Acta Agraria Kaposvariensis (2011) Vol 15 No 3, 221-231
Kaposvari Egyetem, Allattudomanyi Kar, Kaposvar
Kaposvar University, Faculty of Animal Science, Kaposvar

Kvalitativ elemezésen alapuld
r eak ciomechanizmus meghatar ozas

VargaT.

Pannon Egyetem, Mérnoki Kar, Folyamatmérnoki Intézeti Tanszék, 8200 Veszprém, Egyetem 1t 10.
OSSZEFOGLALAS

A vegyipari rendszerek tervezése soran az egyik legfontosabb feladat a konvertalo
alrendszer tervezese, amely esetén a legfontosabb szempontok az optimalis, de emellett
biztonsdagos tizemmenet biztositisa. Ennek érdekében, mar a tervezéskor fel kell tarni
azon folyamatokat és ezek sebességét, amelyek az tizemeltetés sordan befolyasoljak az
alrendszer miikodését. Valamely kémiai reakciorendszer mechanizmusdan azon elemi
folyamatok dsszességét értjiik, amelyek soran a kiinduldasi anyagok a végtermékké
alakulnak. A reakciomechanizmus vizsgalatanak tehat az a célja, hogy leirja azokat a
kézbensd allapotokat, amelyek soran a rendszer a kezdeti allapotabol a végallapotba jut.
A kidolgozando eszkéz a sziikséges tapasztalatok hianyaban nyujthat segitséget a
reakciomechanizmusok megismerésében ¢és az egyes elemi reakciok sebességi
egyenleteinek definialasaban. Az utobbi feladat a paraméteridentifikaldas, mig az el6z6 a
strukturaidentifikalas témateriiletéhez tartozik. A struktura identifikaciot a mért és a
szamitott trajektoriak kvalitativ elemzése alapjan veégezziik, ugyanis ily modon a
kialakulo trendek konnyen ésszehasonlithatok. A kapott struktura, illetve mar ismert
mechanizmus alapjan a paraméteridentifikalas soran megfogalmazott korlatos
szélséeérték keresési feladat megoldasdhoz, pedig evolucios stratégiat alkalmazunk.
(Kulcsszavak: reakcidomechanizmus, kvalitativ elemzés, paraméter identifikacio)

ABSTRACT

Qualitative analysis based reaction mechanism identification
T. Varga.

University of Pannonia, Faculty of Engineering, Department of Process Engineering, H-8200 Veszprém, Egyetem ut 10.

One of the most important tasks during the design process of a chemical technology is
the engineering design of the conversion subsystem based on the aspect of optimal and
safe operation. Hence, before the design the rate of processes which have impact on the
dynamic behavior of the subsystem must be identified. The reaction mechanism of a
reaction system represents all the elementary reaction steps which are required to
convert the reagents into products. The aim of the reaction mechanism analysis is the
identification of the route how the system goes from its initial to the end state. The
developed tool can be applied to identify of an unknown reaction mechanism without the
necessary chemist experience. Beside, the tool can be used to determine the parameters
of the rate equations of each identified chemical reaction. The first task requires
structure while the second one requires parameter identification. The developed
structure identification method is based on the qualitative analysis of measured and
calculated state-variables trajectories, since the trends in the change of components can
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be easily compared based on the resulted sequences. To solve the constraint
optimization problem during the parameter identification process evolutionary strategy
method is applied.

(Keywords: reaction mechanism, qualitative analysis, parameter identification)

BEVEZETES

A vegyipari rendszerek tervezése soran az egyik legfontosabb feladat a konvertald
alrendszer tervezése, amely esetén a legfontosabb szempontok az optimalis, de emellett
biztonsagos lizemmenet biztositasa. Ennek érdekében, mar a tervezéskor fel kell tarni
azon folyamatokat és ezek sebességét, amelyek az lizemeltetés soran befolyasoljak az
alrendszer miikddését. A konvertalo alrendszer legkritikusabb eleme a reaktor, amelyben
a korabban labor koriilmények kozott elvégzett kisérletek soran gy(ijtétt ismereteink
alapjan igyeksziink kézben tartani a lejatszodo folyamatokat. Az itt lejatszodo
folyamatok jellegét tekintve lehetnek fizikai, kémiai, illetve fizikai-kémiai folyamatok is.
Ebben a munkéban a reaktorokban lejatszodé kémiai folyamatok, azaz a reakciok,
megismerésének tamogatasara dolgoztunk ki egy lehetséges modszert.

Szamtalan konyv és folydirat cikk foglalkozik azzal, hogy lehetséges megoldasokat
nyujtsanak a reakciomechanizmusok feltérképezéséhez. Mivel mindig lesznek olyan
folyamatok, melyek mechanizmusanak megismerése egy tervezési feladat elsd 1épése,
ezért ezen a tudomanyteriileten elvégzett munka mindig aktualis lesz. Annak érdekében,
hogy megismerjiikk a feladat Gsszetettségét, el6szor az alapfogalmakat kell tisztaznunk
(Schwetlick, 1978; Turanyi, 2010; Delvin, 2002; Grossman, 2003).

Valamely kémiai reakcid6 mechanizmusan azon elemi folyamatok Osszességét
értjiik, amelyek soran a kiinduldsi anyagok a végtermékké alakulnak. A
reakcidomechanizmus vizsgalatanak tehat az a célja, hogy leirja azokat a kozbenso
allapotokat, amelyek soran a rendszer a kezdeti allapotabdl a végallapotba jut.
Természetesen még ma sem vagyunk képesek arra, hogy teljes részletességgel leirjuk a
reakciokban résztvevd Osszes molekula mozgasat, ezért csak egy olyan képet tudunk
megfogalmazni, amely nagyszami molekula viselkedésének Osszességébdl adodik.
Emellett a reagald rendszer csak néhany kitiintetett allapotat jellemezhetjiik. Ilyen
kitlintetett allapotok a reakcid soran az atmeneti allapotok és a koztitermékek.

Koztitermékeknek azokat a kémiai képzodményeket (molekuldkat, atomokat,
gyokoket, ionokat, stb.) értjiik, amelyek a reakcido folyaman elvileg kimutathato, bar
bizonyos koriilmények kozott ezek csak igen kis mennyiségben képzddnek, és amelyek az
adott reakciokdoriilmények kozott végtermékké alakulnak at. A reakciok tulnyomo része
egy, vagy tobb koztiterméken keresztiil jatszodnak le, ezért ezeket tobblépcsds reakcionak
is nevezik, amelyek elemi reakciok sorozatabdl allnak. Az egy elemi reakcioban részt vevo
molekuldk szamat a reakcié molekularitasanak nevezziik, amely a reakcio rendiiségét adja
meg. A reakcid sztdchiometrigja irja le, hogy adott komponensek milyen szerepet toltenek
be egy reakcidban, ami alapjan megkiilonboztetiink reagenseket, illetve termékeket.
Ezentil pedig megadja azt is, hogy milyen mennyiségben vesznek részt az egyes
komponensek a reakcioban.

Egy adott reakcid atmeneti allapotai és kdzbensé termékei szamos modszerrel
vizsgalhatok, e modszerek feloszthatok kinetikaira és nem kinetikaira (Friess, 1963). A
reakciomechanizmus vizsgalatanak és elemezésének feltétele az Gsszes reakcidtermék,
és koztitermék pontos azonositdsa és kvantitativ meghatarozasa. Ennek hianyaban a
reakcié sztochiometriajat egyértelmilen és teljes bizonyossaggal nem tudjuk
meghatarozni. A reakciotermékek jellege ¢és eloszlasa is lehetdséget nyujt a reakcid

222



Acta Agr. Kapos. Vol 15 No 3

mechanizmusanak feltérképezésére, persze ehhez elengedhetetlen alapos és altalanos
kémiai ismeret. A kidolgozando eszkdz a sziikséges tapasztalatok hidnyaban nytjthat
segitséget a reakcidmechanizmusok megismerésében és az egyes elemi reakciok
sebességi egyenleteinek definidlasaban.

Az utébbi feladat a paraméteridentifikalas, mig az el6z6 a strukturaidentifikalas
témateriiletéhez tartozik. A paraméteridentifikalas lényege egy feltételes szélsoérték
feladat megoldasa, amely esetiinkben a feltételezett reakciokinetika Osszefliggésekkel
szamolt és a mért adatok Osszehasonlitdsaval kapott modellhiba minimalizalasat jelenti,
a kinetikai paraméterterek modositasaval. A struktiraidentifikalas feladata a valtozok
kozotti Osszefiiggések feltdrasa és formalizaldsa, ami esetiinkben a mérési adatok
alapjan, az egyes komponensek kozotti kapcsolatok feltarasat, azaz a reakciomecha-
nizmus meghatarozasat jelenti.

A tervezett eszkdz mindkét feladatban segitséget nyujthat. A struktira
identifikaciot a mért és a szamitott trajektoriak kvalitativ elemzése alapjan végezzik,
ugyanis ily médon a kialakul6 trendek kdnnyen sszehasonlithatok. A kapott struktira,
illetve mar ismert mechanizmus alapjan a paraméteridentifikalas soran megfogalmazott
korlatos széls6értek keresési feladat megoldasahoz, pedig evollcios stratégiat
alkalmazunk.

A kidolgozott modszer kvalitativ trend analizis alkalmazasan alapul, melynek
lényege, hogy a vizsgalandd iddsort primitiv epizddokra bonjuk, az alapjan, hogy az
elso, illetve masodik derivaltak eldjele milyen (Cheung and Stephanopoulos, 1990). Az
els6 és masodik derivaltak eldjele alapjan, hét primitiv epizodot kiilonbeztethetiink meg,
ahogy ez az 1. dbrdn lathato.

1. dbra

Primitiv epizédok

Figure 1: Primitive episodes

Amennyiben olyan iddsorok elemzését végezziik, amelyek egymastdl nem fliggetlenek,
akkor a kapott szekvencidkban megmaradnak azok a rendszer dinamikajara vonatkozo
informaciok, amelyek alapjan annak struktardjat feltarhatjuk. Képzeljiik el, hogy az
elemezni kivant adatok egy kinetikai mérés eredményei, amirél elmondhatd, hogy az
abban 1év6 id6sorok, amik a komponensek koncentracidinak idébeli valtozasat jelentik,
egymassal szorosan Osszefliggnek. A kvalitativ elemzést elvégezve egy ilyen adatsor,
azonosithatjuk azon trendeket, amelyekben esetleg két komponens koncentracidja
csokken, mikdzben egy harmadiké nd, azaz a mérés azon szakaszaban egy olyan reakcid
dominalt, amelyben az els6 két komponens reagensként, mig a harmadik termékként vett
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részt. Természetesen ez csak egy egyszerii példa volt, és ha tobb reakcid jatszodik le a
rendszerben, azok egyszerre fejtik ki hatasukat.

A bevezet6t kovetden az Anyag és modszer fejezetben részletesen bemutatjuk a
kidolgozott algoritmust, amely alkalmas a kitlizott cél megvaldsitasara. Az Eredmények
és értekelésiik fejezetben egy esettanulmanyon mutatjuk be, az eszkdz mikddését, majd
a Kovetkeztetések fejezetben foglaljuk 0ssze az elért eredményeket és mutatjuk be a
jovobeni terveket, elképzeléseket.

ANYAG ESMODSZER

A munka soran a célkitlizés egy olyan eszkoz fejlesztése, amely segitheti ismeretlen
reakciorendszerek struktirajanak feltarasat, majd a feltart reakciok sebességi

elészor egy algoritmust dolgoztunk ki, mely a 2. dbrdn 1athato.
2. 4bra

Reak ciomechanizmus identifikacié tamogatésar a kidolgozott algoritmus

Mért adatok | Fenvomst Reakciok Reakcio
. s mechanizmusok
feldoigozasa (1) 2 generalasa (3) :>

generalfasa (4)

>

Van még
vizsgalando
mechanizmus?

(7)

Szimulacio (5)

Koriatok
feltarasa (9)

E Kvalitativ analizis ﬂ_keresett
ujjfenyomat

(10) azonosftasa (11)

Figure 2: The developed algorithm to support the reaction mechanism identification
process

Processing of measured data(1), Fingerprint(2), Generating of reactions(3), Generating
of reaction mechanism(4), Simulation(5), Yes(6), Is there any more reaction
mechanism?(7), No(8), Determining the constraints(9), Qualitative analysis(10),
Identifying the unknown fingerprint (11)
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Az els6 1épés a mért adatok feldolgozasa, mely az egyes komponensek
hogy az egyes idGsorokat egyszer(i kvalitativ trend analizist alkalmazva primitiv
epizddok szekvencidjara alakitjuk. Ennek eredményeképpen minden olyan
komponenshez, melyhez tartozott mérési adat, egy szekvenciat rendeliink, s ezen
szekvencidk egyiittese adja az adott reakciorendszert jellemzd ujjlenyomatot. A
reakcidomechanizmus identifikacio soran, azokat a struktirakat fogjuk keresni, melyeket
ugyanezen ujjlenyomattal tudunk jellemezni. Természetesen, ha sziikséges a kvalitativ
elemzést megeldzheti az adatok szlirése, amennyiben arra sziikség van.

A mérési adatok feldolgozasat kovetden a komponenslista Osszeéllitdsara van
sziikség, melyben olyan komponensek is szerepelhetnek, melyekhez nem tartozik mérési
adat. A komponenslistaban szereplé molekulak 6sszegképlete, illetve molekula tomege
alapjan eldallithatok azon reakciok, melyek lejatszodhatnak a vizsgalt rendszerben.
Amennyiben az igy kapott reakcidlistaban szerepléreakciok koziil a fiiggetlen reakciokat
is azonositjuk, abban az esetben mar az elemi reakciolépéseket kapjuk eredményiil. A
fiiggetlen reakciokat sziirését tigy végezhetjiik, hogy az 6sszes olyan reakcidt, amit a
tobbi reakcio linearis kombinacidjaként eldallithato, tordljiik a halmazbol. Az algoritmus
ezen lépésén alapuld programrészlet tovabbi programozast igényel, ugyanis a sziirés még
nem tokéletes. Az eredmények fejezetben bemutatott esettanulmanyban ezért a fiiggetlen
reakciok sziirését végzo 1€pését kihagyva ismertetjiik az algoritmus tovabbi 1épéseit.

A kovetkezd 1épésben a tisztitott reakciolista alapjan, a kombinatorikus uton
lehetséges Osszes reakciomechanizmust allitjuk eld, természetesen itt is végezhetiink
szlirést. Ebben a 1épésben elvégzett sziirés lényege az olyan mechanizmusok torlése a
listabol, amelyekben a mérési adatok feldolgozasa soran szerzett tapasztalatoknak nem
felelnek meg. Ennek lényege, hogy a keresett ujjlenyomatban, azon komponensek,
amelyek fogynak, azaz legalabb egy reakcioban reagensként vesznek részt, csak olyan
reakciomechanizmusok figyelembevételét teszik sziikségessé, amelyben ez a komponens
legalabb egy reakcioban fogy. Természetesen az ujjlenyomatban szerepld, novekvo
koncentracioval jellemezhetd komponensek esetén is tovabbszlrhetjik a lehetséges
reakciomechanizmusokat. Az eredményiil kapott reakciomechanizmus listaban szerepld
struktirdk mar minden feltételnek eleget tesznek, s ezek kdzott van az a mechanizmus is,
amellyel a vizsgalt rendszerben lejatszodd reakciokat jellemezhetjiikk. A kovetkezd
1épésben az Osszes lehetséges reakcidmechanizmus alapul véve dinamikus szimulacidt
végziink és a szimulacid eredményeként kapott koncentracio trajektoriak kvalitativ
elemzésével minden reakciomechanizmushoz egy ujjlenyomatot rendeliink.

A fizikai kisérleteket, melyekbdl mérési adatok szarmazhatnak, altalaban egy
lombikban végzik, amelybe a reagensek bemérését kovetden, katalizator hozzaadasaval,
vagy anélkiil, idénként mintat véve és azt elemezve, kdvetik nyomon a reakciorendszer
okozta valtozasokat. Persze, ennél joval kifinomultabb megoldasok is Iéteznek, ahol mar
a reakciok okozta homennyiségek detektdlasa is megtorténik, illetve a nyomas és a
hémérséklet mérésével, mar ezen paraméterek hatasat is tudjak vizsgalni a lejatszodo
reakciok sebességére, esetleg a struktirajara. Esetiinkben a legegyszeriibb esetet vettiik
alapul, azaz egyelore olyan adatok feldolgozasara van csak lehetdség, amelyek egy
lombikban, vagy szakaszosan iizemeltetett laboratoriumi reaktorban elvégzett kisérlet
soran keriiltek Osszegyljtésre. Szakaszos rendszerrél 1évén szo, a komponenstomegre
felirt mérleg az alabbi mddon egyszertisodik:

% =R i={4;B:C...}, (1)
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s

ahol ¢; az i-edik komponens koncentracidjat jeloli [mol/dm] az R, az i-edik
komponensre vonatkozé komponensforrast adja meg [mol/dm’s]; amelyet az aldbbi
moddon szamithatunk:

R = Zul.j T, )
=

ahol j jeldli a reakcid szamat; v; az i-edik komponens sztochiometriai allandojat Jeloh a
j-edik reakcidban [-]; mig #; a j-edik reakcié reakciosebességét adja meg [mol/dm’s],
amit az alabbi dsszefliggéssel szamithatjuk:

v —k Hc v (3)

ABC

ahol ; a j-edik reakcié reakciésebességi allandojat jeloli, amely mértékegysége a reakciod
rendiiségétd]l fligg; n; pedig abban az esetben, ha az i-edik komponens a j-edik
reakcidban fogy, akkor az i-edik komponens j-edik reakcidra vonatkozo sztdchiometriai
tényezdjének abszolut értekével egyezik meg, amennyiben viszont az i-edik komponens
nem fogy a j-edik reakcioban, akkor az értéke 0.

A felirt egyszerli dinamikus reaktor modellt MATLAB programcsomagban
implementalva lehetdvé valt a sztochiometriai matrix €és a reakcidk sebességi
egylitthatdinak ismeretében, a reakciok okozta valtozasok id6beli nyomon kdvetése. Az
algoritmus ezen lépésében, a kordbban generalt lehetséges reakcidmechanizmusokat, a
reakciosebességi allandokra definialt tartomanyokban a reaktor modell felhasznalasaval
vizsgaltuk. A szamitott allapotvaltozo trajektoridkat az egyes esetekben primitiv
epizoddokbol allo szekvencidkra bontjuk, amely az adott mechanizmust, az adott
reakciosebességi allandok esetén jellemzi.

A reakciosebességi allandokra vonatkozé tartomanyokat, amelyek szama
természetesen a mechanizmust alkotoé reakciok szamaval egyezik meg, egyenld részekre
osztva, majd a lehetséges kombinaciokat eldallitva, a teljes reakcidsebességi allandok
altal definialt térben megvizsgalhatdo az adott reakcidmechanizmus. Ennek
eredményeképp megkapjuk azt, hogy a vizsgalt reakcidomechanizmus milyen
ujjlenyomattal jellemezhetd, koszonhetden az egyes reakciok sebességének egymdashoz
valé viszonyanak. Minden reakcidémechanizmus esetén elvégezve ezt a szamitast, egy
adatbazist kapunk eredményiil, melyb6l kivalogathatok, azon mechanizmusok, melyek a
keresett ujjlenyomatot adtak eredményiil.

Emellett, hogy a mechanizmust alkotd reakciok sebességi allandoinak
identifikalasat segitsilk, minden mechanizmus esetén hozzarendelésre keriil az, hogy a
keresett ujjlenyomatot mely reakciosebességi allandokra vonatkozd tartomanyban
eredményezi. Ez azért fontos, ugyanis igy a paraméter identifikacié soran alkalmazott,
korlatos szélséérték keresd modszer, korlatait tudjuk definidlni. A kovetkezékben egy
egyszerl példan keresztiil mutatjuk be a fentickben ismertetett algoritmus 1épéseit.

EREDMENY ESERTEKELES

A kovetkezokben egy egyszeri példan keresztiil mutatjuk be az elézdekben ismertetett
algoritmus Iépéseit. A példa kedvéért tekintsiik az etan (A) dehidrogénezését (D), ahol
termékként acetilént (C) szeretnénk elballitani, azonban kézbensé 1épésben etilén (B) is
keletkezik. A két emlitett reakciolépés jatszodhat csak le a rendszerben, illetve ezeken
kivil a hidrogénezési 1épéseket képzelhetjiik még itt el, elemi reakcidlépésekként. Az
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elvégzett kinetikai kisérlet, amely esetiinkben most csak egy szimulacids vizsgalat
eredménye, lathato a 3. abra baloldalan. A négy komponens tomegének valtozasa lathatod
az id6 fiiggvényében. A mérési adatok kvalitativ analizisének eredménye lathat6 a 3.
abra jobb oldalan. Jol lathato, hogy mig az etdn (A) tomege folyamatosan csékken, ezt
az egyetlen epizddbol allo szekvencia: *C’. Ezzel egyiitt az acetilén (C) és a hidrogén
(D) mennyisége folyamatosan nd, amit a szintén egyetlen epizodbol allo szekvenciak
jelolnek: "A’.

3. abra
A mért adatsor ésa keresett ujjlenyomat
*mA[g] = mB[g] mC[g] < mD [g]
80
707
60
— 90 -
2
£ 40
30 - [} u [ | .
20 - u "
10 - S
* . . .
0 o T T T |
0 2 4 6 8
t[h]
Komp(o;]ensek: A B C D
1
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Figure 3: The measured data and the unknown fingerprint

Components(1)

A kozbenso 1épésben keletkezd etilénhez (B) tartozo szekvencia az el6zéektdl eltérden
mar Osszetettebb, kdszonhetden annak, hogy a két reakcidlépés sebességének aranya az

id6 elérehaladtdval megvaltozik és tobb etilén dehidrogénezddik, mint amennyi
keletkezik az etan dehidrogénezésével. A négy komponens tomegének valtozasat leird
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szekvenciak Osszessége lesz a keresendd ujjlenyomat, s a cél, hogy megtalaljuk azt a
mechanizmust, amely ezt az ujjlenyomatot eredményezi.

Az algoritmus kovetkezd 1épésében azon reakciolépéseket azonositjuk be, amelyek
mind a tdmegmérleget, mind az atomok szamara felirt mérleget kielégitik. Ahogy az
elézd fejezetben jeleztiikk, mivel a fliggetlen reakciok szlirése még nem tokéletes, igy
egyeldre az Osszes, a mérlegek kielégitd reakciot figyelembe vettiik, ahogy ez az [.
tablazatban lathatd. A sorok jeldlik a reakcidkat, s lathatd, hogy egyensulyra vezetd
reakciokat feltételezve Osszesen nyolc reakcid képzelhetd el. Természetesen, ha a
lehetséges reakciokat tartalmazd tdblazatot, mind matrix kezeljiik és annak rangjat
meghatarozzuk, azt az értéket kapjuk vissza, amit fejezet elején, a rendszer
ismertetésénél is meghataroztunk, azaz a matrixban két egymastol fiiggetlen sor van. Az
elsé és a negyedik sorban 1év§ reakciok azok, amelyeket keresiink, a tobbi sorban
szerepld reakcio ezek linedris kombinaciojaval eldallithato.

1. téblazat

A lehetséges reakciok

A B C D
(30 g/mal) | (28g/mal) | (26 g/mal) | (2g/mal)
rol -1 1 0 1
ro2 -1 0 1 2
ro3 -1 2 -1 0
ro4 0 -1 1 1
ros 0 1 -1 -1
r06 1 -2 1 0
ro7 1 -1 0 -1
ro8 1 0 -1 -2
Table 1: The possible reactions
Az algoritmus kovetkez6 1épésében a  reakciodlistabol  lehetséges  Osszes
reakciomechanizmust generaljuk le, amely esetiinkben maximalisan harom

reakciolépésbdl allé mechanizmust feltételezve 1128 darab mechanizmust jelent. Az
algoritmus kdvetkezo 1épéseiben a generalt mechanizmusok esetén szamitjuk ki az egyes
komponensekhez tartozé koncentracid valtozasokat, majd ezek alapjan a lehetséges
struktirakat jellemz6 ujjlenyomatokat.

A 4. dbra két példan keresztiil mutatja be az egyes mechanizmusokhoz tartozo
ujjlenyomatokat és az ezekhez tartozd reakciosebességi allandokra vonatkozo
korlatozasokat, melyeket a reakciok sebességének szamitasara alkalmazott sszefliggések
ismeretlen paramétereinek meghatarozasanal alkalmazhatunk. A két bemutatott
mechanizmus minddssze az utolsd reakcidoban kiilonbozik, azonban a hozzajuk tartozo
yjjlenyomatok eltérnek egymastol, azaz ily médon beazonosithatok a reakciorendszerek
mogott 1évo strukturak.

A javasolt algoritmus alapjan egy eszkdz fejlesztése is megkezdédott MATLAB
GUI programot alkalmazva. Az eszkdz egyeldre magyar és angol nyelven késziil, ez
persze kdnnyen bdvithetd egyéb nyelvekkel, ha arra sziikség lesz (5. abra).
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4, dbra

K ét lehetséges reak cibmechanizmus 6sszevetése

A vizsgalt reakciémechanizmus (1):

-1 1 0 1 -1 1 0 1
-1 0 1 2 -1 0 1 2
1 -2 1 0 -1 2 -1 0
A reakciémechanizmus eredményezte ujjlenyomatok (2):
‘BC' 'C' ‘A ‘A’ 'C' ‘DA A ‘A
'C 'C ‘Al A ‘BC' ‘DA’ ‘A ‘Al
'C ‘BC' ‘A ‘A 19 ‘A ‘A’ ‘A
A reakcibsebességi dllandodkra vonatkozd korlatozasok (3):

=5 ‘H ,

o
o

k, [~] k. [~]

Figure 4: Compare of two possible reaction mechanism

The analyzed reaction mechanism(l), The resulted fingerprints(2), The determined
constraints for the reaction rate constants(3)

KOVETKEZTETESEK

Valamely kémiai reakciorendszer mechanizmusan azon elemi folyamatok Gsszességét
értjiik, amelyek soran a kiinduldsi anyagok a végtermékké alakulnak. A
reakcidomechanizmus vizsgalatanak tehat az a célja, hogy leirja azokat a kozbensd
allapotokat, amelyek sordn a rendszer a kezdeti allapotabol a végallapotba jut. A
kidolgozand6 eszkéz a sziikséges tapasztalatok hianyaban nyujthat segitséget a
reakciomechanizmusok megismerésében és az egyes elemi reakciok sebességi
egyenleteinek definialasaban.

A javasolt reakciomechanizmus identifikacios algoritmus a mért €s a szamitott
trajektoriak kvalitativ elemzése alapjan végezziik, ugyanis ily modon a kialakuld trendek
egyszerlien 0sszehasonlithatok. A kidolgozott algoritmus alapjan megkezdtiik az eszkoz
fejlesztését MATLAB programcsomagban. Azonban, hogy ez minden célunkat
megvalositsa, illetve a fiiggetlen reakciok kiszlirése 1épése is megfelelden mitkodjon,
tovabbi fejlesztd munka elvégzésére van sziikség.
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Varga: Kvalitativ elemezésen alapulo reakciomechanizmus meghatarozas

5. dbra

A reakciémechanizmusidentifikécigj &t tAmogat6 eszk 6z

Osszegképlet = Lot éplet 1 2 =
Hozzaad | = H3NA x| Eltavolit |

| Molekulatomeg [g/mol] | Képzédeshs [Ki/mol] |
17.0100 -45.1000

Mentés

Betoltés

Mérési adatok DiMllutatds'- Reaction kinetics identification)! | Reaction mechnism identification\ReMechldent v 1est
importilisa

10

test01.txt i
test02 tet | *
test03. b #

1d8 lépték

masodperc *

.*.
.*.
**Iii#**¢¢¢¢¢¢iiiii

o
.*.

Marker | Kemponens 1D
=

Koncentracié [molidm?)

K01
*
ok E g R
. Pesg
0 50 100 150 200

Hozzarendel Idd [s]

Ujilergomat __CIH3NL:C|__:ABC|__:D|__:Da|

**************

Hémérséklet

Identfikalas |

Figure 5: The developed tool to support the reaction mechanism identification process
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