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1. Bevezetés

A nemlineéris kémiai dinamika kilonleges jelenségek és mintazatok széles skalajat tarja elenk, mely-
bdl a dolgozat a lateralis frontinstabilitas két tipusaba és a Turing instabilitas témakorébe nyujt bete-
Kintést.

Autokatalitikus reakcid és anyagtranszport folyamat kdlcsonhatasa kémiai front kialakuldséhoz
vezet. Attél fliggben, hogy bizonyos reakcié milyen transzportfolyamattal parosul, a reakciéfrontok
alakja tobb mddon befolyasolhato, és megfelel6 koriilmények kdzott egy homogén kdzegben haladd
sikfront stabilitasat elveszitve cellas mintazatot képezhet. Ez a jelenség a lateralis instabilitas, mely-
nek soran a kiindulasi és vegallapot kdzdétti hatarvonal, vagyis a kémiai front mentén, annak haladasi
irdnyara merélegesen is megjelennek koncentraciégradiensek.

Abban az esetben, ha valamilyen mddon kizarjuk a gravitacio okozta konvekcio hatésat, és mas
erdteret nem alkalmazunk, a transzportfolyamatok kozll csak a diffuzio fejti ki hatdsat. A halado
kémiai front mentén keletkez6 perturbaciok az autokatalizator diffGzioja révén csokkennek, a reak-
tansok ellentétes irany( difflzidja pedig felerfsiti azokat. A sikfront stabilitasvesztésének feltétele
tehat, hogy a reaktansok fluxusa a fronton keresztiil meghaladja az autokatalizatorét, melynek fluxu-
sét lecsokkentve a front stabilitasvesztése, a mintazatképzddés iranyithatdva valik.

A Turing szerkezetek homogen stacionarius allapot diffuziv stabilitasvesztése réven olyan kémiai
reakciok esetében alakulhatnak ki, melyek mechanizmusa pozitiv visszacsatolast tartalmaz. Az insta-
bilitas kialakulasanak feltétele — hasonléan a diffaziovezérelt frontinstabilitashoz — az autokatalizator
inhibitorhoz viszonyitott kisebb diffuzids fluxusa. A feltétel teljestlése mellett homogén stacionarius
allapotbdl inhomogén, id6ben allanddsult mintazat alakul ki.

Sikfront stabilitasvesztésének megvalositasara az egyik lehet6ség az, hogy a képz6dé autokatali-
zator egy részét immobilizaljuk a reakciofront kdzegében, a masik lehetdség pedig azon alapul, hogy
ionok kozott lejatszoédo kémiai reakcid esetében kiilsd, vagy az ionok altal felépitett belsé elektromos
erdtér okozta migracié szintén befolyasolja az anyagok fluxusat. A konvekciomentes kézegben ha-
ladé kémiai front az elektromos erétérrel kdlcsonhatasban reakcio-diffuzio-migracio rendszert képez,
melyben a stabilitasvesztés hatterében allé folyamatokrdl, és a stabilitasvesztés feltételeirél ad képet
a dolgozat.

A laterdlis instabilitas migraciovezérelt tipusat Kisérletileg a klorit-tetrationat reakcidban vizs-
galtuk, a modellreakcidk alapjan végzett elméleti kutatds pedig nemcsak a kiserleti eredményeket
erdsitette meg, hanem tébb, kiilonb6z6 autokatalitikus reakciofront stabilitasvesztésére érvényes fel-

tételrendszer megfogalmazésahoz adott alapot.



Az elméleti vizsgalatok arra vonatkozdan folytatddtak, hogy adott kémiai reakcidban résztvevé
ionok altal kialakitott lokalis elektromos er&tér hogyan befolyasolja a kiillonb6z6 mobilitasu és tol-
tésl kulcsrészecskék difflzioja révén keletkezd mintazatok instabilitasat. A reakciérendszeren belil

felépilt lokalis tér hatasat difflzidvezérelt front- és Turing instabilitas esetében is megvizsgaltuk.

2. Alkalmazott vizsgalati modszerek

2.1. Kisérletek kivitelezése

A Kisérletekben akrilamid-N,N’-metilén-biszakrilamid kopolimer biztositotta a konvekciémentes ko-
zeget, ami az autokatalizator immobilizalasat is lehet6vé tette. A geélt a front haladasi iranyaval
parhuzamosan, Pt-elektrodok segitségével kialakitott kiils6 elektromos er6térbe helyeztiik. A fron-
tok inditasa elektrolizissel tortént, haladasukat és a képz6dd mintdzatot kameraval rogzitettik. A
beallitott id6k6zonként készilt felvételeken lathatd frontpoziciokon Fourier-transzforméaciot végre-
hajtva meghataroztuk a frontok haladasi sebességét, és a frontinstabilitast mennyisegileg jellemeztiik
a frontamplitadé id6fliggése és a diszperzios gorbék alapjan. A diszperzids gorbe az egyes Fourier-
maodusok ndvekedési egyutthatdja a hullamszam fliggvényében abrazolva, igy a gérbe maximumahoz
tartoz6 hulldmszam a front stabilitdsvesztéset dontden befolyasolé modust adja meg, marginalis hul-
lamszama pedig elklloniti a pozitiv és a negativ ndvekedesi egytthatokat, vagyis az instabil és a

stabil tartomanyt.

2.2. Matematikai médszerek

A reakcid-diffazio-migracio rendszert leird mérlegegyenletek és az ionos rendszerekre érvényes tol-
tésmérleg alapjan felirt matematikai probléma megoldasa soran linearis stabilitasvizsgalatot alkamaz-
tunk a sikfrontot, illetve a homogén stacionérius allapotot perturbélva a stabilitasvesztés jellemzésére.
A differencialegyenletek és a rendszer fizikai sajatsagai altal eredményezett peremérték feladatot re-
laxéacios maodszerrel oldottuk meg. Az instabilitasrol diszperzids gorbék adnak kvantitativ leirast. A
koncentracioeloszlast egyes esetekben kétdimenziods, Euler modszer felhasznalasaval végzett szamo-

lasok alapjan is szemléltettik.



3.

3.1.

Uj tudomanyos eredmények

Migracidvezérelt frontinstabilitas a klorit-tetrationat reakcidéban

Kisérletek eredményei alapjan megéallapitottuk, hogy az inhomogén elektromos erdtér hatasa
alapjaiban kiilénbozik az allandé elektromos eroter esetében tapasztaltaktol, mivel az inhomo-

gén tér a hidrogénion-megkdtés mennyisegétdl flggetlendl fejti ki hatasat. [1]

Az inhomogén elektromos er&térben, az autokatalizator immobilizalasaval végzett kisérletek

eredményei azt mutattak, hogy fuggetlenil attol, hogy adott megkotés mellett er6térmentesen
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a sikfrontot, csokkentve annak perturbacioit. Inhomogén elektromos er6térben az instabilitas

hajtoereje az autokatalizator és a reaktansok migracios fluxusanak kulénb6zdségében rejlik.

. Aklorit-tetrationat reakcidban kimutattuk, hogy reakcid-diffuzio-migracio rendszerben lateralis

instabilitas indukalhatd kils6leg alkalmazott, a reaktdnsok fluxusat szelektiven névelé inhomo-

gén elektromos erotér kizarolagos hatasa altal. [2]

A hidrogénion megkdtése nélkdil, er6térmentesen inditott sikfront a kisérleti zajb6l szarmazo
egyenetlenségektdl eltekintve meg6rzi stabilitasat, amirdl az 1. abra (A) felvétele, a jobb oldali
diagramon pedig a hozzatartoz6 diszperzios gorbe ndvekedési egyditthatdi taniskodnak (CJ). A
klorit-tetrationat frontot pozitiv orientacioju, kilsdleg alkalmazott, a reakci6 sztéchiometriaja-

bol kdvetkezden inhomogén elektromos er6térbe helyezve azonban a front stabilitdsvesztése
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1. bra. Megkotés nélkill végzett kisérletek: J = 0,0 mA/cm? (A), és J = +6,15 mA/cm? (B) aram-
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slirliség alkalmazasa mellett kialakult frontok képe, valamint az aramsdriiseg novelésének hatasat
tlkrozd diszperzids gorbék (c). A nyil a frontok haladasi iranyaba mutat.



észlelhetd, ami a (B) képen lathato cellas frontalakzatot eredményezi. A megfeleld diszperzios
gorbe (x) széles hullamhossztartomanyban tartalmaz pozitiv ndvekedési egyitthatokat. A disz-
perzios gorbék az aramsirlség valtoztatasanak hatasat is szemléltetik: az aramsdriiseg novelé-
sével Kkiterjed az instabil tartomany, a mintazatot dontden befolyasol6 médus hullamszama — a

s s

gorbe maximuma — noévekszik az aramsdriiséggel, jelezve, hogy tdbb, kisebb hullamhosszu cella

képzbdik, negativ arams(rliség hatasara pedig a kisérleti zaj csokkenésével a sikfront teljesen
stabilizalédik (o).

3.2. Migracidvezeérelt laterdlis instabilitas

Megfogalmaztuk a migracidvezérelt instabilitas létrejottének feltételeit, és felépitettiik a stabili-
tasvesztés hajtoerejét leird dsszefiiggést, amely szerint az instabilitas megjelenésehez sziikseges

kritikus aramsdr(iséget a termék- és a reaktanselegy fajlagos vezetésenek aranya, valamint az

autokatalizator és a reaktans toltésének killdnbsége hatarozza meg. [3]

Ot kilénbdz6 autokatalitikus modellt vizsgaltunk, melyekben a reaktans és az autokatalizator
toltése kozti kilonbséget, valamint a reakcidsebessegi egyenletben az autokatalizator részrendjét
valtoztattuk. Az eredmények alapjan migraciovezérelt instabilitds a kdvetkez6kben felsorolt

feltételek teljestilése mellett alakul ki.

A jelenség létrejottéhez "pushed” tipust kémiai front — vagyis szuperkatalitikus kémiai reakcio
— szlikséges. Az instabilitas tovabbi feltétele, hogy a reakcid lejatszdédasa soran ndvekedjen az
elektromos vezetés, ami az inhomogén elektromos er6tér kialakulasat okozza. Minél nagyobb
a vezetéskilonbség — és igy a térerdsségbeli kilonbség — a front elétt és mogott, annal na-
gyobb mértéki az instabilitas, amint az a 2. abran lathatd. A diszperzios gorbék altal jellemzett
instabilitas mértéke kilonbozik olyan reakciok esetében is, melyekben az elektromos vezetés
azonos a vizsgalt tartomany teljes tertletén, ami alatamasztja azt az allitast, hogy a reaktans és
az autokatalizator toltése kdzotti kiilonbség ndvekedéesével az instabilitas tartomanya kiterjed. A
stabilitasvesztéshez szlikséges kritikus arams(r(iség a kdvetkez6 formulaval irhato le:
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ahol C =0,940,1, K_« /Ko a termék- és a reaktanselegy vezetésének aranya, zg — za pedig az

autokatalizator és a reaktans toltésének kulonbsege.
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2. abra. Harom kilénbdz6 rendszerben j = 0,4 arams(riiség mellett szamolt diszperzids gorbék (a),

valamint az egyes rendszerekben felépilt elektromos terek (b). A reakciokban B jel6li az autokatali-
zatort.

3.3. Diffuziovezeérelt frontinstabilitas ionos rendszerekben

Kimutattuk, hogy ionos reakciokban kiils6 elektromos er6tér hianyaban is felépll, a reaktans

és az autokatalizator toltésének és diffuziojanak viszonya altal meghatérozott lokalis elektromos
erotér dontéen megvaltoztathatja az instabilitas mértékét. [4]

A diffaziovezérelt reakciofrontok stabilitasa a 3. abran lathat6 modon fuigg a reakcidban részt-
vevo anyagok toltésétol, a kilonb6z6 ionok kdzott lejatszodd frontreakcidk altal produkalt in-
stabilitast egy semleges esethez viszonyitva. llyen rendszerekben a diffuziés egyitthatok és

toltések kiilonbozbsége a fronttal egyiitthalado6 lokalis elektromos tér felépiilését okozza, ami az
instabilitas kiterjedését megvaltoztatja.
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3. abra. A kiilénb6z6 reakcidkat jellemzd diszperzids gorbék az autokatalizator diffizios egylitthato-
janak ugyanazon értékénél (a), és a megfelel6 lokalis terek (b).



Az anyagfajtak toltésétél fiiggden a lokalis tér novelheti, vagy csokkentheti az instabil tartomany
Kiterjedését. Pozitiv toltésl autokatalizator esetén pozitiv, destabilizal6 elektromos tér jon létre,
ami noveli az instabilitast okoz6 modusok szamat és azok névekedési egyditthatdit. Ellenkezd
esetben negativ, stabilizalé tér épul fel, ami annal nagyobb erdsségli, minél kisebb ionerdsség

alakul ki a termékelegyben: az A~ — B~ reakcid esetében a sikfront teljes stabilizalodasa ész-

lelhetd.

3.4. Turing instabilitas ionos rendszerekben

V. Az autokatalizator és az inhibitor toltésének viszonya a diffizidvezérelt frontinstabilitas esetében

tapasztalt tendenciaknak megfeleléen modositja a Turing instabilitast is. [4]

A toltések hatasat a szintén diffuzidvezérelt Turing szerkezetek esetében is megvizsgaltuk egy
semleges modell alapjan, annak két valtozataban kilonbdz6 toltésekkel ellatva a mintazatképzo-
dés szempontjabol meghatarozé anyagfajtakat. Az autokatalizator (x) és inhibitor (y) toltésének
viszonya a diffziovezérelt frontinstabilitas esetében tapasztaltakkal analog mddon fejti ki hatéa-
sat az instabilitasra. A 4. abrarol leolvashatjuk, hogy a Turing szerkezetekben kialakult lokalis
elektromos tér pozitiv toltésl autokatalizator esetén noveli az instabilitas tartomanyét, mig az

aktivatort negativ toltéssel ellatva csokken az instabilitas mértéke.
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4. dbra. A kulonboz6 toltési koztitermékeket tartalmazd modelleket jellemzd diszperzids gorbéek (a)

dy/dx = 50 mellett, és a megfeleld belsd elektromos tér (b). A mintazat képe egydimenzids Turing

instabilitas esetén (c).
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