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Egy régebbi emlék (Baltimore 1988)
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Solving real problems from first principles
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Termikus és hideg plazmak
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AKI: plazmakémiai kutatasok termikus és hideg plazmakban
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Miért plazmakémia?

+ Kiilonleges koriilmények
* Magas homerséklet (>3000 K)
* Intenziv ho- és anyagatadas, hatékony lebontas
* Nagyon gyors reakciok (0,001 - 1s)
* Nagy hulési sebesség (1000 K/ms)
« Kiilonleges termékek
* Nanoszerkezet (nanoporok, nanorétegek)
* Nagy tisztasag
 Instabilis allapot (amorf, specialis fazis-osszetételii)
« Keét alkalmazasi teriilet
* Anyagtudomany- és anyagtechnoldgia
e Kornyezetkémia és kornyezettechnolégia
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RF plazmareaktor az AKl-ban

3-5 MHz, 30 kW, TEKNA PL-35 ég6 V. Colombo hozzajarulasaval




Fullerénszinteézis

Elozmények Kutatasaink célja
Eloallitas ivplazmaban * Képzodési mechanizmus!
Kulonleges grafit elektrodok » Uj elballitasi eljaras kidolgozasa
Alacsony kitermelés (3-5%) — RF plazma
Féleg C,,, kevés >C,, — Olcso kiindulasi anyagok
— Nagyobb fullerén kitermelés

Draga eljaras
4 ” JOR . - TObb >C
Képz6dési mechanizmus? 60

Ceo (Buckminster fullerene)

12 otszog & 20 hatszog
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http://upload.wikimedia.org/wikipedia/en/4/41/C60a.png

Fullerénszintézis: grafitok

Grafit D50 (um) S (m?g1) Lyo, (nm) D50/Ly,,
Ashbury 4827 3.2 118 8.7 370
Timcal KS4 3.7 26 11.8 310
Timcal KS6 4.4 20 10.9 400
Alfa flake 7.6 10 14.4 530
Aldrich 11.8 13 14.0 840

D50 atlagos szemcsemeéret, S fajlagos feltilet, Lo, krisztallitok mérete
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Fullerénszintézis: OES

Ar+He+C spectrum
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Trot = 4500 - 6200 K (gazh6mérséklet) Ty, = 3800 - 4000 K (grafit részecskék T, 1)
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Fullerénszintézis: felmelegedés és elparolgas

/ Elparolgas
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3000K-en a C,, klaszter 2 ns, a tokéletes C., 52 ns alatt alakul ki
(Yamaguchi Y, Maruyama S: Chem. Phys Lett. 286(3-4) (1998) 336, 343)
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Fullerénszintézis: fullerén kihozatal

6 ® 30% He ™ 60% He

Fullerén kihozatal (%)
w

4827 KS4 KS6 Alfa Aldrich
Grafit tipusa



Fullerénszintézis: morfologiai valtozasok
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Fullerénszintézis: termékelegy dsszetétele
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Nagyobb szénatomszamu fullerének!




Fullerénszintézis: képzédési mechanizmus
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Hol tartunk most?

Fullerén kihozatal 12 %
>Cyg, fullerének aranya >30 %

B-doppolas = tobb >C,
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KORSZERU MUSZAKI KERAMIAK
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77 7

Korszerd mudszaki keramidak eloallitasa

Kémiai modszerekkel készitett porokbol

formazassal és azt koveto hokezeléssel
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Szilicium-karbid por szintézise

Probléma Sajat kutatasaink célja
* Acheson eljaras = «-SiC * Plazma = (-SiC
* Draga, szennyez0 * Olcso, kornyezetbarat

* Makro/mikroszemcsés SiC * Nanoszemcsés por

v

* Nanoszerkezetll keramia

« Uj alkalmazasok

— HT-RAM
— Nanomembranok
- ..7
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Kiinduld anyagok, termodinamika

Si0, + C = SiO(g) + CO
SiO(g) + C= SiC + CO

Szénforrasok

e Pirolitikus korom
* (Columbian korom
e Grafit

Equilibrium composition (mole)

* Gumipirolizis maradék
Sziliciumforras
* Si0, (kvarchomok)
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Morfolégia, fazisviszonyok

Signal A = SE2 Date :21 Jan 2011
Photo No. = 2531 Mag= 1304 KX

$AccV Spo
#25.0kV 2.3

Atlagos szemcseméret 100 nm
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Nano-SiC alkalmazasi kisérletei

« HT-RAM
* High Temperature Radar Absorbing Materials

* Rétegszerkezetek
* Bevonatok

* TYGRE

e Keramia nanomembranok

« KERDES

* Hogyan lehet megoOrizni a nanoszerkezetet?
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HT-RAM

Magneses és dielektromos keramiarétegek

Tobbrétegl bevonat
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HT-RAM: SPS

« HPD 05 berendezés o
. FCT GmbH -

e Tarcsa atméro: 20 mm
 Nyomas: 50 MPa .
* Fitési sebesség: 100°C/min 800 -

+ T :1850 and 1950°C jjjjﬁ/ /L/l
* Hokezelesiido T, ,-on: 5’ 200-H1-\. e
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SPS Spark Plasma Sintering (Plazmakisiiléses hdkezelés)
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HT-RAM: SPS SiC mikroszerkezete

XRD Lab - Chemical Research Centre
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HT-RAM: atmoszférikus plazmaszéras

e SiC szemcsék bevonasa
— BN-del (dip-coating)
* Beépités
— Al,05/TiO, matrixba
— Granulalas (80 -150 pum)
* Plazmaszoras

— Ko6zbenso réteg (Ni-otvozet)

— Keramia bevonat
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HT-RAM: alkalmazas

Magneses és dielektromos keramiarétegek

Bevont terel6lapok
(HT-RAM)




HT-RAM: MW elnyelés 600°C-on
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TYGRE: SiC nano-membran

CoMaTas 2010-10-17 1429 x9 Ok 10 um

CoMeTas 2010-1G-11  14:42 50k  20um

Reaktiv szinterelés



Intenzitas (102 CPS)

TYGRE: feltUletkémia
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TYGRE: kisérleti Uzem részlete

Kapacitas: 10 kg/h



TYGRE: pilot berendezések

Probaiizem: 2012 november



HALOGENEZETT SZENHIDROGENEK
BONTASA RF PLAZMABAN
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Halogénezett szénhidrogének bontasa

[gények

Teljes lebontas
Minimalis rekombinacid6
Ertékes termékek

Nagy fajlagos kapacitas

Feladatok

* Lebomlasi folyamatok (S-O-R)
* Termékszintézis (SZ-QG)

* Modellezés
 Paraméteroptimalas

* Méretnovelésilehet6ségek

v

« Vizsgalt modellvegytletek
— n-hexan
— Benzo], toluol
— CHCI,, CCl,, C,Cl,
— CFCl, CF,C,,
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CCl, bontasa

Gaz- és szilard termékek

Szilard termék: nagydiszperzitasu korom

Katalitikus mellékreakcidok
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Koncentracio (mol/dms3)

CCl, bontas: koncentraciok alakulasa

~o=CCl4 (Ar) - CI2 (Ar) —=C2Cl4 (Ar)

=x=CCl4 (Ar/02) =x=ClI2 (Ar/02) ~O=C02(Ar/02)
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CCl, / Ar / O, rendszer: gazfazisu és extrahalt melléktermékek

Compounds

m/z

Ar

Gas

0,

Extract
0,

Ar

Benzene, dimethyl, (o, m, p) 106 + +
Benzaldehyde 106 +
Benzyl alcohol 108 + +
Carbon-tetrachloride 117 + +

Benzene, 1-chloro-2-methyl- 126 +
Phenol, 2-chloro-6-methyl 142 +
Tetrachloro-ethylene 166 + +

Phenol, 2,4 dichloro, 3,5 dimethyl 190 +
Ethane, hexachloro 201 + +
Benzene, pentachloro- 250 +
1,3-Butadiene, 1,1,2,3,4,4-hexachloro 260 + +
Cyclobutane, 1,2-dichloro 3,4-bis (dichloromethylene) 284 + +
Naphthalene, octachloro 404 +
Benzene, (trichloromethyl) 429 +
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No. Reactions A/st n C / k] mol References
1. CCly + Ar—CCl3 + Cl + Ar 8,33x1054 -10,6 313 [12]
2. CCl; +Cl + Ar—CCly + Ar 1,71x10%7 -9,1 19,8 a
3. CCl3 +Ar—CCl, +Cl+Ar 1,57x1049 -9,0 386 [13], b
4, CCl, +Cl+Ar— CCl; +Ar 8,63x1043 -8,1 90,0 A
5. CCl, + Ar—CCl +Cl + Ar 4,40x1015 0,0 283 [14]
6. CCl+Cl+Ar—CCl, +Ar 1,91x1010 1,2 -99,6 a
7. CCl+Ar—C+Cl+Ar 4,32x1015 0,0 290 [15], b
8. C+Cl+Ar—CCl+Ar 2,30x1013 0,5 -56,3 a
9. | ccl,+c—2ccl 1,62x1012 0,0 196 [14]
10. | 2CCl—CCl, +C 1,34x10° 0,7 153 a
11. | CCl,+Cl—CCly+2Cl 5,75x1013 0,0 65,8 [16]
12. | CCl3+2Cl—CCl,+Cl 1,18x106 1,5 -227 a
13. | CCl,+C—CCl;+CCl 9,04x1012 0,0 0,0 [17]
14. CCl; +CCl—>CCl, +C 3,54x107 0,9 46,6 a
15. | 2cCly; »C,Clg 4,55x1012 -1,6 1,5 [18]
16. | C,Clg —>2CCl3 3,83x1026 -4,5 288 a
17. | C,Clg+CCl3 —CCl, +C5Clg 7,94x1011 0,0 59,9 [19]
18. C,Cl5 +CCly - CCl3 +C,Clg 2,95x108 0,8 39,5 a
19. | CyClg+Cl, - C,Clg +Cl 2,04x1011 0,0 9,9 [19]

20. | CyClg+Cl—CyCls +Cl, 3,51x1017 -1,1 64,7 a

21. | C,Cls >CyCly +Cl 1,12x101¢ 0,0 62,4 [18]

22. | C,Cly +Cl—>CyClg 3,82x1013 0,7 -0,61 a

23. | C,Cls+Cl—C,Cl, +Cl, 2,45x1013 0,0 0,00 [18]

24. | CyCly +Cl, - C,Cl5 +Cl 6,37x1015 -0,4 195 a

25. | 2Cl+Ar—Cl, + Ar 2,00x1015 0,0 0,00 [20]

26. | Cl, + Ar—>2Cl+Ar 1,52x1020 -1,1 258 a

27. | 2CCl+Ar—C,Cl, + Ar 5,40x1014 0,0 63,5 [14]

28. C,Cl, + Ar— 2CCl + Ar 4,56x1024 -1,9 858 a

29. | 2CCl, + Ar—C,Cl, + Ar 5,70x1015 0,0 24,9 [14]

30. | C,Cl, + Ar—2CCl, + Ar 4,14x1026 -1,9 527 a

31. | C,Cl, +Cl+Ar—CyCls + Ar 3,55x107 09 46,6 [14], b

32. | CyCl3+Ar—CyCl, +Cl+Ar 6,59x1011 -0,1 192 a

33. | C,Cl3+Cl—C,Cly 2,45x1013 0,0 0,00 [18], b

34. | C,Cly »>C,Cl;+Cl 6,03x1020 -1,4 327 a

mass fractions

mass fractions

Modellezés: CCl, / Ar rendszer
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Kovetkeztetések

12 vegyiilet, 34 irreverzibilis reakcio
Kinetikai szamitasok: koncentracio-ido profilok
Osszes CCl, lebomlik 5x10-5 s alatt
* Ar-ban részleges rekombinaci6
CCl, konverzio6 argonban
o Mért érték: 60%
» Szamitott erték: 70%
C- és Cl-fluxusok elemzese
* Reakci0id0 = interkonverzids sebességek, reakcidk relativ sulya

34 reakci6 koziil csak 5 elhanyagolhato
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Egy kép a jovobol
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Mobil veszélyes hulladék kezelo



Zarogondolatok

Termikus plazmak
* Anyagtudomanyi kutatasok
« Kornyezetkémiai kutatasok
Intenziv és hatékony anyagatalakitas
» Kilonleges tulajdonsagu anyagok
» Hatasos lebontas és artalmatlanitas = értékes termékek

Felfedezo kutatas = miszaki fejlesztés = technologizalas

Még sok érdekes feladat var rank!
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Fullerén szintézis: néhany kézleménytnk

Todorovic-Markovic B, Markovic Z, Mohai I, Karoly Z, Gal L, Féglein AK, Szabo PT,
Szépvolgyi |: Chem. Phys. Letters 378 (2003) 434-439,

Todorovic-Markovic B, Markovic Z, Mohai I, Szépvolgyi J: Mater. Sci. Forum 453-454
(2004) 277-282.

Markovic Z, Todorovic-Markovic B, Mohai I, Karoly Z, Farkas Zs, Nikolic Z, Szépvolgyi J:
Fullerenes, Nanotubes and Carbon Nanostructures 13 (2005) 215-226.

Todorovic-Markovic B, Markovic Z, Mohai I, Nikolic Z, Farkas Zs, Szépvolgyi ], Kovats E,
Scheier P, Feil S: J. Phys. D. Appl. Phys. 39 (2006) 320-326.

Szépvolgyi |, Markovic Z, Todorovic-Markovic B, Nikolic Z, Mohai I, Farkas Zs, Té6th M,
Kovats E, Scheier P, Feil S: Plasma Chem. Plasma Process. 26 (2006) 597-608.

Markovic Z, Todorovic-Markovic B, Mohai I, Szépvolgyi ], Farkas Zs, Kovats E, Scheier P,
Feil S, Romcevic N: J. Nanosci. Nanotechn. 7 (4-5) (2007) 1357-1369.

Keszler A, Mohai I, Solymosi T, Kovats E, Szépvolgyi J: Proc. ISPC 19, Bochum, 2009.
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Korszer( mUiszaki keramiak: néhany kdzleményuink

Szépvolgyi |, Mohai-Téth I: J. Mater. Chem. 5 (1995) 1227-1232.
Szépvolgyi |, Mohai I, Bertoti I, Gilbart E, Riley FL: J. Mater. Chem. 6 (1996) 1175-1186.
Sahu S, Kavecky S, Bertéti I, Szépvolgyi J: J. Europ. Ceram. Soc. 18 (1998) 1037-1043.

Gubicza ], Szépvolgyi ], Mohai I, Zsoldos L, Ungar T: Mater. Sci. Engng. A. 280 (2000) 263-
269.

Mohai I, Szépvolgyi ], Bertoti I, Mohai M, Gubicza ], Ungar T: Solid State lonics 141-142
(2001) 163-168.

Szépvolgyi |, Mohai I, Gubicza J: J. Mater. Chem. 11(3) (2001) 859-863.

Szépvolgyi |, Mohai I, Gubicza J: Key Engng. Mater. 264-268 (2004) 2311-2314.

Mohai I, Gal L, Szépvolgyi ], Gubicza |, Farkas Zs: J. Eur. Ceram. Soc. 27 (2007) 941-945.
Szépvolgyi |, Mohai I, Karoly Z, Gal L: J. Eur. Ceram. Soc. 28 (2008) 895-899.

Karoly Z, Mohai I, Sajoé 1, Szépvolgyi ]: Powder Technology 214 (2011) 300-305.
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Kornyezetkémiai kutatasok: néhany kozlemeényink

Mohai I, Szépvolgyi ], Karoly Z, Mohai M, Téth M, Babievszkaya IZ, Krenev VA: Plasma
Chem. Plasma Process. 21 (4) (2001) 547-563.

Féglein AK, Dombi A, Szépvolgyi |: Chemosphere 50 (2003) 9-13.

Féglein AK, Babievszkaya 1Z, Szépvolgyi |: Plasma Chem. Plasma Process. 23 (2) (2003)
233-243. (IF: 1.157)

Féglein AK, Szabé PT, Dombi A, Szépvolgyi J: Plasma Chem. Plasma Process. 23 (4) (2003)
651-664.

Mohai I, Szépvolgyi J: Chem. Eng. Proc. 44 (2) (2005) 225-229.

Kovacs T, Turanyi T, Foglein AK, Szépvolgyi J: Plasma Chem. Plasma Process. 25 (2) (2005)
109-1109.

Foglein AK, Szépvolgyi ], Pekker E, Mohai I, Karoly Z: Plasma Chem. Plasma Process. 25 (3)
(2005) 275-288.

Kovacs T, Turanyi T, Foglein AK, Szépvolgyi J: Plasma Chem. Plasma Process. 26 (3) (2006)
293-318.

Kovacs T, Turanyi T, Szépvolgyi J: Plasma Chem. Plasma Process. 30 (2) (2010) 281-286
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