezési
eljaras alapjan (5. és 6. pont).

1. Uj reakciémechanizmus a metdn égésének leirdsara

Uj, részletes reakciémechanizmust fejlesztettiink ki a metan égésének leirasira. A
mechanizmus a metdnon kiviil széles koncentracidtartomdnyban leirja a hidrogén, a
szénmonoxid és az etdn égését is. A 37 anyagfajtit és 175 (reverzibilis) reakciolépést
tartalmazé mechanizmust teszteltiik szimos irodalmi kisérleti adaton, amelyek kozott voltak
lamindris ldngsebesség-mérések, langokban mért koncentracidprofilok és kisérleti gyulladasi
id6k. A metdnoxiddciés mechanizmust az elmult években folyamatosan feldjitottuk, és a
legtjabb véltozatot azonnal nyilvdnossdgra hoztuk az Interneten keresztiil. A mechanizmus
elérhetd a http://garfield.chem.elte.hu/Combustion/Combustion.html honlaprél.

Erzékenységanalizissel azonositottuk azokat a reakciélépéseket, amelyeknél a sebességi
egyiitthatd értékének kis megvéltoztatisa a szdmitott eredmények jelentds megvéltozasat
okozza. Ezen reakcidlépések esetén a sebességi egyiitthatd hOmérsékletfiiggését
Osszehasonlitottuk hdrom mdsik, Udjabban javasolt hasonld mechanizmus azonos
reakcidlépéseinek homérsékletfiiggésével. Megdllapithatd volt, hogy a GRI-mechanizmus, a
Chevalier-féle mechanizmus, a Konnov-féle mechanizmus és az A4ltalunk kifejlesztett
mechanizmus hasonlé pontossdggal frja le a kisérleti adatokat, de ezekben a
mechanizmusokban gyakran még a legfontosabb sebességi egyiitthatdk is széles homérséklet-
tartomdnyban jelent6sen kiilonboznek egymadstdl. Ez azt mutatja, hogy a metidn égésének
reakcidkinetikdjat még nem ismerjiik kell¢ pontossaggal.



2. Uj reakcidémechanizmus nitrogén-oxidok keletkezésének leirasara langokban

A metanoxidaciés mechanizmust kiegészitettiik egy olyan részmechanizmussal, amely
a nitrogén-oxidok Kkeletkezését irja le langokban. A kapott egyiittes mechanizmus 56
anyagfajta 339 (reverzibilis) reakcidlépését tartalmazza, és szintén elérhetd a fenti honlaprol.
A mechanizmust irodalmi kisérleti adatokkal ellendriztiik. Ezekben a mérésekben egyes
nitrogén-tartalmi vegyiiletek koncentracidjat hatiroztdk meg csoreaktorban, tokéletesen
kevert reaktorban, illetve kisnyomadsu laminaris langban.

Minden kisérleti koriilménynél érzékenységanalizissel kivalasztottuk a legfontosabb
reakcidlépéseket, és megnéztilkk, hogy mdas hasonlé mechanizmusokban milyen sebességi
egylitthato—homérséklet fiiggvényeket haszndlnak ezekre a reakcidlépésekre. Az
Osszehasonlitisban a GRI-mechanizmust (3.0 véltozat); Glarborg, Miller és munkatdrsainak
mechanizmusat; valamint Dean és Bozzelli mechanizmusat hasznaltuk fel. Mint a metan
égése esetén, itt is megallapithatdé volt, hogy ezek a mechanizmusok hasonlé pontossiaggal
irjdk le a kisérleti adatokat, noha még a legfontosabb sebességi egyiitthatok Arrhenius-
kifejezései is jelentdsen kiilonbdznek benniik.

3. Reakcidkinetikai modellek eredményeinek bizonytalansaga

3.1. A reakcidkinetikai modellek paraméterei mérések vagy szamitdsok eredményei, és ezért
értékiik  valamilyen mértékben bizonytalan. Madas megfogalmazdsban, a modellek
paramétereinek értéke valdszinliségi véltozonak tekinthetd, és a paraméterek valdszinliségi
jellemzo6i becsiilhetok. A lokdlis érzékenységi egyiitthatok felhaszndldsaval j eljarast
dolgoztunk ki a sebességi egyiitthatok szorasanak meghatarozasara a reakciolépések
bizonytalansagi paramétere alapjan, és a modelleredmények szorasanak és ehhez az
egyes paraméterek hozzajarulasanak becslésére a felhasznalt Kinetikai és
termodinamikai paraméterek szérasanak ismeretében.

3.2. A lokdlis érzékenységi egyiitthatokon alapuld bizonytalansidganalizis modszerét
alkalmaztuk az egydimenziés, lamindris, staciondrius metanldngnak az altalunk kifejlesztett
mechanizmuson alapulé modelljére. A kapott eredményeket ellendriztitk latinhiperkocka-
mintavételli Monte-Carlo-analizis szdmitasokkal 1is. Becsiiltik a mechanizmus 175
reakcidlépése sebességi egyiitthatdjanak €s 37 anyagfajtija képzodési entalpidjanak szorasat.
Kiszamitottuk a lamindris langsebesség, a maximadlis langhdmérséklet és a H, O, OH, CH és
CH, gyokok maximaélis koncentracidinak szorasat tiizel6anyagban szegény (¢=0,62),
sztochiometrikus  (¢=1,00) és tiizeldanyagban gazdag (¢=1,20) ldngok esetén.
Megallapitottuk, hogy a laminaris metanlangokat akkor lehet majd pontosabban
modellezni, ha pontosabban ismerjiik az OH, a szingulett CH, (jelolése: CHy(S)), a
triplett CH,, a CH,OH és CH,CHO gyokok képzodési entalpiait, valamint a kovetkezo
reakciolépések sebességi paramétereit: O, + H=OH + 0,0, + H+ M =HO; + M, CO +
OH = COZ + H, H+ CH3 +M= CH4 + M, CH3 + OH = CHz(S) + HzO, C2H2 + OH = CzH
+ HzO, C2H2 +CH= CzH + CHZ ésH+ CHZ =CH + Hz.



4. A reakcioérzékenységek hasonldsiga

Szdmos homogén, id6fiiggd reakcidkinetikai modell esetén a szdmitott sy =0dY, / dp, lokdlis
érzékenységi egyiitthatd-fiiggvények kozott a kovetkezd hasonldsagi viszonyok vannak:
(1) Lokdlis hasonldsdg: a A, (t)= Sy (t)/ S ik (t) hanyados azonos minden p; paraméterre, de
fiigg attdl, hogy a modell mely Y; és ¥; eredményét vizsgaljuk.
(2) Skdlaviszony-torvény: Az elébbi A, (t)hanyados azonos a megfeleld koncentraciévaltozasi

sebességek hanyadosaval, tehétYi(t)/ Y f (t) =5, (t)/ Sk (t)
(3) Globdlis hasonlosdg: A u,, =s, (t)/ S, (t)hanyados egy idéintervallumban idéfiiggetlen és
nem fiigg att6l sem, hogy mely modelleredmény érzékenységeinek hanyadosat szamitjuk.

Ezeket a hasonlésdagokat staciondrius, egydimenzids rendszerekben is kimutattik; ekkor a
fiiggetlen valtoz6 az ido helyett a tdvolsdg-koordinata.

A fentiek koziil a skdlaviszony-torvényt €s a globdlis hasonlésidgot mar leirtdk az
irodalomban, a skalaviszony-torvénytdl fiiggetleniil 1étezé lokalis hasonlosag 1étezését mi
mutattuk ki, és ezt a fogalmat is mi vezettiik be. Az eddigi kozleményekben feltételezték,
hogy a skélaviszony-torvény akkor jelentkezik, ha a kinetikai rendszerben az egyik véltoz6
domindns; példaul ilyen védltozonak tartottdk a hdmérsékletet adiabatikus égési rendszerekben.
Ezen azt értették, hogy a paraméterek meghatirozzak a szdmitott hdmérsékletet, és a szamitott
hémérséklet meghatdrozza a modell 6sszes eredményét.

Az érzékenységi egyiitthatok hasonldsdgit megvizsgiltuk hidrogén- és metdnldngok,
illetve robbandsok modelljein. Kiilonosen részletesen elemeztiik a hidrogén—levegd elegyek
égését. Minden szdmitast végrehajtottunk négyféle tiizeldanyag—levegd ekvivalenciaardnynal
(¢=0,5, 1,0, 2,0 és 4,0) tgy, hogy szimuldltunk homogén robbanast, szabadon terjedd és
égofej stabilizdlta lamindris langot. Mindegyiket kétféle mdédon vizsgdltuk: adiabatikusan
szamitott és az adiabatikusan szamitotthoz rogzitett hdmérsékletprofillal. Megallapitottuk,
hogy hidrogén—levegé elegyek adiabatikus homogén robbanasara jol teljesiil
mindharom fenti hasonlésag. Rogzitett homérsékletprofili robbanasoknal egyes
paraméterekre lokalis hasonlésagot tapasztaltunk. Adiabatikus égifej stabilizalta
langok esetén mindharom hasonlésagot észleltiik, de csak bizonyos paraméterek esetén.
Nem talaltunk hasonlésagot a tobbi hidrogénégési modell esetén.

4.1. Gyakori, hogy a kinetikai modell eredménye tobb, erésen kiilonb6z6 id6skaldju folyamat
kolcsonhatdasaként jon létre; ekkor az Osszetett kémiai reakcié véltozdinak terében a
numerikus szimuldcidk trajektoridi gyorsan egy n;-dimenzids hiperfeliiletet kozelitenek meg,
és a rendszer dinamikdja n; véltozdval leirhat6. Egydimenzids esetben példdul a rendszer
allapotat meghatdroz6 pont gyorsan megkozelit egy gorbe vonalat, majd lassan halad a vonal
mentén. Ezzel a témakorrel a lassi sokasidgok elmélete foglalkozik, és ennek alapjan
értelmeztiik az érzékenységi egyiitthatok hasonlésdgit. Megmutattuk, hogy ha a kinetikai
valtozasokat a komponenstérben lassi sokasagok mentén haladé mozgas jellemzi, és a
lassu sokasagok helye kevéssé valtozik meg a paraméterek kis megvaltoztatasara, akkor
az érzékenységi matrix rangja kisebb vagy egyenlé a lassii sokasag dimenziojanal, és az
érzékenységi egyiitthatok lokalisan hasonlok lehetnek. Skalaviszony-torvény akkor
jelenik meg, ha a szimulacio trajektoriaja egydimenzios sokasag mentén halad. A
Greenfiiggvény-matrix szamitasaval megmutattuk, hogy a hidrogén—levegé elegyek
adiabatikus robbanasanak modelljében a homérséklet nem dominans valtozo.

4.2. Az érzékenységi egyiitthatok globdlis hasonldsaga kovetkeztében, ha egy modellben tobb
paraméter értékét kissé megvaltoztatjuk, akkor minden valtozé szdmitott értéke minden



idépontban (€s/vagy térbeli koordinatanal) visszadllithaté egyetlen hatékony paraméter
hangolédsaval. Lokdlis hasonl6sag esetén minden véltozo értéke egyszerre visszadllithatd, de
csak egyetlen idépontban vagy helyen. Ha a szimulidciés eredmények mind a globalis
hasonl6sag tartoméanydba esnek, akkor kiilonb6z6 paraméterkészleti modellek teljesen azonos
szimuléacios eredményeket adnak valamennyi valtozéra, tehit ezek a modellek a szimulacios
eredmények alapjan még akkor sem kiilonboztethetok meg egymastdl, ha sok idOpontban
minden valtozot vizsgalunk. Ennek az a kovetkezménye, hogy tobb empirikus modell teljesen
egyenértéki lehet, illetve, hogy fizikai modelleknél a paraméterek valddi, fizikailag ,.helyes”
értéke a mérési eredményekbdl illesztéssel nem hatdrozhaté meg. Megmutattuk, hogy a
globalis hasonlésag megjelenik, ha az érzékenységi egyiitthatok lokalisan hasonlok és az
érzékenységi differencialegyenlet-rendszer pszeudohomogén.

4.3. Az érzékenységi egyiitthatok lokdlis hasonldésdga helyett érdemes az érzékenységi
vektorok korreldcidjat vizsgdlni. Kimutathatd, hogy két érzékenységi vektor korreldcidja jol
jellemezhetd az egységvektorra normalt érzékenységi vektorok skalaris szorzatanak
értékével. Ez az érték +1 illetve —1 akkor, ha a két érzékenységi vektor lokalisan
hasonld, és ha a paraméterek megviltoztatisa azonos, illetve ellenkezd irdnyba véltoztatja
vizsgalata Gj eszkoz a reakciomechanizmusok analizisére. Kimutattuk, hogy szabadon
terjedd hidrogén—levegd-langok esetén a langsebesség érzékenységi vektora a langfrontban a
hidrogénatom és a viz koncentracio-érzékenységi vektoraval korreldl, és ezt a jelenséget
kinetikai alapon értelmeztiik.

4.4. A hidrogénoxidacio hat, ugyanazon reakcidomechanizmuson alapul6 kinetikai modelljéhez
négy tiizeldanyag—levegd ekvivalenciaardnyndl allitottunk eld részmechanizmust a lokalis
érzékenységi matrix fokomponens-analizisével (PCAS-mddszer) és a sebességérzékenységi
matrix fékomponens-analizisével (PCAF-moédszer). Kimutattuk, hogy a globalis
hasonlésag jelentkezik a PCAS-médszer eredményében, és megindokoltuk ennek
eredetét. Az eredmények Osszehasonlitdsaval megallapithaté volt, hogy (a) a PCAS- és a
PCAF-médszer egyforman hatékony és ugyanazt az eredményt adja; (b) ugyanaz a
részmechanizmus volt alkalmazhaté adiabatikus €s rogzitett homérsékletprofild szimulaciok
esetén, tehat a termikus csatolas nem befolyasolta a reakciok fontossagat; (c) robbandsok
€s langok esetén ugyanazok a reakcidk voltak fontosak, tehdt a térrészek kozotti diffazids
csatolas nem befolyasolta a reakciok fontossagat; (d) az égofej stabilizdlta és a szabadon
terjedd langokat leir6 modellekben ugyanazok a reakcidk voltak fontosak, bar a sebességi
egyiitthatok érzékenységi fiiggvényei jelentdsen kiilonbdznek; (e) a tiizeldanyagban gazdag
hidrogénoxidécié sokkal kevesebb reakcidlépéssel leirhatd, mint a tiizeléanyagban szegény és
a sztochiometrikus. A megfelel6 koriilmények kozott a hidrogén égését a 46-1épéses teljes
mechanizmus helyett 15-28-1épéses részmechanizmussal lehetett leirni, és egy 31-l1épéses
egyesitett részmechanizmus minden vizsgalt koriilménynél helyettesitheti a teljes
mechanizmust.

5. A kvazistaciondrius kozelités hibaja

A kvazistacionarius  kozelités alkalmazdsa sordn egyes anyagfajtik (az in.
kvazistacionarius anyagfajtdk) koncentracidjat a tobbi anyagfajta koncentraci¢jabol szamitjuk
algebrai Osszefiiggésekkel, mig a tobbi anyagfajta koncentricidjat differencidlegyenletek
megolddsaval kapjuk. A kvdazistaciondrius kozelités sikeres alkalmazasakor az igy szamitott



koncentraci6o—id6 gorbék minden anyagfajta esetén jol egyeznek a kinetikai
differencidlegyenlet-rendszer megolddsaval kapott gorbékkel.

Bevezettiik a kvézistaciondrius kozelités helyi hibdjdnak fogalmat, ami az algebrai
egyenletrendszerrel szdmitott kvézistaciondrius koncentriciok hibdja, ha a nem-
kvazistacionarius anyagfajtdk koncentracidja pontosan ismert. A kvazistaciondrius
kozelitésnek a teljes hibdja varhatéan akkor kicsi, ha a helyi hiba minden idopontban kicsi.
Két kiilonb6z6 uton ugyanazt az egyenletet vezettiik le a helyi hiba szamitasara.
Megmutattuk, hogy egyetlen kvazistacionarius anyagfajta esetén ez az egyenlet azt
jelenti, hogy a kvazistacionarius kozelités helyi hibaja az anyagfajta élettartamanak és
koncentracidvaltozasi sebességének szorzata. Ez érthet6vé teszi, hogy miért alkalmazhat6 a
kvazistacionarius kozelités sikeresen olyan szélsdséges esetekben is, mint amikor nagyon
rovid élettartamu anyagfajtdk koncentracidja gyorsan valtozik (robbandsok), és amikor hosszi
élettartamu anyagfajtak koncentracidja nagyon lassan véltozik (polimerizacid). A helyi hiba
szamitasa alapjan javasoltunk egy eljarast a Kkvazistacionarius anyagfajtak
kivalasztasara, ami elGsegiti a kvazistaciondrius kozelités sikeres alkalmazdsit a
reakcidkinetikai modellezésben.

6. Gyors reakciokinetikai szdmitdsok repromodellezés alapjin

Kifejlesztettiink egy eljarast, amelynek segitségével a reakciomechanizmusokat
gyorsan szamithaté differenciaegyenlet-rendszerré lehet atalakitani gy, hogy
polinomokat illesztiink nagy szamu szimulacié eredményére. Ez a reakcidkinetikai
alkalmazdsa a repromodellezésnek nevezett mdédszernek. Levezettiink és alkalmaztunk egy
eljarast nagy adatkészletek illesztésére ortonormalt polinomokkal és egy masik eljarast
tobbvéltozés polinomok datirdsdra Horner-alakra. Repromodellezéssel vazmodelleket és
részletes reakciomechanizmusokat is lehet gyorsan szamithat6 alakra hozni.

6.1. Megmutattuk, hogy a repromodellezési eljarast lehet a vazmechanizmusok
tomoritésére alkalmazni. Az algoritmus ekkor a kovetkezo:

(a) A modellezend? jelenség jellemz0 id6skaldja alapjan meghatarozunk egy Ar idolépést.

(b) Tobb ezer, homogén szimuléciot hajtunk végre gy, hogy a szimulédcidk kezdeti értéke
jellemz6 legyen a repromodell késébbi felhaszndldsdnak koriilményeire. Adatbézisban
rogzitjiik a koncentracidk megvéltozasat minden At id6lépés utan.

(c) Az adatbazisban gytjtott adatokra illesztjik azt a G fiiggvényt, amely leirja a
koncentraciok megvaltozasat Ar id6lépés utan: c(r+Ar) = G(c(?)). Ezzel a koncentraciok
valtozdsat egy differenciaegyenlet-rendszerrel irjuk le. G tetszbleges, alkalmas fliggvény
lehet.

(d) Homogén szimuldciok esetén a koncentricio—id6 gorbéket a G fiiggvény rekurziv
hivasdval kaphatjuk meg, mig inhomogén koncentrdcié- €s homérséklet-eloszlast szamito
reakcidkinetikai modelleknél a G fiiggvény a kémiai forrdstag szerepét toltheti be.

A mddszert alkalmaztuk a Belouszov—Zsabotyinszkij-féle oszcillalé reakcié vazmodelljére. A
vazmodellel 200 szimulaci6t hajtottunk végre gy, hogy a szamitisokat a hatarciklus egy tag
kornyezetébdl inditottuk. Az Osszegyljtdtt mintegy hiszezer c(f), c(t+Ar) adatkészletet
nyolcadfoku ortonormadlt polinomokkal irtuk le. A polinomokat tébbvaltozés Horner-alakra
alakitottuk 4t, mert igy sokkal gyorsabban lehetett azokat kiértékelni. A vdzmodell igy kapott
differenciaegyenlet-rendszere hatvanszor gyorsabban, de a kinetikai differencidlegyenlet-
rendszer megoldasahoz képest kis eltéréssel szolgéltatja a koncentracié—id6é gorbéket.



6.2. A lassi sokasdgok elmélete a repromodellezés egy Uj valtozatinak kidolgozasahoz is
felhasznélhaté volt. Ha a kinetikai modellnek n szdmu valtozdja van, de a lassi sokasag
dimenzidja n; < n, akkor a kinetikai modell atalakithaté egy n; szamui valtozéju modellé,
amelybdl azonban az eredeti modell 6sszes valtozdjanak az értéke minden idOpillanatban jo
kozelitéssel meghatdrozhat6. A repromodellezési eljaras alkalmas arra, hogy az eredeti
teljes mechanizmusbél, barmiféle kozbensé redukcié nélkiil, kozvetleniil egy lassu
sokasagokon alapulé redukalt modellt kapjunk. Ebben az esetben az eljaras a kovetkezo:
(a) Az eredeti teljes modell kinetikai differencidlegyenlet-rendszerének vizsgélataval
megéllapitjuk, hogy a modellezend6 koncentraciétartomanyban a lassi sokasag mekkora n;
dimenziéval jellemezhetd, és hogy mely valtozokkal lehet hatékonyan lefrni a lassd
sokasdgot. A modellezendd jelenség jellemzo iddskaldja alapjan meghatirozunk egy At
id6lépést.

(b) Tobb ezer, homogén szimulaciét hajtunk végre az eredeti teljes mechanizmussal dgy,
hogy a szimuldciok kezdeti értéke jellemzd legyen a repromodell késobbi felhasznalasi
koriilményeire. Minden Ar id6lépés utdn a koncentriciok megvaltozasat egy adatbazisban
rogzitjiik.

(c) Az adatbéazisban gyujtott adatokra két fiiggvényt illesztiink. A G fiiggvény az n; szamu
kivdlasztott valtozé megvéltozasat adja meg Az id6 elteltével. G, a lasst sokasag alakjat leird
fliggvény, amely az eredeti reakcidkinetikai modell 6sszes valtozéjanak az értékét adja meg
az n; szamu kivalasztott valtozé értékének ismeretében. G; és G, tetszdleges alaki, alkalmas
fliggvény lehet.

(d) Homogén szimuldciok esetén az n; kivdlasztott valtozd idofliggését a G, fiiggvény
rekurziv hivdsdval kaphatjuk meg, mig az Osszes valtozd értékét minden iddpillanatban
megkaphatjuk a G, fiiggvény felhaszndldsaval. Inhomogén koncentracié- és homérséklet-
eloszlast szamité reakcidkinetikai modelleknél a G; és G fiiggvények a kémiai forrastag
szerepét tolthetik be.

A fenti moédszert alkalmaztuk a nedves CO-levegd elegy gyulladdsdnak leirdsara. A
reakcié mechanizmusa 13 anyagfajtit és 67 reakcidlépést tartalmaz. Az irodalombdl ismert,
hogy ez a rendszer hairomdimenzids lassu sokasdggal frhat6 le. A CO-levego elegy homogén
gyulladasat 300 kezdeti értékkel szimuldltuk, majd a hdmérséklet, valamint az O, és a CO
koncentriciéjanak megvaltozasdra haromvaltozés negyedfokd ortonormdlt polinomot
illesztettiink. A nedves CO-levegd elegy gyulladdsandl e harom jellemzo értékének id6beli
véltozasat az illesztett modellel 11700-szor gyorsabban lehetett szdmitani, mint az eredeti
kinetikai differencidlegyenlet-rendszer numerikus megolddsdval. Feltehetéen a fent leirt
eljards a leghatékonyabb a reakcidkinetikai szimuldciok felgyorsitdsdra, mikézben a kapott
eredmények néhany szdzalékon belill megegyeznek a teljes mechanizmussal kapott
eredményekkel.

A reakcidkinetikai szimuldcié felgyorsitisanak kiilonosen akkor van jelent6sége, ha az
része  egy  Osszetettebb,  példaul  dramlasdinamikai  modellnek.  Szimulaltuk
hidrogén—oxigén—argon gizelegyben halad6 detoniciés hullim terjedését, nekilitkozését egy
akadalynak és visszaverddéseit. A szamitdsokat elvégeztiik az altalunk kifejlesztett részletes
hidrogénoxidéacids mechanizmussal és annak negyedfoku polinomokat alkalmazé repromodell
véltozataval is. A repromodell pontossagat homogén kinetikai szimulacidkkal ellendriztiik; a
részletes mechanizmus alapjan és a repromodellel kapott eredmények csaknem azonosak
voltak, de a repromodellel végzett szimuldcié 1500-szor gyorsabb volt. A részletes
mechanizmust illetve a repromodellt felhaszndlé, a detondciés hullam terjedését leird
modellekkel szamitott stiriiségtérképek minden idopontban nagyon jol egyeztek egymadssal, de
a repromodellen alapul6 szimulacié 100-szor gyorsabb volt.
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3. Az eredmények hasznositasa

Magyarorszagon ma a megtermelt villamos energia csaknem fele a foldgaz égésébol
szarmazik, és kornyezetvédelmi problémdt okoz, hogy ennek sordn szennyezdanyagok
keletkeznek. A nitrogén-oxidok példdul a levegObe jutva fotokémiai levegdszennyezést és
savas esOt okozhatnak. A elmult évtizedek égéstudomdnyi kutatdsai bebizonyitottdk, hogy
ugyanazt az energiamennyiséget sokkal inkdbb kornyezetbardat médon is meg lehet termelni,
ha az égetd-berendezések tervezéséhez felhaszndljak a legijabb tudomdnyos eredményeket,
elsdsorban a reakcidkinetika 4j eredményeit. Az ipari kutatdsok mads teriiletein is dltaldnos
tapasztalat, hogy szdmos kornyezetvédelmi, égéstechnoldgiai, anyagtudomdanyi és vegyipari
problémét csak részletes reakcidomechanizmus felhasznaldsdval lehet igazin hatékonyan
megoldani.

A részletes reakciomechanizmusok gyakorlati felhaszndldsa harom 1épésbdl all:

e megfeleld reakciomechanizmus létrehozdsa az elemi reakcidkra vonatkozd kisérleti és
elméleti eredmények alapjan;

¢ areakciomechanizmus vizsgélata és alkalmazhatésdga korlatainak meghatarozésa;

¢ a mechanizmus felhaszndldsa olyan szimuldcids modellben, amely hatékony segitséget ad
kornyezetvédelmi és ipari feladatok megoldasara.

Az értekezés mindhdrom teriileten bemutat 4j eredményeket. Az altalunk létrehozott uj
reakciomechanizmus leirja a hidrogén, a szénmonoxid, a metan és az etdn égését, valamint a
nitrogén-oxidok képzodését ezen égések folyaman. A mechanizmus a vilaghdlon elérhetd és
kozvetleniil felhasznalhaté a megfeleld szimuldcidk sordn. Tudomasunk van arrdl, hogy ezt a
mechanizmust mar hasznaltak is sikeresen égéstechnoldgiai kutatdsokban.

Bizonytalansaganalizissel vizsgaltuk, hogy mennyire megbizhatok a metanlang-
szimuldcidos eredmények, és hogy mely kinetikai és termodinamikai paraméterek
bizonytalansdga okozza a szdmitott eredmények bizonytalansigit. Az eldébbi az égési
mechanizmusok gyakorlati alkalmazo6inak fontos, az utébbi pedig segiti a reakcidkinetikai és
a termodinamikai alapkutatdst. Az Osszetett reakcidkinetikai modellek bizonytalansig-
analizise alapjdn ugyanis megadhat6, hogy mi a felhaszndl6 szempontjabdl kivanatos
pontossdga egy-egy kinetikai vagy termodinamikai adatnak, tehdt mi a pontossdgi
kovetelmény a kutatdsok sordn.

Az ipari vagy kornyezetvédelmi szimuldcids gyakorlatban a reakcidkinetikai részmodell
csaknem mindig egy néhdny reakci6lépésbdl all6 vazmechanizmus. Ennek az az oka, hogy a
részletes reakcidomechanizmuson alapulé szimuldci6 gyakran elfogadhatatlanul lassi. A
hagyomdnyos médon a részletes reakcidmechanizmusok az un. kinetikai egyszertsitd elvek
felhaszndldsaval alakithatok at vdzmechanizmussd. Ezen elvek koziil a kvdzistaciondrius
kozelités volt mindig is a legrejtélyesebb €s a legtobb problémat okozd. Az értekezésben
megadunk egy eljarast a kvazistaciondrius anyagfajtak kivalasztisara, és a kvazistaciondrius
kozelités hibajanak becslésére. Ez segit abban, hogy részletes reakciomechanizmust gyorsan
és eredményesen atalakitsanak 4t vizmechanizmussa.

A vazmechanizmuson alapulé szimuldcié is gyakran tul lassi. Megmutattuk, hogy a
repromodellezés nagyon hatékony eljards lehet reakcidkinetikai szimuldcidk gyors
végrehajtasara. Egyes altalunk vizsgilt esetekben a repromodellezés alkalmazdsdval a
szimul4cio sebessége tobb ezerszeresére nott. Ilyen mdodon sokdig megoldhatatlannak hitt
feladatok a gyakorlatban megoldhatéva valhatnak, és az elemi reakcidkon alapulé
reakcidkinetikai ismeretek felhasznalhatok kornyezetvédelmi és ipari problémak megolddsara.
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J. Phys. Chem. B, 107, 2262-2274(2003)

Lagzi ., Tomlin A. S., Turdnyi T., Haszpra L.

The effect of the plume of Budapest

on photochemical air pollutants formation in Hungary
Atmospheric Environment, kdzlésre benyujtva

J. Zador, 1. Gy. Zsély, T. Turanyi, M. Ratto, S. Tarantola, A. Saltelli
Local and global uncertainty analyses of a methane flame model
kézirat elokésziiletben

Hughes K. J., Tomlin A. S., Pilling M. J., Turdnyi T.
Combustion simulations at the Leeds University and at the ELTE
http://garfield.chem.elte.hu/Combustion/Combustion.html
http://www.chem.leeds.ac.uk/Combustion/Combustion.html



5. Az értekezés témajahoz kapcsolodo eléadasok
és poszterek nemzetk6zi konferenciakon

1. Tomlin A. S., Turdnyi T., Pilling M. J.
Mechanism reduction of complex chemical systems
Royal Society of Chemistry 1991 Autumn Meeting
York, UK, 24-26 September 1991
(poszter)

2. Pilling M. J., Tomlin A. S,, Merkin J. H., Brindley J., Turdnyi T.
Techniques for reducing chemical mechanisms
for process simulation and optimisation
1992 IChemE Research Event,
Manchester, UK, 8-10 January, 1992
(poszter)

3. Turanyi T.
Application of repro-modelling for the reduction of combustion mechanisms
25th International Symposium on Combustion
Irvine, USA, 31st July-5th August, 1994
(poszter)

4. Clague A., Turdnyi T., Pilling M. J.
Creation, validation and reduction of a comprehensive mechanism of
NOx chemistry in methane flames
25th International Symposium on Combustion
Irvine, USA, 31st July-5th August, 1994
(poszter)

5. Turanyi T.
Extremely fast kinetic simulations using parameterized mechanisms
13th International Symposium on Gas Kinetics
Dublin, Ireland, 11-16th September, 1994
(poszter)

6. Do6bé S., Turdnyi T., Bérces T., Méarta F.
Kinetics of the reaction Br+CH3;OH
The heat of formation of hydroxymethyl radical revisited.
13th International Symposium on Gas Kinetics
Dublin, Ireland, 11-16th September, 1994
(poszter)

7. Turanyi T.
KINALC: A program for the kinetic analysis of gas phase reaction systems
Bodenstein'95 Symposium: Gas Phase Chemical Reaction Systems
25th-28th July, 1995, Heidelberg, Germany
(meghivott poszter)
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10.

11.

12.

13.

14.

15.

16

Turanyi T.

Applications of sensitivity analysis to combustion chemistry
SAMO 95 (Sensitivity Analysis of Model Output)
Belgirate, Italy, 25th-27th September, 1995

(meghivott eléadas)

Clague A., Hughes K. J., Pilling M. J., Turanyi T.

Development and testing of a comprehensive chemical mechanism
for the oxidation of methane

26th International Symposium on Combustion

Naples, Italy, July 28 - August 2, 1996

(poszter)

T. Turdnyi

KINALC: A program for the kinetic analysis of gas-phase reaction systems
26th International Symposium on Combustion

Naples, Italy, July 28 - August 2, 1996

(poszter)

Turanyi T.

KINALC: a program for the kinetic analysis of gas-phase systems
14th International Symposium on Gas Kinetics

Leeds, UK, 7-12th September, 1996

(poszter)

Tomlin A.S., Clague A.R., Pilling M.J., Turanyi T.
Extension of a comprehensive methane oxidation mechanism
to investigate nitrogen species profiles in flames

14th International Symposium on Gas Kinetics

Leeds, UK, 7-12th September, 1996

(poszter)

Turanyi T.

Reduction of reaction mechanisms on the basis of the repro-modelling approach

Workshop on the numerical aspects of reduction in chemical kinetics
2nd September, 1997, CERMICS, Paris
(meghivott eldadas)

Turanyi T.
Development of chemical kinetic models using sensitivity analysis

SAMO 98: Second International Symposium on Sensitivity Analysis of Model Output.

Venice, Ca' Dolfin April 19-22-1998
(meghivott eléadas)

Turanyi T., Biiki A., Maas U.

Repro-modelling based generation of intrinsic low-dimensional manifolds
7th Conference on Numerical Combustion

York, UK, 31st March, 1998

(meghivott eléadas)



16.

17.

18.

19.

20.

21.

22.

23.

Tarsoly L., Turdnyi T., D6bé S., Bérces T.

Testing and analysis of a detailed mechanism for methanol combustion
27th International Symposium on Combustion

Boulder, USA, August 2-7, 1998

(poszter)

Turanyi T., Biiki A., Maas U.

Repro-modelling based generation of intrinsic low-dimensional manifolds
27th International Symposium on Combustion

Boulder, USA, August 2-7, 1998

(poszter)

Turanyi T.

Repro-modelling based reduction of reaction mechanisms
International workshop on combustion modeling
Zacatecas, Mexico, 16-18 November, 1998

(meghivott eléadas)

Turanyi T.

Applications of local sensitivity analysis in chemical kinetics
SAMO: Summer School on Sensitivity Analysis of Model Output.
Venice, San Servolo, 25-30 July, 1999

(meghivott eléadas)

Turanyi T.

Local sensitivity analysis of models of oscillatory reactions.

Ph.D. Summer School 1999:

Modelling Nonlinear Dynamics in Complex Chemical and Biological Systems
H. C. @rsted Institute, Copenhagen, Denmark, June 22, 1999

(meghivott eldadas)

Turdnyi T.

The repro-modelling approach

Workshop on Dimension Reduction in Chemical Kinetics
Argonne National Laboratory, Argonne, Illinois, June 26-28, 2000
(meghivott eldadas)

Turanyi T., D6bé S., Bérces T.

Sensitivity analysis of a comprehensive mechanism for methanol flames
28th International Symposium on Combustion

Edinburgh, Scotland, July 30 - August 4, 2000

(poszter)

Zsély 1. Gy., Turanyi T., Bajaj P., Gass J.

Investigation of the performance of several methane reaction mechanisms in rich flames
28th International Symposium on Combustion

Edinburgh, Scotland, July 30 - August 4, 2000

(poszter)

17



24.

25.

26.

27.

28.

29.

30.

18

Obieglo A., Gass J., Biiki A., Turanyi T.

PDF simulation with repro-modelling of a turbulent non-premixed hydrogen jet flame
28th International Symposium on Combustion

Edinburgh, Scotland, July 30 - August 4, 2000

(poszter)

Turanyi T.

Effect of the uncertainty of kinetic and thermodynamic data

on methane flame simulation results

International Seminar organized by the Hungarian Section of The Combustion Institute
Budapest, 21st November, 2001

(el6adas)

Zador 1., Zsély 1. Gy., Turdnyi T.

Sensitivity analysis of chemical kinetic systems with large time scale separation
Methods for Realistic Modelling of Large and Complex Chemical Systems
Theme School in the ESF Reactor Program

Odense, Denmark, May 30 — June 2, 2002

(meghivott eldadas)

Nagy T., Turdnyi T., Pilling M.J.

A reduced mechanism for the tropospheric degradation of isoprene
Nonlinear phenomena in chemistry; ESF REACTOR workshop
Budapest, 24-27 January, 2003

(poszter)

Zador J., Turdnyi T., Pilling M.J.

Quantitative assessment of uncertainties for a model of tropospheric ethene oxidation
Nonlinear phenomena in chemistry; ESF REACTOR workshop

Budapest, 24-27 January, 2003

(poszter)

Zsély 1. Gy., Zador J., Turanyi T.

Local and global similarity of sensitivity vectors of complex kinetic systems
Nonlinear phenomena in chemistry; ESF REACTOR workshop

Budapest, 24-27 January, 2003

(poszter)

Zsély 1. Gy., Zador J., Turdnyi T.

Local and global similarity of sensitivity vectors of combustion kinetic models
3rd Mediterranean Combustion Symposium

Marrakech, Morocco, June 8-13, 2003

(el6adas)



6. Eléadasok magyar tudomanyos uléseken

1. Turanyi T.
Reakcidrendszerek kinetikdjanak szamitdgépes vizsgélata
MTA Fizikai-Kémiai és Szervetlen Kémiai Bizottsdga iilése
Budapest, 1992. marcius 17.

2. Turanyi T.
Részletes reakcidkinetikai modellek felhasznalasa égések szimuldcidjanal
Combustion Institute Magyar Nemzeti Bizottsdga iilése
Budapest, 1995. aprilis 18.

3. Turdnyi T.
Gyors reakciokinetikai szimuldcidk. Elértiik a sebességhatart?
MTA Reakcidkinetikai és Fotokémiai Munkabizottsdga iilése
Gyongyostarjan, 1996 aprilis 25.

4. Turdnyi T.
A metanol égésének modellje
Combustion Institute Magyar Nemzeti Bizottsdga és a CUSTNET egyiittes iilése
Budapest, 1999. mércius 19.

5. Turanyi T., Zalotai L., D6bé S., Bérces T.
A kinetikai és termodinamikai adatok bizonytalansdganak hatisa
metanldngok szimulacidjanak eredményére
MTA Reakcidkinetikai és Fotokémiai Munkabizottsaga iilése
Balatonalmadi, 2001. aprilis 26.

6. Turanyi T.
A reakci6érzékenységek lokdlis és globdlis hasonlosaga
MTA Reakcidkinetikai és Fotokémiai Munkabizottsaga iilése
Gyongyostarjan, 2002. oktober 24.

7. Turanyi T.
Reakcio-diffizid rendszerek modellezése
részletes kémiai mechanizmusok felhasznalasaval
MTA Reakcidkinetikai és Fotokémiai Munkabizottsdga iilése
Balatonalmadi, 2003. dprilis 24.

Turanyi Tamas 95 tudoményos eléadds €s konferenciaposzter szerzdje vagy tarsszerzdje,
68 tudomanyos kozleménye jelent meg vagy fogadtak el kozlésre, €s ezekre

660 fiiggetlen hivatkozast kapott.

A teljes felsorolasok az aldbbi vilaghalé oldalakon taldlhatok:

eléadasok: http://garfield.chem.elte.hu/Turanyi/ttlec.html

kozlemények:  http://garfield.chem.elte.hu/Turanyi/ttpub.html
hivatkozasok:  http://garfield.chem.elte.hu/Turanyi/ttcits.txt
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