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1. Bevezetés

A transzportfolyamatok életiink szamos teriiletére vannak jelent6s hatdssal. Ezen folyamatok
segitségével jon létre ugyanis az anyag, energia, impulzus, illetve toltések térbeli dramlasa
intenziv mennyiségekben kialakult gradiens hatdsara. Az é€let keletkezésének folyamata sok
kutaté vizsgalédasainak kozéppontjdban 4ll. A klasszikus Miller—Urey-kisérletben példaul
a Fold életének korai szakaszdban jellemz0 koriilményeket modellezve, néhdny szervetlen
vegyiilet reakcidjabdl sikeriilt aminosavakat eldéllitani [1]. Az aminosavak kés6bb fehér-
jék alapkovei, mely fehérjék az €16 szervezetek szamara alapvet6 fontossagiak. Belathato,
hogy az élet kialakuldsdhoz megfelel6 koriilmények kozott lejatszodo kémiai reakcidkra volt
sziikség. Azonban ezen reakciok lejatszoddsdhoz a megfeleld koriilmények mellett elenged-
hetetlen, hogy a reaktdnsok térben és id6ben is ugyanazon helyen rendelkezésre alljanak,
ezt pedig a transzportfolyamatok biztositjdk. Az emberi szervezet alapvetd életfolyamatai
az anyagcsere-folyamatok, melyek szintén transzportjelenségek. A sziv- €s érrendszerben
a sziv nyomadskiilonbséget alakit ki, melynek hatdsdra véraramlds indukdlédik. A vérben
mint szallité kozegben az oldott tipanyagok és nyomelemek mellett szén-dioxid és oxigén
advektiv transzportja torténik a sejtekhez. A szén-dioxid oxigénre torténd cseréje példaul
a tiid6 alveolusaiban megy végbe. Az alveolusokban egy membran két oldaldn oxigén és
szén-dioxid koncentraciégradiens (parcidlis nyomdsgradiens) alakul ki. A gradiens hatdsira
a molekuldk tisztdn diffuzié révén jutnak be a vérbe. A gradiens a két molekula esetén el-
lentétes irdnyu, igy az oxigén a tiid6bdl a vérbe, a szén-dioxid a vérbdl a tildébe dramlik. Ez
természetesen nagyfoku leegyszer(sitése egy igen komplex folyamatnak. Az emberi szer-
vezetben megtaldlhatd transzportfolyamatok szdma olyan nagy, hogy leirasuk tobb doktori
disszertdcio terjedelmét is meghaladna.

Kornyezetiinkben mindennapi életiinket meghatdrozé folyamatokban is kulcsszerepet
jatszanak ezek a folyamatok. Gondoljunk az id6jarasi jelenségekre. A Fold felszine a beér-
kez0 sugarzast infravords sugdrzassa alakitja felmelegitve ezéltal a felszin kozeli 1égrétege-
ket. A homérsékletgradiens miatt kialakulé nyomésgradiens konvektiv daramlést indukalva
vizpérat szallit a magasabb légrétegekbe, ahol telitédés esetén a vizpara kondenzalédik. Ez
a felhoképzodés alapja. A felhdket a vizszintes nyomdasgradiens hatdsara kialakul6 1égmoz-
gdas szallitja mads teriiletek folé, ahol a vizcseppek egyesiilése esetén csapadék formdjaban
visszajutnak a felszinre, egyik fontos 1€pcsdjét alkotva ezzel a viz korforgdsdnak. A glo-
balis hdmérsékleteloszlast — €s ezaltal a lokalis id§jardsi jelenségeket is — befolyasolo joval
nagyobb 1éptéki jelenség az ugynevezett termohalin cirkulacid, mely a felszini 1égmozgés
mellett striségkiilonbség hatdsara indukélt dramlédsa a vildgtengerek vizének. A sirliség-
kiilonbséget a viz h6mérséklete és annak s6koncentricidja egyiittesen hatarozza meg. Ilyen

eredet(i aramlds példaul a Golf-dramlat, mely nagy mennyiségii hét szallit dontéen meghata-
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1.1. dbra. Kiilonbozd transzportjelenségek a természetben: felhdképzddés (a) [6], felszin
alatti vizdramlds és a hozzdkapcsolddo jelenségek (b) [4], az 6cean felszinén kialakult ,,sze-
métszigetek” pozicidja (c) [6].

rozva ezzel Eurépa nagy részének klimajat [2].

Sajnos az emberi jelenléttel a kornyezetet terheld hatdsok is megjelentek a Foldon. Az
emlitett 6cedni dramlatok a nagy mennyiségli ho mellett egyre nagyobb mennyiségli m-
anyag hulladékot is szdllitanak, melynek csupan mennyiségi felmérése is napjaink egyik leg-
nagyobb kihivésat jelenti [3]. Azonban az ilyen, szemmel j6l l4thaté szennyezések mellett
vannak olyan kornyezeti terhelések, melyek rejtve maradnak az emberi szem eldl. Péld4ul a
foldfelszin alatt terjedd szennyezések, melyek hordozé kozege a talajviz, révén hogy a viz az
egyik legkivalobb oldészer kornyezetiinkben. Az ilyen mddon széllitott szennyezések azon-
ban ivovizkészleteinket veszélyeztetik. Ahhoz, hogy megdévjuk ezeket a készleteket el6szor
a viz dramlésat kell tudnunk leirnunk és modellezniink. A magyar szarmazasua de Kanaddban
kutaté To6th Jézsef egy olyan egyszeri elméletet alkotott mellyel a felszin alatti viz mozgésa
jOl leirhaté és szdmos geoldgiai folyamat is kivdléan magyardzhat6é [4]. Hasonl6an nagy
kockazatot rejtenek a kizdrdlag a mérémiszerek szdmdra lathatd radioaktiv szennyezések,
melyek a légkorbe jutva néhany hét alatt a forrastdl a Fold legtavolabbi részére is eljuthat-
nak. Az ilyen, komplex médon terjedd, nehezen észlelhetd szennyezések esetén hatékony
védekezés csak akkor lehetséges, ha ismerjiik a terjedésiiket befolydsolé aramlasokat, ezért
ezek lefrdsdra is nagy erbfeszitéseket tesznek [5].

Szennyezdanyagok terjedését 6sszetett mechanizmusok hatdrozzdk meg, melyekhez gyak-
ran a transzport kozben lejatsz6doé reakcidkat is figyelembe kell venni. Ezek nélkiil nem j6-

solhaté pontosan azok koncentraciéja. Hasonléan bonyolult mechanizmussal rendelkeznek



a reakcio-diffuzié-advekcio rendszerek is. Ezekben az egyensulytdl tdvoli rendszerekben,
az advektiv transzport mellett a reakcidk és a diffuzié egymadsra hatdsa is befolydsolja a
specieszek koncentracidjat. A mechanizmusra jellemz6 a reakci6 és a transzportfolyamatok
kolcsonhatdsabol kialakuld térbeli mintdzatok megjelenése. Ezek koziil a legegyszertibbek
autokatalitikus reakci6 estén kialakul6é kémiai frontok, melyek éles hatarvonalként valaszt-
jék el a reaktansokat a terméktSl. A reakciéfront tehat egy reaktiv hatarfeliilet, mely mentén
anyagéatalakulds megy végbe és amely emiatt két eltérd fizikai tulajdonsdgokkal rendelkezd
folyadékrészt vélaszt el egymastdl. Az eltérd fizikai tulajdonsagokbdl keletkez6 gradiensek
miatt bizonyos orientidcidoban haladé front stabilitasat veszti és folyadékdramlas indukalo-
dik, mely hatdssal van a reakciéfront tulajdonsdgaira. Munkdm sordan a stirtiségkiilonbségbdl
ad6doé Rayleigh—Taylor és a feliileti fesziiltségkiilonbségbdl ad6dé Marangoni-instabilitas
altal indukélt folyadékdramldsokat vizsgaltam egy ilyen autokatalitikus frontreakcioban. A
két jelenség hatdsaként beindulé dramlasok Foldi koriilmények kozott nehezen vizsgélha-
tok, ugyanis egyiittesen jelentkeznek és az el6bbi joval nagyobb dramldsokat indukdlva el-
fedi a Marangoni-instabilitdsbél keletkez6 folyadékmozgast. Azonban az Eurépai Uriigy-
nokség tdmogatasaval olyan koriilmények kozott végezhettem kisérleteket, mely lehetGséget
biztosit a Rayleigh—Taylor-instabilitds hatdsanak kikiiszobolésére. Mikrograviticidban el-
végzett mérések sordn a nehézségi erd nagysagrendekkel csokkenthetd, igy a hidrosztatikai
nyomadskiilonbség megsziinik a reakcidfront két oldaldn elhelyezkedd folyadékrész kozott.
Az ily médon kapott eredményeket reprodukéltam egy univerzdlisan alkalmazhat6 reakcio-
diffuzié-advekcié modell feldllitasdval. Segitségével mind a Rayleigh—Taylor- mind pedig
a Marangoni-instabilitas 4ltal keltett folyadékaramlds vizsgalhat6 olyan kémiai rendszerek-
ben, ahol rendelkezésre dllnak a reakcidmechanizmust leiré egyenletek és azok empirikus

sebességi egyiitthatoi.



2. Irodalmi attekintés

2.1. Hidrodinamikai instabilitas

Transzportfolyamatok sordn extenziv mennyiség dramlésa torténik a tér két pontja kozott.
Az aramlés kialakuldsanak alapvetd feltétele egy intenziv mennyiség inhomogén térbeli el-
oszlasa. Fluidumokban az ilyen mennyiségekben kialakul6 gradiensek mentén mozdulnak
el a részecskék homogén eloszlas kialakitisara torekedve. Az dramlatok stabilitdsdt a ben-
niik kialakult daramkép allandésaga tiikrozi. A természetben szamos esetben figyeltek meg
kezdetben dllandé dramképpel rendelkezd stabil dramldsokban vagy nyugvo folyadékokban
megjelend O6rvénylé komplex dramképek kialakuldsat. Ezek a jelenségek kiilondsen gya-
koriak folyadék-giz vagy eltérd fizikai tulajdonsdgokkal rendelkezd folyadékokat elvélasz-
t6 folyadék-folyadék hatarfeliileteken. A hidrodinamikailag stabil rétegz6dés vagy aramlés
jellemz6je, hogy amennyiben a hatérfeliileteken kis perturbaciét hozunk létre, akkor olyan
mozgésok indukdlédnak, amelyek ezt a zavart kioltjak. Instabil elrendezés esetén a perturba-
ci6 tovabb novekszik és komplex, esetenként 6rvényld mozgds alakul ki. Egyszer esetekben
kialakul6 instabilitds a turbulencia. Ilyenkor a rendszer stabilitdsat az dramldsi geometria, az
aramldsi sebesség és a fluidum tulajdonsédgai egyiittesen hatarozzdk meg. Ezek a mennyisé-
gek jelennek meg a jol ismert Reynolds-szdmban is. Reynolds kimutatta, hogy a kaotikus
orvényld aramlas adott rendszerben az dramlasi sebességtdl fliiggden alakul ki [7]. Ravildgi-
tott arra is, hogy ugyanabban a rendszerben a homérséklet ndvelésével az instabilitds meg-
jelenése nagyobb sebességértéknél jelentkezik. Az draml6 folyadékban mindig jelen vannak
kis perturbaciok, melyek szarmazhatnak a folyadék inhomogenitdsabdl vagy csében torté-
nd aramlas esetén a csd rezgésébdl, illetve a csdfal egyenetlenségébdl. Kiiszobérték alatti
aramldsi sebesség esetén ezeket a kis inhomogenitdsokat a folyadék viszkozitasa kiegyenliti.
Adott aramlési sebesség felett azonban a kiegyenlitodés helyett éppen feler6sodés tapasztal-
hat6, mely kaotikus dramlést hoz 1étre. Ez igen nagy leegyszer(sitése a jelenségnek, teljes
részletességgel valo leirdsa a jelenkor egyik legnagyobb tudoményos kihivésa.

A folyadék-gaz hatarfeliilettel rendelkez6 nem araml6 rétegzett rendszerekben a homér-
séklet-, a slirliség- és a feliileti fesziiltség-inhomogenitds kelthet folyadékaramlast. ElSbbit
Henri Bénard mutatta ki kisérleteiben [8]. Az alulrdl fitott vékony olajrétegben kialakuld
cellas szerkezetet figyelt meg a folyadék-levegd hatéarfeliileten. A szerkezet az inhomogén
hémérsékleteloszlas hatdsara bekovetkezd szabédlyos mintdzatd folyadékaramlds miatt ala-
kul ki. A hatszogletti cellak kozepén felaramlds, a sz€lein pedig ledramlés a jellemzd. A
feliiletnek szerepe ebben az esetben a hdleaddsban van. A celldk kozepén feldramlé me-
legebb folyadék a felszint elérve lehlil majd az élek mentén visszasiillyed. Bénard azt is

észrevette, hogy a hatszogletli elemek kozepén a folyadékréteg bemélyed, mig a celldk szé-



lein kissé felfelé tér el a sik feliilettdl. Azt is azonositotta, hogy a feliilet deformécidjdban
a homérséklettel valtozo feliileti fesziiltségnek van szerepe [9]. Az 1950-es években Block
kisérleteiben kissé tulértékelve mutatta be a feliileti fesziiltség jelent6ségét, mig Pearson az
elméletét részletezte ugyanennek a rendszernek [10, 11]. A hatvanas évek kozepén Nield
tisztdzta, hogy a feliileti fesziiltség és a stirliségvaltozds egyiittesen hozzak 1étre a kiala-
kulé mintazatot [12]. A homérséklet-kiillonbség miatt kialakulé instabil stiriségrétegzddést
Rayleigh—Bénard-instabilitdsnak nevezziik, mely fedett, folyadék-gaz hatarfeliilet nélkiili fo-
lyadékrétegben is megfigyelhetd. A jelenségnek kulcsszerepe van a Nap fotoszférdjaban fel-
fedezett mintdzatok létrejottében, illetve szamos meteorologiai és geofizikai folyamatban,
melyet maga Bénard is igen kordn megallapitott [13]. Az inhomogén hdmérsékleteloszlasi
szabad felszinen, a feliileti fesziiltség gradiensében kialakuld kiilonbségek hatdsira pedig, az
ugynevezett Bénard—Marangoni-instabilitds jon 1étre.

Szintén hatarfeliileten kialakul6 instabilitds, a Saffman—Taylor-instabilitds. Ez olyan ese-
tekben figyelhet6 meg, amikor egy nagyobb viszkozitdsi folyadékba nyomunk egy kisebb
viszkozitasu folyadékot pordzus kozegben vagy az azt modellezé Hele-Shaw edényben [14].
A két folyadék kozott kezdetben zavarmentes hatarfeliilet elveszti stabilitdsat és ujjszert
elore sietd részek jelennek meg. Az instabilitds hatdsdra a kisebb viszkozitasd folyadék nem
kiszoritja a nagyobb viszkozitdsut abbdl a térbdl ahovd benyomul, hanem adott csatorndkon
atnyomul rajta. A jelenségre az irodalomban leggyakrabban a mér emlitett Saffman—Taylor-
instabilitds névvel hivatkoznak. Azonban Saffman és Taylor el6tt Hills egy cukorfinomito
eljards sordn megfigyelt probléma vizsgdlatakor mar leirta [15]. Az olajiparban bevett gya-
korlat, hogy vizbesajtoldsaval fokozzdk az olajkinyerés hatékonysagit, ez az ugynevezett
fokozott olajkinyerési (EOR) technoldgia. A technoldgia bevezetése sordn megfigyelték,
hogy nem szabad bizonyos nyomds értéket meghaladva adagolni a vizet mert a hatékonysag
gyakorlatilag nullara csokken. Ha kisebb viszkozitasu folyadék nyomadsa adott érték f61é€ nd
akkor a hatarfeliileten stabilitasvesztés alakul ki és a viz kitiintetett palydkon atnyomul az
olajon ahelyett, hogy kiszoritand a por6ézus kozegbdl [16]. Ugyanez a jelenség jellemzd —
a napjainkban intenziven kutatott folyamat — a szén-dioxid felszin ald torténd besajtoldsa-
kor [17]. Hasonl6an negativ hatas jelentkezik kromatogréfids elvélasztas sordn, ha a minta

€s az eluens kozott nagy viszkozitaskiilonbség all fenn [18, 19].

2.1.1. Rayleigh-Taylor-instabilitas

Lord Rayleigh 1880-ban irta le az instabil €s stabil rétegzettségli folyadékokat elvilaszto
hatarfeliiletek viselkedését. Megéllapitotta, hogy instabil rétegzddés esetén a feliileten a k
hulldmszdmmal jellemzett perturbacié novekedésének mértéke g nagysigu gyorsuldsi érték

mellett



n=— kgpz_p1 = —\/kgA;, 2.1
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ahol p; és p, rendre a kisebb, illetve nagyobb oldatstirtiség értékek, A; pedig az ugy-
nevezett Atwood szam [20]. Taylor az 1950-es években vizsgalta két, egymasra rétegzett
eltérd strtiségii folyadékoszlop kozotti hatarfeliilet viselkedését amennyiben az kiilonb6z6
mértékd a hatarfeliiletre merdleges iranyd gyorsuldsnak van kitéve [21]. Taylor elméleti
munkdjat Lewis egészitette ki viz és vele nem elegyedd kiillonboz6 folyadékokkal képzett
hatarfeliileteket vizsgdlva, kiilonboz6 gyorsulasi értékek mellett [22]. A kisérletek sordn a
stiriségkiilonbség nem az eltér6 homérsékletbdl hanem az eltér6 anyagi mindségbdl adodott.
Roberts és Jacobs egy nagyon szemléletes modon mutatja be, hogy miért indul be az dram-
14s instabil rétegz&dés esetén [23]. A 2.1 dbrdn a stabil és instabil rétegz&dést szemléltetem.
A folyadékoszlopban nyomdsgradiens irdnyét a d irdnya hatarozza meg. Gravitaciés koriil-
mények kozott nyugvo folyadékoszlopban csupdn hidrosztatikai nyomdssal kell szdmolni,
a nyomasgradiens irdnya pedig megegyezik g iranydval. Stabil stirliségrétegzddés esetén a
stiriséggradiens lefelé mutat, instabil rétegz&dés esetén pedig felfelé. Az instabilitas felté-
tele ebben az esetben a Vp - Vp < 0. Azonban ez csak sziikséges de nem elegendd feltétele
az instabilitds kialakuldsanak. Sziikség van még a hatdrfeliileten egy minimalis perturbécio
jelenlétére. Ugyanis amint kialakul egy minimaélis gorbiilet, a stirliség- €s nyoméasgradiens
vektorok mér nem egy vonalra esnek, igy a gorbiilet miatt ® forgatonyomaték keletkezik a
hatarfeliileten.

1
— ~—-VpxV 2.2
Di pPxXVp (2.2)

A forgatonyomaték a (2.2) egyenlet alapjan a Vp x V p-vel ardnyos. Instabil rétegz6dés ese-

— A \l’ T

2.1. édbra. Rayleigh-Taylor instabilitds szemléletes dbrdzoldsa. Mindkét esetben p; < p».

STABIL INSTABIL

vp
O<w w<0
\ ( P1 P2

h
Q|

tén ez a forgatényomaték tovdbb noveli a Vp és Vp irdnya kozotti eltérést, mely tovabbi
forgat6 nyomatékot generdl. A megindulé folyadékdaram hatdsara a kezdetben kis gorbii-
let nagysdga folyamatosan novekszik. Stabil rétegz6dés esetén a keletkezd forgatonyomaték
olyan irdnyu, hogy a perturbéciét kiolt6 folyadékmozgas indul meg. A jelenséget meteorolo-
gidban baroklin instabilitdsnak nevezik és a felh6képzddésben jatszik nagy szerepet [24,25].
Az ilyen médon 1étrejovo fluidum dramldsnak szdmos teriileten van nagy jelentdsége: az dce-

anokban a part menti sav vizeit felfrissitd aramlasok [26], és asztrofizikdban a szuperndva-
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maradvéanyok jellegzetes szerkezetének kialakuldsdban [27,28]. Kisérleti fuzids reaktorok

egyik tipusdban viszont egy, a fuzid 1étrejottét gatlo folyamatért teszik feleldssé [23].

2.1.2. Marangoni-instabilitas

Fluidumok hatarfeliiletén (folyadék-folyadék vagy folyadék-gdz) a feliileti fesziiltség-kii-
16nbség okozta instabilitds hatdsara is folyadékdramlds indukalodik. J6 példa erre a ,,bor
konnyei” névvel illetett jelenség, melynek folyamatéat 1855-ben James Thomson irta le. En-
nek alapja, hogy a borospohérban 1ényegében egy alkohol-viz elegy taldlhatd, mely nedvesiti
az livegpohdr falat. A falon felhtiz6d6 vékony filmben az alkohol intenzivebb parolgdsa mi-
att az alkohol koncentricidja lecsokken. Ennek kovetkeztében megnd a feliileti fesziiltség
¢s még feljebb hiuzddik a film a pohar faldn. A lokdlisan megnovekedett feliileti fesziilt-
ség folyamatos folyadékdramlast tart fenn egyre tobb folyadékot juttatva a filmrétegbe. Egy
1d6 utdn, amikor a folyadékréteg tomege elér egy kritikus értéket, a folyadék a graviticids
erd hatdsdra visszafolyik a tombfazisba. Ez az dramlds mindaddig fenn &ll, amig a folya-
dék teljes alkohol tartalma el nem parolog. 1865-ben Carlo Giuseppe Matteo Marangoni
doktori értekezésében tanulmanyozta a folyadék-gaz hatarfeliileten a feliileti fesziiltség kii-
lonbség hatdsara indukdl6dé folyadékmozgasokat [29]. Megéllapitotta, hogy a kiilonbség a
feliileti fesziiltségben szarmazhat inhomogén hémérsékleteloszldsbol és inhomogén 6sszeté-
teleloszlasbdl is. A bor konnyei jelenség hajtéerejét sokdig kizdrélag az inhomogén alkohol
koncentricideloszlassal azonositottdk [30]. Nemrég azonban kimutattdk, hogy a parolgés
miatt fellépd lokdlis hdmérséklet gradiensnek is nagy szerepe lehet az dramlés kialakula-
sdban [31]. De szdmos mas érdekes folyamatban jatszik még kulcsszerepet a Marangoni-
instabilitds. Egy 1929-ben késziilt filmfelvételen a Nobel-dijas Irving Langmuir mutat be
€s magyardz el részletesen tobb olyan kisérletet, amelyek folyadék-géz, illetve folyadék-
folyadék hatérfeliileteken megfigyelhet6 latvanyos jelenségeket szemléltetnek [32]. Tobbek
kozott bemutatja, hogy egy ,.kdmforhajo” elkészitéséhez egy kamfordarabkat kell helyezni
a folyadékfelszinen lebegd papirhajé egyik végébe. A hajé ezutidn az oldédé kdmfor felii-
leti fesziiltséget csokkentd hatdsa miatt az ellentétes irdnyba megindul és végez rendezetlen
mozgdst. Kiilonboz8, a Marangoni-instabilitdshoz kothetd oszcillalé folyadékmozgdsokat
is figyeltek mar meg hatarfeliileteken. Wodlei és tarsai diklérmetan-viz-tenzid rendszerben
figyeltek meg pulzdld, forgd és rezgd mozgast végzd cseppeket [33]. A szerves olddszer
cseppek alacsony tenzidkoncentracional kisebb cseppek periodikus kilok&désévél oldodnak.
A tenzid koncentracidjanak novelésével a cseppek el8szor vonal menti rezgd mozgast végez-
nek, agy hogy a szélsd helyzetben torténik meg kisebb cseppek kilokddése. Késdbb kortdl
eltérd alakot vesznek fel €s az aszimmetria miatt forgé mozgasba kezdenek és a kisebb rész-
letek egy spirdl mentén valnak le a nagyobb oldatrészrdl.

Shutter és munkatarsai szerves kétkomponensii tulhiilt oldatokbdl kivalo kristdlyok moz-
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gdsat irtdk le. A mozgds kivalté okaként a nukleécid sordan, a megvaltozott oldatdsszetétel
miatt kialakul6 éles koncentracidgradienst jelolték meg, mely Marangoni-instabilitds kiala-
kulasahoz vezet [34]. Szerves olddszerekben diszpergalt részecskék esetén, a szaradasi fo-
lyamatokban, amikor az oldészer pdrolgdsa utdn csak a diszpergdlt részecskék maradnak
hatra szilard feliileteken, a részecskék eloszldsdra gyakran jellemzd inhomogenitas. Ezt az
ugynevezett kavé-gylirli — angolul ,,coffee ring” — jelenségnek nevezik. Kezdetben nem tulaj-
donitottak nagy jelentGséget a feliileti fesziiltség kiilonbségnek a gyfirtik kialakitdsdban [35].
Azonban kés6bb mind numerikus szdmitasokkal, mind kisérletileg kimutattdk, hogy az oldo-
szer parolgésa sordn kialakul6 feliileti fesziiltség gradiens 4ltal keltett &ramldsoknak jelentds
hatdsa van a részecskék eloszlasara [36,37]. Azt is leirtdk, hogy vércseppek szaraddsa sordn,
a keletkez6 mint4zatok kialakuldsaért is a Marangoni-instabilitds a felel6s [38]. A mechaniz-
mus megértésével bliniigyi szakértdi feladatokban pontosabban tudjdk meghatdrozni, hogy
egy-egy vérfolt kialakuldsat mekkora térfogatd vér okozta.

Marangoni-instabilitds nem csak az Osszetétel-valtozds hatdsara alakulhat ki, hanem hé-
mérsékletgradiens hatdsdra is. S 6t a tudomdnyos vizsgalatok jelentOs része az ilyen koriil-
mények kozott kialakuld dramldsok vizsgalatdra irdnyult. Félvezetd kristalyok el6allitasara
irdnyuld technikdk sordn jelentds hdmérsékletgradiensek alakulnak ki. A fémolvadék feliile-
ti fesziiltségében a hdmérsékleteloszlds hatdsdra szintén gradiens alakul ki, mely az olvadék
dramlését idézi el6. Az ilyen dramldsok a kristdly tombfézisdba szennyezddéseket juttatnak,
illetve inhomogenitdsokat hoznak létre az anyagban, mely a félvezet6 mindségét nagyban
rontjdk [39].

2.1.3. Kemo-hidrodinamikai instabilitas

A kemo-hidrodinamikai instabilitas kialakuldsardl olyan esetekben beszéliink, amikor az in-
stabil rétegz6dést kémiai reakcid hozza létre. Mivel a reakcidk lejatszéddsa sordn anyag-
atalakulas megy végbe, a kiinduldsi anyag és a termék fizikai tulajdonsdgaikban eltérnek
egymadstdl. Ennek eredményeképpen megfelel koriilmények kozott intenziv mennyiségek-
ben térbeli gradiens kialakuldsdra van lehet6ség. Hidrodinamikai instabilitdsok altal keltett
folyadékaramléast szamos esetben figyeltek meg reakcio-diffizié-advekcid rendszerekben.
Ezek jellemzdje egy autokatalitikus 1épés a reakcidomechanizmusban, illetve hogy a reakcid
lejatszodasat térben és idOben az autokatalitikus komponensek diffizidja szabalyozza. Au-
tokatalitikus reakcidkban a reakci6 el6rehaladtdval annak sebessége folyamatosan novek-
szik, hiszen a termékben megjelend komponensek kozott taldlhaté olyan, amely reaktidnsa
is a reakcidnak. Az autokatalitikus folyamatok tobb sajdtos jellemzdvel is birnak. Egyrészt
érdekes tulajdonsdguk, hogy a reakci6 addig nem indul el, amig minimalis mennyiség ter-
méket nem adunk a rendszerhez. Katalizator hozzdadasat kovetSen a reakcid beindul, és egy

kezdeti lassabb szakasz utdn a reakcidsebesség folyamatosan n6 az egyre ndovekvd kataliza-
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tormennyiség hatdsdara. A folyamat tehat a pozitiv visszacsatolds hatdsara ongerjeszt6. Ez a
sajatossag jolkevert rendszerben arra vezet, hogy a reaktansok a rovid indukcids periddust
kovetden hirtelen termékké alakulnak. Kevertetésmentes koriilmények kozott a termékként
képzddd katalitikus komponensek térbeli eloszlasat azok diffuzidja fogja szabdlyozni, igy
akdrmilyen gyors is a reakci6 a termékek térbeli eloszlasat a kiilonb6zd transzportfolyama-
tok fogjak meghatdrozni. Ez olyan érdekes jelenségek kialakuldsahoz vezet, mint példaul a
kémiai frontok, hullimok és kiilonboz6 térben és idében is vdltozatos mintdzatok. Az ilyen
rendszereket nevezziik reakcio-diffizid rendszereknek. A legegyszeriibb, egy autokataliti-
kus 1épést tartalmazé reakcid-diffuzio rendszerek a frontreakciok. Az ilyen folyamatokban
az anyag atalakuldsa egy éles hatdrvonal mentén jatszodik le — ezt a vonalat nevezziik re-
akciofrontnak — mely a reakcid és a katalizdtorként viselked6 komponensek difftizidjanak
€s a reakcid kolcsonhatdsabdl alakul ki. A hatdrvonal dlland6 sebességgel és alakkal halad
mindaddig, amig rendelkezésre dllnak reaktdnsok. A frontok terjedési sebességét a kataliti-
kus komponensek kozegbeli difftizidja, illetve a reaktdnsok kezdeti koncentracidja hatarozza

meg a (2.3) egyenlet alapjan:

v o< VD, (2.3)

ahol & latszélagos elsérendi sebességi egyiitthatd, D pedig az autokatalizator diffizios egyiitt-
hatéja [40].

A reakciofront tehat egy reaktiv hatdrfeliilet, amely a reaktdnsokat alakitja termékké és
ezaltal két fizikai tulajdonsdgaiban eltér6 oldatrészt valaszt el térben egymastol. A két ol-
datrész kozott a reakcid sordn végbemend Osszetétel-valtozds hatdsara stiriségkiilonbség,
viszkozitaskiilonbség, feliileti fesziiltség-kiilonbség és jelentds entalpiavaltozas esetén ho-
mérséklet-kiilonbség is kialakulhat. Ezen intenziv valtozokban kialakul6 gradiensek a mar
korabban bemutatott modon hidrodinamikai instabilitasok kialakulasahoz vezethetnek, me-
lyek dramlést keltenek a folyadékban. Az indukalt kézegmozgasok a reakcid-diffuzio front
alakjat és terjedésének sebességét is megvaltoztatjdk. A front alakjdban és sebességében
bekovetkez6 valtozasok vizsgélataval pedig kovetkeztetni tudunk az indukélt aramlédsok tu-
lajdonségaira.

Az 1980-as években fektették le az elméleti alapjait a reakcio-diffizié-advekcio rend-
szerekben megfigyelhetd konvektiv aramldsoknak. Ebben az id6szakban ugyanis ugrassze-
rien megndtt azon kémiai rendszerek szama, melyekben frontreakciot figyeltek meg. Ezek
vizsgdlata sordn vették észre, hogy a frontok terjedési sebessége fiigg a terjedés irdnyatol.
Bazsa és Esptein a vas-salétromsav rendszerben [41], kés6bb Nagypal és tarsai a klorit-
tioszulfat rendszerben mutattdk ki ugyanezt a jelenséget [42]. A 90-es évek elején Pojman
€s munkatdrsai irtdk le altalanosan a megfigyelt jelenségek mechanizmusat [43]. Az eltérd

frontsebességek a reakcié sordn bekovetkezd stirtiségvaltozasbol adodtak. A strliségvalto-
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z4s szarmazhat a folyamat sordn felszabadul6 reakciohdbdl, illetve az dsszetétel-valtozasbol.
Amennyiben a reakci6 sordn a siirliség nd, ugy a Rayleigh—Taylor-instabilitdsnak megfele-
16en a fentrdl lefelé haladé front instabil rétegzddést hoz létre. Csokkend siirtiség esetén az
ellenkezd irdnyba terjedd front lesz instabil. Az instabilitds hatdsdra folyadékaramlas indu-
kalodik, mely a front sebességét megnoveli, a front alakjat pedig eltorzitja.

Endoterm autokatalitikus reakcidt napjainkig nem taldltak. Exoterm reakciok esetén pe-
dig az Osszetételviltozds és a reakcid altal termelt ho egylittesen véltoztatja meg a termék
oldatrész stiriségét, és amennyiben a véltozas eldjele megegyezik, egyszeri konvekci6 1ép
fel. Azonban tobb rendszerben is megfigyeltek ellentétes eldjeld valtozdst, mely bonyolult
folyadékaramlast eredményez. Ilyen rendszer a mar kordbban emlitett vas(Il)-salétromsav
rendszer, illetve a klorit-tetrationat rendszer [44—47].

A tudomdnyteriilet taldn legalaposabban vizsgalt reakcidjdban a Belouszov-Zsabotyinszkij
(BZ) reakcioban is leirtdk a konvektiv dramldsok jelenlétét [48]. Kevertetés nélkiili rend-
szerben a BZ-reakci6 sordn periodikus kémiai hulldmok haladnak a térben. A periodikusan
megvaltozd Osszetétel oszcilldlé aramlést kelt a folyadékban. Azonban a siirliségvaltozds-
bdl eredd dramlasok mellett egy tjabb, az Osszetétel-valtozas hatdsara bekovetkezd feliileti
fesziiltség véltozas miatt kialakulé dramlést is azonositottak [49]. Ugyanebben a rendszer-
ben modellszdmitasokkal is igazoltak a Marangoni-instabilitas jelenlétét [5S0]. Korabban mar
Showalter is kimutatta, hogy ferroin-bromét rendszerben a szabad folyadékfelszinnek jelen-
t6s hatdsa van a kialakul6é mintazatra [S1]. Mig reakcid-diffizié rendszerekben a Marangoni-
instabilitdsnak csak a front alakjdra van jelentds hatdsa, addig egymassal elegyedd rendsze-
rekben a keltett &ramldsok az anyag- és héatadasi folyamatok intenzitdsat novelhetik [52].

A Marangoni-instabilitds hatdsat oldalirdnyban terjedd frontok stabilitdsara Anne De Wit
¢és Laurence Rongy vizsgalta szdmos elméleti munkdban. Szamitdsokkal leirtdk, hogy ho-
gyan valtozna a reakcidfront alakja olyan esetben ha a feliileti fesziiltség novekedne a reakci6
soran és forditva, ha a termék oldatrész feliileti fesziiltsége lenne alacsonyabb [53]. Tovab-
bi szamitdsokat végeztek annak vizsgélatara, hogy a folyadékréteg valtoztatasdval hogyan

véltozik a Marangoni-instabilitds reakcidéfront tulajdonsdgait befolyasolo hatasa [54].

2.2. Jodation-arzénessav reakcio

z_ 2

Az arzénessav jodationokkal torténd autokatalitikus oxidécidja (IAA reakcid) szdmos egzo-
tikus viselkedést mutat. Maga a reakciomechanizmus igen Osszetett, de mar kordn megmu-
tattdk, hogy két részlépés alkalmazasaval jol leirhat6 a folyamat [55]. Az egyik 1épésben a
jodétion a jodidiont oxidélja savas koriilmények kozott. A reakcié eredményeként moleku-
laris jod keletkezik:
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107 +51I" +6H" — 3L, +3H,0. (2.4)

Ezt a folyamatot annak leir6jardl nevezték el Dushman-reakciénak [56]. A reakcié empirikus

sebességi egyenlete
n = (k+kI IOy ]HT, (2.5)

ahol k1 = 4,5-103 dm®/(mol’s) és ky = 1,0-10® dm'?/(mol*s). A (2.4) reakciéban keletke-
zett jod a kovetkezd 1épésben arzénsavva oxiddlja az arzénessavat. Ez a reakci6é a Roebuck-
reakcid [57]:

H3AsO3 +1, +HO = 2I" + H;AsO, + 3H', (2.6)

mely az ry = k3[Ip][H3AsO3]/([I7][H"]) empirikus sebességi egyenlet szerint jatszodik le,
ahol k3 = 3.2-1072 mol/(dm?s) [58]. A (2.6) 1épés jéval gyorsabb az elsé 1épésnél, igy a
Dushman-reakci6 a sebességmeghataroz6 folyamat.

A reakci6 sordn keletkezd termék Osszetétele a reaktdnsok kiinduldsi koncentraciéjanak
ardnyatol (R = [H3AsOs3]op/[103]o) fiigg. Amennyiben az arzénessav van feleslegben, vagyis

R > 3 esetén a reaktanselegy teljes jodation-tartalma jodidionna redukélédik:
105 +3H3As03 — I +3H,AsO; +3H™ . 2.7)

Ha azonban a reaktdnsoldatban a jodationok vannak sztochiometriai feleslegben (R < 2,5),
az arzénessav teljes mennyisége arzénsavva oxidalodik mikozben a jodationok joédda redu-
kélédnak.

2107 +5H3As03 — L +5H>AsO; +H,O0+3H" . (2.8)

Ezen két 0sszetétel kozott a bruttd reakcid a (2.7) és a (2.8) egyenletek linedris kombinacio-
jaként &ll el§. Példdul R = 8/3 esetén a (2.9) egyenlet irja le a folyamatot. Ebben az esetben
a termék trijodidiont tartalmaz, mely a I, + 1™ = I5 egyensulynak megfelelGen disszocial

jodra és jodidionra.
3105 4+ 8H3As03 — I3 +8HyAsO; +H,0+6H" (2.9)

Az TAA rendszerben a jodid — amely a Roebuck reakciéban termelddik — autokataliza-

13



torként viselkedik a folyamat sordn, mivel a Dushman-reakcidban a jodid reaktansként vesz
részt. Az arzénsav erdsebb sav az arzénessavndl, ezért a Roebuck reakcié termékeként meg-
jelend proton szintén autokatalizatora a folyamatnak. Ez miatt, mint minden savkatalizalt
frontreakcidban a folyamat elektrokémiai dton, fémparra kapcsolt elektromos fesziiltséggel
inicidlhat6. A reakci6 az IAA-rendszerben szabad szemmel is j6l kdvethetd, mert a termék-
elegyben megjelend jod, illetve trijodidion élénk sarga szindre festik a kezdetben szintelen
oldatot. A kezdeti koncentracidaranyoktol fiiggben a sarga szin megjelenése lehet dtmeneti
vagy alland6. Arzénessav feleslegben ugyanis a jod csak kozti termékként jelenik meg a
reakcioban, mig jodation feleslegnél a jodot fogyaszt6 arzénessav elfogy €s igy a jod felhal-
mozddik. Amennyiben a reakciot kevertetés nélkiil jatszatjuk le egy djabb érdekes jelenséget
figyelhetiink meg. Ez esetben az inicidldst kovetéen megjelend termékoldatrész az inicidlds
helyét6l minden irdnyban egyenletes sebességgel terjed. A jol kevert rendszerhez hasonl6an
ilyen koriilmények kozott is eltér6 viselkedést figyelhetiink meg a kezdeti reaktdnskoncent-
raciok ardnyatdl fiiggden. Arzénessav-felesleg esetén vékony sarga vonalként terjed a front,
amely elott és mogott is szintelen az oldat, mig jodatfeleslegben a reakcidfront helyét a ter-
mék oldatrész sirga szine és a szintelen reaktanselegy kozotti éles hatdrvonal jelenti [59].

Az IAA-rendszerben a reakci6 lejatszoddsa sordn fiiggdleges cs6ben haladé frontok ese-
tén, a front haladési irdnyatdl fiiggden eltérd frontalakot és terjedési sebességet figyeltek
meg [60]. A fiiggblegesen lefelé haladé front sebessége nem fiiggott a csd atmérdjétdl,
ellenben a felfelé halad6 frontok esetén a cséatmérdvel novekvd frontsebesség értékeket
tapasztaltak. Ugyanebben a munkdban kimutattdk, hogy a reakci6 lejatszdédasa sordn si-
rliségcsokkenés mérhetd, tehdt a termék stirtisége kisebb mint a reaktdnsoldaté. Ez felfelé
haladé front esetén hidrodinamikailag instabil rétegz6dést jelent, az alul elhelyezkedd ki-
sebb stirtiségii oldatra felhajté erd hat és emiatt novekszik a front terjedési sebessége. Ilyen
elrendezésben kis 4tmérdjli csében egyenes alaku frontot tapasztaltak, majd ndvelve a cs6
atmérdjét a front a cs6 tengelyére aszimmetrikus gorbiilt alakot vett fel [61]. Egy bizonyos
cs6atmérd felett a gorbiilet tengely-szimmetrikussa vélt. Lefelé halad6 frontokndl a rétegzo-
dés a cs6atmérotdl fiiggetleniil stabil marad. A megfigyelt frontalakokrdl késziilt felvételeket
mutatja be a 2.2. dbra.

Kis cs6atmérd esetén a front stabil marad, ugyanis az dramlas l1étrejottéhez sziikséges egy
minimalis 4&tmér6 ami teret biztosit egy konvekcids gylri kialakuldsanak. Ilyen helyzetben
aszimmetrikus frontalak a jellemz6. Tovabb novelve a csd atmérgjét két ellentétes irdnyd
konvekcids gytirti mentén torténik az dramlds kozépen a front haladdsi irdnydnak megfeleld,
mig a csd faldnak kozelében pedig ellentétes irdnyban. Ebben az esetben a front alakja
tengely-szimmetrikus.

Vizszintesen halad6 front esetén mar nem beszélhetiink stabil rétegz&dés kialakuldsanak

lehet&ségérdl. Az ilyen elrendezésben haladé front a haladas irdnyaba megddl, ahogyan az
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2.2. abra. Kiilonboz6 cs6atmérdnél megfigyelhetd frontalakok az IAA-rendszerben. Fiiggo-
legesen felfelé halad6 frontok 4tmérdi d = 1,1 mm (a), d = 1,6 mm (b), d = 3,2 mm (c) és a
fligg6legesen lefelé halad6 front dtmérdje d = 3,2 mm (d) [61].

a 2.3 abrdan is lathat6. A front d6lése a kialakulé Rayleigh—Taylor-instabilitds miatt kovet-
kezik be, ugyanis az instabil rétegz6dési eltérd stirliségli oldatrészek dramldassal igyekeznek
stabil elrendezddést kialakitani.

2.3. dbra. Horizontdlis elrendezésben terjedd reakciéfront az IAA-rendszerben.

Az TAA-rendszerben a stirliségvaltozas mellett a feliileti fesziiltség is valtozik. A termék-
oldatrészben jelenlév6 molekuldris jod ugyanis feliiletaktiv anyag ami csokkenti a termék fe-
lilleti fesziiltségét [62]. A feliileti aktivitds a folyadék-gaz hatéarfeliileten torténd disuldsnak
a kovetkezménye. A reakcié sordn csokkend feliileti fesziiltség miatt a front halad4si irdny4-
ba mutaté gradiens alakul ki. E gradiens jelenléte miatt olyan er6 indukdlédik a folyadék-géz

hatarfeliileten, amely miatt front haladdsaval megegyez6 iranyu folyadékaramlés indul meg.
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Ez természetesen csak olyan elrendezésben figyelhetd meg, ahol a front oldalirdnyban halad
€s biztositott a nyitott felszin a reakciéedényben.

Az autokatalitikus jelleg miatt a reakciéfront egyfajta onfenntart6 médon halad a folya-
dékfazisban, igy a feliileti fesziiltségben és stirliségben kialakult gradiensek nagysédga é4llan-
dé. Annak ellenére, hogy a front atjarhatd a kiilonb6z6 komponensek szdmdra, a reakcio-
diffizié-advekcié rendszerekben nincs kiegyenlitddés sem a koncentracid- sem a siirtiség-
kiillonbségben. A rendszer igy folyamatosan egyenstlytdl tavoli dllapotban van mindaddig,
amig a teljes reaktdns mennyiség konverzidja meg nem torténik. Emellett az IAA-rendszer
azért is kivalé modellreakcidja a méréseinknek, mert a reakcié elhanyagolhaté exotermici-
tdsa miatt tisztan Osszetétel-kiilonbség hatdsara kialakulé6 Marangoni-instabilitds vizsgalatat
teszi lehetdvé. Tovabba a reakcid sordn bekovetkezd szinvaltozas kivalé indikétora az eltérd
fizikai tulajdonsdggal rendelkez6 folyadékrészek térbeli elhelyezkedésének, mely a kisérleti

munkat nagyban leegyszersiti.

2.3. Mikrogravitacio

A jodation-arzénessav rendszerben tehat a feliileti fesziiltség csokkenése mellett a stirliség
is csokken a reakci6 lejatszéddsa sordn. Foldi koriilmények kozott azonban a strliségkii-
16nbségbdl szarmazd dramldsok a Marangoni-instabilitds hatdsat nagy mértékben torzitjak.
A Rayleigh—Taylor-instabilitds megsziintetéséhez a felhajté erdt kivaltd tényezot, a gravita-
cios erdteret kellene megsziintetni. Klasszikus értelemben vett mikrogravitaciés kornyezet
a Foldtsl szamitott 3,5-10% km-es tavolsagban lenne tapasztalhat6, ugyanis itt csokken le a
Nap tomegébdl szdrmazé graviticios erdtér a 107> m/s? értékére. A Fold kozelében tehat
mikrograviticiés kornyezet nem 4llithaté el6. Vannak azonban mddszerek, amelyekkel a
kiilonb6z6 méréseknek kitett eszkdzokre €s anyagokra haté er6knek az ereddje tigy alakul,
hogy az eszk6z vagy anyag stlya tobb nagysagrenddel lecsokkenthetd. Ezen médszerek ko-
z0s tulajdonsdga, hogy mindegyik a szabadesés dllapotdba hozza a mérési eszkozt. Albert
Einstein altal bevezetett ekvivalencia-elv kimondja, hogy nincs olyan kisérlet, amely lok4li-
san kiilonbséget tudna tenni a tehetetlen és sulyos tomeg kozott egy gyorsuld vonatkoztatdsi
rendszerben. Ennél fogva, ha egy test szabadon esik és semmilyen mas er6k nem hatnak
rd, akkor az elvégzett kisérletek eredményei fiiggetlenek lesznek a gravitacios erdtér nagy-
sagitdl. A testre hat6 erdk ered§jébdl szarmazé gyorsulds nagysdgat szokas a g-vel jelolt
értékkel kifejezni. Ez az érték 1g, ha a test gyorsuldsa éppen megegyezik a Foldon tenger-
szinten mérhetd atlagos 9,81 m/s2-os értékkel fiiggetleniil attdl, hogy ezt az eredd gyorsuldst
maga a gravitacios er6tér idézte elé vagy valamilyen mads (tehetetlenségi) er6. Valddi suly-
talansdg allapotdban ez az érték @ = Og, mikrogravitdciéban pedig a 10~°g nagysagrendd.

Fontos tehat figyelembe venni, hogy amikor mikrogravitaciés kisérletekrdl beszéliink, akkor
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a gyakran hasznalt mikrogravitaci6 — esetenként a zéré-gravitacié — kifejezések a j6l meg-
vdlasztott gyorsulasi értékek miatt kialakult eredd er6 nagysagédra vonatkoznak, nem pedig a
gravitacios er6tér nagysagara. Bar ezen kifejezések megtévesztdek lehetnek elsé olvasatra,
az ilyen kontextusban torténd haszndlatuk a tudomdnyteriileten 4ltaldnosan elfogadott és a
dolgozatom tovédbbi részében is ennek figyelembe vételével haszndlom.

Az egyik lehet6ség ilyen koriilmények eléallitasara, hogy egy igynevezett ejtdtoronyban
végzik el az adott kisérletet. A kisérletek sordn egy magas torony-szerii épitményben néhéany
szaz méteres magassagbol ejtik le a kisérleti eszkozt. A berendezést egy modulba épitik
be, amelyet a torony tetejébe emelnek. Ezt kdvetSen a toronybdl a leveg6t kiszivattyizzak,
hogy csokkentsék a 1égellendllast a szabadesés sordn, majd megsziintetik a modul rogzitését.
A szabadesés soran a kisérlet online vezérelhetd, ha azt korabban nem automatizaltak. A
modul a szabadesést kovetéen polisztirol golydkkal teli fékezGtartalyba esik, biztositva igy
a kisérleti berendezések ujrafelhaszndlhatosdgat. Abban az esetben, ha a kisérleti modult
a torony tetejébdl ejtik le, akkor néhany (jellemzben 4-5) szekundum szabadesés all ren-
delkezésre [63]. Elérhetd azonban egy katapultszer( inditds, ahol a modult a torony aljarél
inditjak, katapult szerlien majd engedik visszaesni a torony aljdba. Ezzel a médszerrel meg-
kétszerezhetd a szabadesés idGtartama, de ebben az esetben sem haladja meg a 10 masodper-
cet [64]. Jelenleg az Eurépai Uriigynokség 4ltal hasznalt Bréma vérosaban taldlhaté ZARM
maximum 9,3 mésodperces idGtartamban.

Ennél hosszabb id6tartamot biztositanak a parabolarepiilések. Az ilyen repiilések sordn
atalakitott utasszallité repiil6gépekkel végeznek precizids repiilést olyan médon, hogy a re-
plilégép szabadesését idézik eld. Ezt tgy érik el, hogy a repiildgépet ballisztikus palyara
vezetik ugy, hogy eredd gyorsuldsa éppen kikiiszoboli a gravitaciobdl, illetve minden egyéb
oldaliranyu er6kbdl szarmazo gyorsuldsokat [65, 66].

A parabolarepiilések sordn az ejtStoronyban elvégzett kisérletekhez képest a rendelkezés-
re 4ll6 mikrogravitaci6 id6tartama egy parabola sordn legalabb megkétszerez6dik. A mik-
rogravitacié6 mindsége azonban jelentdsen rosszabb. A 2.4 dbrin lathatd parabola sordn a
mikrogravitéci6 értéke a. ~ 107 3g, mely legalabb két nagysagrenddel nagyobb, mint az ej-
tétoronyban elérhetd érték. Azt azonban meg kell emliteni, hogy mig az ejtStoronyban napi
3 kisérlet végezhetd el a vdkuum el6allitdsdhoz é€s megsziintetéséhez sziikséges 1d6 miatt,
addig a parabolarepiilés sordn egy nap tobb tizszer ismételhet6 a mikrogravitacids szakaszok
szdma. Az Eurépai Uriigynokség évente jellemzGen két parabolarepiilést szervez és repii-
Iésenként 10-13 kisérlet van a repiil6gép fedélzetén. A parabolarepiilés egyik legnagyobb
elénye, hogy a repiilések soran a kisérleti berendezéssel egyiitt a kisérletet végzd személyzet
is jelen lehet. Ez biztositja a lehet&séget arra, hogy a méréseket folyamatosan figyelemmel

kisérje valaki, vagy ha nem automatizilt a mérés, akkor azt a személyzet kontrolldlja. A
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2.4. dbra. A repiilés sordn mikrogravitdcié elddllitdsara haszndlt parabolaprofil és a z irdny-
ban mérhetd gyorsulds értéke egy profil sordn.

parabolarepiilések soran a fizikai, kémiai targyu kisérletek elvégzése mellett lehetdség van
olyan bioldgiai kisérletek végrehajtdsara, melyek az emberi test valaszreakcioit vizsgaljak a
mikro- vagy hipergravitacids allapotokra.

A parabolarepiilésnél egy nagysagrenddel hosszabb az egyhuzamban eldallithaté mikro-
gravitacios periddus a szuborbitdlis kisérleti rakétak fedélzetén. A rakétakat arra tervezik,
hogy a kisérleti berendezéseket tartalmaz6 hasznos terhet minél nagyobb magassagba jut-
tassdk, hogy aztdn a motor levélasztdsa utdn ballisztikus padlydn szabadeséssel visszatérjen
a Fold felszinére. Ezek a repiilések jellemzden 2—20 percnyi mikrogravitacids idGtartamot
tudnak biztositani attol fiiggden, hogy milyen magassagot ér el a rakéta. A repiilés profilja
ebben az esetben is egy parabola gorbének felel meg a kilovést kovetd kezdeti szakaszt és a
végsd ereszkedést kivéve. A repiilések tetdpontja dltaldban tobb mint 100 km, ugyanis eb-
ben a magassagban mar annyira ritka a 1égkor, hogy a 1égellenéllas nem befolyésolja a rakéta
haladdsét, igy nem is hatnak rd ebbdl ad6dé egyéb er6k. A mikrogravitacié id6tartamanak
vége szintén a koriilbeliil 100 km-es magassag tjboli elérése utan taldlhat6. A visszatérés-
kor a zuhané és egyre gyorsuld hasznos teher az egyre stiribb 1égkorben sdrlédva hirtelen
erohatdsoknak kitéve lassul. A modulok vagy legaldbbis azok egyes részeinek Ujrafelhasz-
nalhatésaganak érdekében a repiilés végso fazisa dltalaban nem zuhands, hanem ejtéernyds
ereszkedés.

Tovéabbi nagysagrendekkel hosszabb mikrograviticids id6tartamot méar csak a kisérleti
berendezések Fold koriili palyéra allitdsdval lehet elérni. Erre tobb lehetdség is adddik napja-
inkban. A legfontosabb mindegyik koziil a Nemzetkozi Urallomés (ISS). Az (irdllomés elsG
moduljat 1998-ban bocséjtottdk Fold koriili péalyara, az elsd expedicié pedig 2000. november
2-4n érkezett meg az Grillomdsra és azéta folyamatos az emberi jelenlét. Ettdl a datumtol

kezdve 4ll rendelkezésére az emberiségnek olyan laboratérium, amely dllandé mikrogravi-
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taciéban van. A nemzetkozi Grdllomason tehdt gyakorlatilag idékorlat nélkiil végezhetdk
el kisérletek j6 minGségli mikrograviticids dllapotban. Az allanddan jelenlévd személyzet
miatt rdaddsul a kisérletek folyamatosan kontrolldlhatdk, tobbszor reprodukalhaték. Ter-
mészetesen az Urdlloméson is vannak a kisérleti berendezés silydra és méretére vonatkozé
korldtozasok, de korantsem olyan szigoriak, mint egy ejtStorony vagy rakétakisérlet esetén.
Ezen kisérletek sordn a legf6bb korlatozé tényezd a legénység rendelkezésre allasi ideje.
Mivel az asztronautdk elsddleges feladata a tudomanyos kisérletek elvégzése, a fenntoltott
idejiik nagy része a kiilonbozo kisérletek kozott oszlik meg. Fold koriili palyan torténd mé-
rések kivitelezhetdk kiilon erre a célra épitett miiholdakon is. Ilyen esetben a rendelkezésre
all6 mikrogravitaciés id6tartam néhany naptol néhany hénapig terjed. J6 példa erre az orosz
fejlesztéstt BION és FOTON nevet viseld miitholdak. Az els6 BION miiholdat 1973-ban bo-
csatottak fel és 22 napig keringett a Fold koriil. 1996-ig tovabbi 10 kovette és kivétel nélkiil
bioldgiai kisérletekkel a fedélzetiikon repiiltek. Ezen kisérletek targya a mikrogravitacié és a
kozmikus sugarzds novény- és allatvilag kiilonbozd szerepldire gyakorolt hatdsanak vizsga-
lata volt. A FOTON és FOTON-M rakétédk teljesen hasonl6 konfigurdcidju miiholdak voltak
csak f6ként anyagtudomanyi témaju kisérleteket szallitottak [67].

A mikrogravitdciéban végzett fluid-dinamikai kiséreltek sordn tilnyomoérészben azt a
kedvezd hatdst hasznaljék ki, hogy ilyen koriilmények kdzott megszlinnek a graviticids gyor-
sulds miatt ébredd tomegerdk ezdltal a folyadékokban nem 1ép fel hidrosztatikai nyomadsgra-
diens. Ennek a ténynek a legsilyosabb kovetkezménye, hogy felhajtéer6 sem generdlodik
fluidumokban, igy az anyag- és héataddsi folyamatok hatdsfoka nagymértékben lecsokken.
Ennek a mérnoki tervezésben igen nagy jelentésége van, minden (rtechnikai eszkozt ennek
figyelembevételével kell megtervezni. Pozitiv hozadéka is van a graviticids gyorsuldshoz
kapcsolddd tomeger6k megsziinésének. Ezdltal ugyanis olyan egyéb er6k hatdsai erdsod-
nek fel, melyek relativ hatasat Foldi koriilmények kozott nem lehet megfigyelni. Ezt igen
korédn felismerték és mar az Apollo-program repiilései soran végeztek folyadékaramlassal
kapcsolatos, illetve anyagtudomanyi kisérleteket. A program 17 repiilésébdl 10 jutott el a
Holdig. A Fold-Hold tavolsagot 3 nap alatt tette meg a jarmd, mely id6tartamban a legény-
ség kisérleteket is végezhetett. Olyan kisérletbdl, melyek nem az {irbéli koriilmények le-
frasara irdnyultak, hanem a mikrogravitici6 hatdsara, nyolcat végeztek harom repiilés sordn
(Apollo-14 , Apollo-16 és Apollo-17) [68]. Az Apollo-14 fedélzetén egy kompozit el6él-
litdsdaval elemezték kiillonboz6 slirliségli részecskék eloszlasat a fémolvadékban, vizsgéltik
az elektroforézis hatdsfokanak novekedését mikrogravitaciéban, tanulméanyoztdk kiilonb6z6
tartalyok kozotti folyadékatvitelt és a tartdlyok feltoltddésének folyamatat, illetve végeztek
kisérleteket konvektiv folyadék- és gazaramlas tanulméanyozdsara [69]. Ez utdbbit Stuart
Roosa, a parancsnoki modul pilétdja hajtotta végre 1972. februdr 7-én a jarmi Holdtol tor-

ténd hazarepiilés sordn. A kisérlet gyakorlatilag Henri Bénard mérésének mikrograviticios
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koriilmények kozotti megismétlése volt kiegészitve a gazfazisban torténd konvektiv dramlas
vizsgélataval [70]. Az Apollo-16 repiilése sordn egy bioldgiai kisérlet keretei kozott vizs-
galtdk a megnovekedett kozmikus sugérzas kiilonbozé organizmusokra gyakorolt hatdsat.
A biologiai mérés mellett az elektroforetikus analizist egészitették ki: oldatok helyett mak-
rorészecskék mozgdsat elemezték. Az utolsd, 17. Apollo kiildetés fedélzetén a biolégiai
méréseket folytattdk és a Bénard-féle kisérlet modositott véltozataban végeztek vizsgalato-
kat [71]. Azdéta is a mikrograviticidban végzett anyagtudomanyi mérések jelentds hanyada
kapcsolddik a folyadékfazisbeli megvaltozott dramlasi koriilményekhez.

A Marangoni-instabilitds 4ltal keltett aramldsok vizsgalata igen intenziven folyt az el-
mult negyven évben. Ezen vizsgélatok kozéppontjaban dont6 részben a hdmérséklet gra-
diens hatdsdra kialakulé6 Marangoni-instabilitds volt. 2009-ig bezédrdlag legaldbb tizenhét
szuborbitalis rakétakisérlet, hét tirsiklo fedélzetén és két, a Nemzetkozi Urallomas fedélze-
tén elvégzett kisérlet foglalkozott kristdlynovesztés soran fellépé Marangoni-instabilitasbol
szarmaz dramldsok vizsgdlataval [72]. Az intenziv kutatdst a nagy tisztasagu félvezetok

irdnti hatalmas igény indokolja.
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3. Célkituzeés

Kutatécsoportunkban korabban mar kimutattak, hogy a IAA-rendszerben kialakul6 Maran-
goni-instabilitds altal keltett folyadékaramlas, a Rayleigh—Taylor-instabilitds hatdsa mellett
kimutathatéan torzitja a reakciéfront alakjat [62]. Célom, hogy az Eurépai Uriigynokség
altal a csoportunknak biztositott timogatdssal élve, kiillonleges mérési koriilmények kozott
vizsgaljam az instabilitdsok hatdsat a reakcidfrontra. Elsdként modulélt graviticids erdtér-
ben végeztem méréseket annak érdekében, hogy megtaldljam az optimadlis kisérleti paramé-
tereket. Mikrogravitdcioban a folyadékok dramldsa eltér a graviticids erdtérben tapasztal-
taktdl: a hidrosztatikai nyomdasgradiens hidnya miatt csak a feliileti erdk tartjdk egyben a
folyadékfazist. A hatarfeliileti er6k nagysdgrendekkel kisebbek, mint a nehézségi erdk igy
mikrogravitdcioban fontos megtaldlni azt az dramldsi sebességet, melynél a mérdcella feltolt-
hetd olyan médon, hogy a folyadék-gédz hatarfeliilet egy egységet alkosson. A mdsik fontos
optimalizdlandé kisérleti paraméter az elektromos fesziiltség segitségével elvégzett inicid-
1as hossza volt. Foldi koriilmények kozott a keletkezd termékoldatrész a felhajtéerd okozta
aramlds hatdsdra elkeveredik a reaktdnsoldattal igy a reakcid inditdsa nem iitkdzik nehéz-
ségekbe. Mikrogravitdcidban végzett inicidldsrdl nem volt még kordbbi tapasztalatunk, igy
ennek elvégezhetGségét is megvizsgaltam. A parabolarepiilések soran késziilt videdfelvé-
telek segitségével olyan mérések is elvégezhetdk voltak, melyek eredményeként kvalitativ
kovetkeztetéseket le tudtam vonni a két instabilitds dltal keltett folyadékaramlasrol és annak
a reakciofront alakjira gyakorolt hatdsairol.

A szuborbitdlis rakétakisérletekkel a tisztdn Marangoni-instabilitds vizsgélata volt a cé-
lom. A repiilés id6tartama, illetve a mikrogravitdcié mindsége lehetdséget nyujt a Rayleigh—
Taylor-instabilitds megsziintetésére, igy a parabolarepiilés sordn szerzett tapasztalatokkal
madr varhat6 volt, hogy a Marangoni-instabilitds hatdsat zavartalanul tudjuk tanulményozni.
A kisérletek sordn részecskeképen alapulé sebességmeghatirozas médszerével mar kvanti-
tativ informdciot is nyertem a kialakult dramléds nagysagérol €s iranyarol.

A rakétakisérletekre jellemzé helyhidny és rovid id6tartam miatt az elvégezhetd kisérle-
tek szdma korl4tozott, ismétlésre nincs lehet6ség ésszerl keretek kozott. Emiatt célul tiiz-
tem ki, hogy a kisérletek sordn nyert eredmények segitségével feldllitsak egy numerikus
modellt. A reakcid-diffizié-advekcié modellen alapulé numerikus szimuldciokkal univer-
zalisan vizsgalhatd, hogy a Marangoni-instabilitds kiillonb6z6 paraméterek mellett milyen

folyadékaramlast indukdl és az milyen hatassal van a kialakult frontalakra.
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4. Kisérleti modszerek és eszkozok

4.1. Parabolarepiilés

A tisztdn mikrogravitidcidban végzett kisérletek el6tt szdimos kisérleti paraméter meghaté-
rozasa mellett a jelenség ilyen koriilmények kozotti vizsgdlhatdsagat is kivantuk tisztazni.
Erre a parabolarepiilés is alkalmas koriilményeket biztosit a gravitacids er6tér mindségének
¢és iddtartamdnak tekintetében. A kisérletek sordn nyert adatokbdl azonban sikeriilt tudomé-
nyos kovetkeztetéseket is levonni. A repiilés sordn a mikrogravitacids allapotot a repiill6gép
ugynevezett parabola palyédn torténd vezetésével érik el. A pélya alakja, illetve az igy eld-
allitott gyorsuldsi er6k nagysdga a 4.1. dbran lathaté. Az dbrazolt parabola sordn g, pontos

értéke -1,758-107344,904-103¢ volt.
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4.1. dbra. A gyorsulési erdk és a repiil6gép magassaganak alakuldsa egy parabola mandver
soran.

Egy repiilés sordn egy adott szekvencidnak megfelelden repiilésenként harmincegy ilyen
mandvert hajtanak végre. Egy parabola id6tartama koriilbeliil egy perc és két parabola man6-
ver kozott kettd perc idStartamot biztositanak a kisérletet végzd személyzetnek a sziikséges
médositdsok elvégzésére. Ot mandver utin hosszabb sziinetek is rendelkezésre dllnak. Az
otodik és a tizedik utdn 6t-6t perc, a tizenotddik utdn nyolc, a huszadik és huszon6todik ma-
ndver utdn szintén 6t-0t perc sziinetet tartanak. A repiilés id6tartama igy koriilbeliil 120 perc,
melybdl tisztdn 10-10,5 perc a mikrograviticids idoszak. Az altalunk végzett kisérletek el-
végzéséhez 3 személynek kellett a repiil6gép fedélzetén tartézkodnia és egy megadott proto-
koll alapjin csapatként egyiitt dolgoznia.

A kisérletek sordn az Eurépai Uriigynokség, illetve a repiilést kivitelezd francia Noves-
pace vallalat irdnymutatdsai alapjan teljes egészében a kutatocsoport altal tervezett és elké-

szitett kisérleti berendezést hasznaltunk.
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4.2. abra. A parabolarepiilés soran alkalmazott kisérleti elrendezés sematikus dbrdzolésa.

Tekintettel arra, hogy a reakci6 mellett a cellatoltést, illetve a reakci6 inicidldsat is vizs-
galtuk, egy repiilés sordn tobb celldban is végeztiink kisérleteket. A reaktansoldatokat kez-
detben egymastdl szeparaltan két fecskenddben helyeztiik el. A toltést egy szamitogépen
keresztiil kontrolldlhat6 fecskendd pumpaval végeztiik. Az oldatokat egy 6 kimeneti dggal
rendelkezd csapon keresztiil juttattuk a kivalasztott celldba. Az oldatok keverése a csap utdn
elhelyezett egyszerl T-csatlakozdban tortént meg. A celldk a repiilés sordn két helyzetben
voltak rogzitve: nem haszndlt celldk egy oldalsé tartéban, mig az éppen hasznalatban 1évo
cella a LED fényforras és a kamera kozé helyezett tartoban. Az elrendezést €s a berendezés
fobb részeit a 4.2. dbra mutatja. Két kisérlet kozott a celldk cseréjét az egyik operator végez-
te. A méréseket a 4.3. abrdn lathat6 két, geometridjaban alapvet6en eltérd celldban végeztiik.
A folyadék-géz felszin kialakitasdhoz az egyik altalunk ,,nyitott"-nak nevezett celldban egy
vékony perem keriilt kialakitdsra, mely biztositotta, hogy teljesen sik folyadék-géz hatérfe-
lilletet tudjunk 1étrehozni. A madsik cellatipust ,,zart" celldnak neveztiik, ezt a cellat teljes
térfogataig feltoltottiik a reaktdnseleggyel. Az oldatot a nyitott celldkba alulrél 4 bevezeté-
sen keresztiil, mig a zart celldkba oldalrdl egy bevezetésen keresztiil juttattuk be. A celldkon
kivezet6 nyilasok is kialakit4sra keriiltek a nyitott celldk esetén a levegd, zart celldk esetén
pedig a felesleges reaktdnselegy szabad tdvozdsanak biztositdsdra.

A reaktansoldatok koncentraciéjanak rendre 25,8 mmol/dm?3, és 72,2 mmol/dm?3-nek va-
lasztottuk a joddt, illetve arzénessav oldatok esetén az R = 2,8 ardnynak megfeleléen. A
reakcid inicidldsét teszteltiik az y-tengellyel és a z-tengellyel pairhuzamosan beépitett vékony
platina szdlakra kapcsolt elektromos fesziiltség nagysdgdnak és id6tartamanak valtoztatdsa-

val.
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4.3. dbra. A parabolarepiilés soran haszndlt cellak méretei és geometridja. Szabad folyadék-
gaz hatérfeliilet kialakitdsara alkalmas ,,nyitott” cella keresztmetszete az xz-sikban (a), az
yz-sikban (b), illetve a ,,zart” cella keresztmetszete az xz-sikban (c) és az yz-sikban (d).

4.2. Szuborbitalis rakéta

A hosszabb id6tartamot és tisztdn mikrograviticids fazist biztositd rakétakisérleteknél mar
joval komolyabb el6irdsoknak kellett megfelelni. A parabolarepiiléssel ellentétben a kisérleti
berendezést a kisérletet végzd tudoményos csoport, a rakéta tizemeltetését végzd svéd SSC
vallalat, illetve az Eurépai Uriigynokség irdanymutatdsainak megfelelen kiilsé vallalatok ter-
vezték €s épitették. A rakétamodul kiilonéllé f6bb egységeit, igymint az optikai elemeket €s
kamerdkat tartalmazé képfeldolgozé rendszert, illetve az adatrogzitést és vezérlést magaba
foglal6 részeket kiillon-kiilon mérnokcsapatok tervezték €s hangoltak 6ssze. A modul miiko-
désének tesztelésébe €s az ez alapjin elvégzendd modositasokba mar a tudoményos csoport
is bevonasra keriilt. A rakétamodul megépitésekor a legfébb limitdlé tényezdt a méret- és
sulykorlatozas jelentette. A modul egy 17 hiivelyk atmér6jd kor alapteriiletli hengeres test,
melynek magassdga 96 cm, végs6é tomege pedig 73 kg. Ebbe a hengeres testben kellett
elhelyezni minden alkatrészt, amely a kisérlet sikeres elvégzésé€hez sziikséges volt. A kiilon-
bozd alkotok rogzitéséhez 3 kiilonboz6 magassdgban kialakitott tartd lapon volt lehetdség.
A reakcidcelldk, a kiillonbozé optikai elemek, illetve a kamerédk az alsé lapon keriiltek elhe-
lyezésre. A hidraulikus kor legfébb elemeit a kiilonbdz6 csapokat, szelepeket, illetve egy a
hidraulikus kor mosdsakor €s a toltési procedura sordn elvégzett oblitéskor hasznalt folya-
dékot befogado tartalyt a kozEépsd lapon helyezték el. A felsd lapra az adatrogzitd egységet,
illetve a kisérlet energiaellatdsat biztosité akkumuldtorokat épitették. A modult ugy tervez-
ték, hogy a kiils6 boritds felhelyezését kovetden teljesen nyomadstartd legyen, igy a kisérlet
teljes id6tartama alatt a tengerszintnek megfeleld nyomds biztositott volt. Tulsdgosan nagy
homérséklet kiillonbségek kialakuldsdnak megakadalyozdsat egy beépitett ventildtor biztosi-

totta, révén, hogy a természetes konvektiv h6dram a mikrogravitacids idészakban gatolt. A
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kiils6 boritason kialakitdsra keriilt egy ,,ajt6”, amelyen keresztiil biztositott volt a modul re-
aktans oldatokkal valé feltoltése, illetve a hozzaférés a sziikséges részekhez a tesztelés és az

utana kovetkezd tisztitas soran.
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4.4. abra. A rakétakisérlet sordn haszndlt két eltéré méret, szabad folyadék-giz hatarfeliilet
létrehozasara alkalmas kisérleti celldk méretei €s geometridja. A celldk keresztmetszete az
xz-sikban (bal oldalon) és keresztmetszetiik az yz-sikban (jobb oldalon).

A modulba két azonos geometridju de eltérd méretii cella keriilt beépitésre, melyek mé-
retei a 4.4. dbran l4thatok. A rakétakisérletek soran mér csak szabad folyadék-gaz hatér-
feliilet kialakitasara alkalmas celldkban végeztiink kisérleteket a 4.5. dbran l4thato elrende-
zésben. Az oldatokat e kisérlet esetén is két fecskendében egymdstdl szepardltan troltuk
és egy épitett fecskendGpumpadval juttattuk a reakcié celldkba. A két eltéré méretd cella-
hoz két-két kiilon fecskendd tartozott. A modulbdl eltdvolitva manualisan toltottiik fel két
fecskend6t 72,2 mmol/dm? koncentraciéji H3AsO3 oldattal, a mésik két fecskend6t pedig
25,8 mmol/dm?> koncentracidju KIOs oldattal.

Fecskendd pumpa &2 Tukor
) Lézerek
= = I’
Talfoly6 tartaly & g
PIV kamera

il

[ iovisoezsel + SOD{)

FD kamera

V4

~
B Csap
Kever6 elem

4.5. dbra. A rakétakisérlet soran alkalmazott kisérleti elrendezés sematikus dbrazolasa.
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A celldk toltése automatikusan tortént egy szekvencidnak megfeleléen egy bizonyos tér-
fogatig a mikrogravitdcios fazis elérése utan. A t6ltés sordn a fecskenddk tartalma egy keverd
egységen athaladva keveredett 0ssze 1:1 ardnyban. Az toltés és keveredés sordn esetlegesen
kialakul6 buborékok celldba jutdsat két, igynevezett el6toltési fazis beiktatdsaval kiiszobol-
tilkk ki. Ennek sordn a fecskenddkbdl el6szor kilépd kis oldatrészleteket csapokon keresztiil
afelé a tarolo felé vezettiink, melyet a hidraulikus kor mosdsa sordn haszndltunk a felesleges
oldat elhelyezésére. Ugyanezt a folyamatot megismételtiik, a kever6elemen 4taramlott, mar
Osszekeveredett reaktans oldatrész kis mennyiségével is. Megallitott &ramlds mellett, a szele-
pet a celldk irdnyéba éllitottuk majd folytattuk a toltést. A reaktdnsoldat a celldk aljan 4 4gon
keresztiil keriilt bevezetésre. Az automatikus toltés befejezése utdn manudlisan fejeztiik be
a toltést egy grafikus feliiletet haszndlva viszonylag lassu toltési sebesség mellett. A toltést
két operdtor végezte, az egyikiik a toltésre vonatkozd parancsot adta ki a celldk dllapotéarol
€l6ben sugarzott képek alapjan, a mésik operator pedig az utasitasait kovette. Erre azért volt
sziikség, hogy teljes bizonyossdggal gorbiiletmentes folyadék-géz hatérfeliiletet tudjunk ki-
alakitani. A cella bels6é peremig torténd feltdltése utdn az automatikus vezérlésbe néhiny
masodperces késleltetés volt id6zitve, hogy a reakci6 inicidldsa el6tt a folyadékmozgas meg-
szinjon a celldkban. A késleltetés utdn a vezérlés 4 masodperc idStartamig 5 V nagysagi
fesziiltséget kapcsolt a platina szdlakra, elinditva a reakciét. Arrél, hogy az elektrolizis sike-
resen megtortént az fémek feliiletén megjelend buborékok adtak visszajelzést.

A reakcid lejatszoddsa sordn a reakcidfront alakjanak é€s térbeli helyzetének valtozasat
tgynevezett Fourier-deflektometrids technikaval kovettiik cellanként egy-egy kamerdval. A
cellatoltés soran is ezt a kamerdt haszndltuk a folyadékszint nyomon kovetésére. A termék
oldatrész kontrasztosabb megjelenitéséhez egy 475 nm hulldmhosszu kék LED hattérvilagi-
tast alkalmaztunk, mivel a reakci6 sordn keletkez6 jod sdrga szinének ennél a hulldmhossz-
ndl van a legnagyobb elnyelése. A LED hattérvilagitasra raépitésre keriilt egy négyzetra-
csos racshalé mintazat, melyet a kiértékelés soran hasznéltunk fel. A kamera és a cella
kiilonboz6 lencsék keriiltek beépitésre, amelyek a lehetd legjobb képalkotdshoz voltak sziik-
ségesek. A kamera mdsodpercenként 30 tomorités mentes képfelvételt készitett 1920 kép-
pont x 640 képpontos felbontéssal és 10 bit-es szinmélységgel.

A reakci6 soran kialakulé folyadékmozgds megjelenitésére és kovetésére a részecske-
képen alapul6 sebességmeghatarozas (PIV) technikdt alkalmaztuk. Ennek lényege, hogy
apro, esetiinkben 6,4 um atmérdji, nem iilepedd fényszord részecskéket juttatunk a folya-
dékba, melyeket 1ézerrel megvilagitva kovetiink egy fotdsorozaton keresztiill. A modszer
nagy elénye, hogy nem intruziv, tehat ssmmilyen mdédon nem befolydsolja a folyadékdram-
last. 250 cm? jodat torzsoldat elkészitésekor 180 ul térfogatd, 10 tomegszazalékos, PIV
szuszpenzi6t adtunk a jodat oldathoz, hogy az 72 ug/cm? koncentraciéban tartalmazza a PIV

részecskéket. A részecskéket tartalmazd fecskend6kbe mégneses keverdknél hasznalt kis
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magneses rudakat helyeztiink. Szerepiik a hosszabb védrakozas, illetve a kilovés sordn ha-
t6 7-10 g nagysdgui gyorsulds hatdsdra esetlegesen leiilepedd részecskék eloszlatdsa volt az
oldatban. A keverést egy, a rakéta hossztengelye mentén alterndlé mozgést végzd mecha-
nizmus végezte, amely a két PIV részecskét tartalmazé fecskendd kozé volt épitve és amely
végére egy magnes volt rogzitve. A folyadékmozgds hdrom dimenzidban val6 kovetésére
harom egymadssal parhuzamos 0,5 mm szélességti 600 nm hulldimhosszisagu 1ézernyaldbot
hasznaltunk az xz-sikban a cella hossztengelyével parhuzamosan. Egy 1ézer a cella kozépvo-
naldra volt poziciondlva, mig a mésik kettd 1,5-1,5 mm tavolsdgban el volt tolva az y-tengely
mentén. A lézernyaldbok igy hdrom sik mentén fiiggdlegesen vildgitottdk meg a részecské-
ket. A lézereket a modul vezérlése egy szekvencidnak megfeleléen kapcsolta ki, illetve be.

A lézerek vilagitasdnak szekvencidjat a két celldban a 4.6. dbra mutatja. A PIV rendszer

|
0 200 400 600
t/ ms

|
800 1000
4.6. abra. A 1ézersikok vildgitdsi szekvencidja.

kamerdi elé egy szinsziir§ keriilt beépitésre annak érdekében, hogy a LED hattérvilagitas
fénye ne, csak a lézernyaldbok hulldmhosszaval egyez6 fény jelenjen meg a PIV felvétele-
ken. Mindkét rendszer kamerdja a mikrogravitacids fazis elérésekor lett bekapcsolva és az

adatrogzités is ekkor indult.
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5. Kiértékelési modszerek

5.1. Frontalak, frontsebesség meghatarozasa

A reakciofront alakjanak, helyének tér- €s id6beli véltozdsiat minden esetben az elkésziilt
kisérleti felvételek segitségével hatdroztuk meg. Mind a parabolarepiilés mind a rakéta ki-
sérletek sordan monokrém CCD kamerdval rogzitettiink képfelvételeket. A parabolarepiilés
soran DALSA DS-21-02M30 tipust kamerdval készitettiink 800 képpont x 598 képpont
méretl 8 bit szinmélységii felvételeket. Egy képpont igy 256 arnyalatot tud felvenni, ahol
a 0 érték a feketének a 255-0s érték a fehérnek felel meg. A rakétakisérlet sordin ADIMEC
A2000/m tipust kamerdval 1920 képpont x 640 képpont méretii felvételeket rogzitettiink.
Ezen felvételek 10 bites szinmélységgel késziiltek, ez esetben a pixelek értéke 0 és 1023 ko-
zott véltozhat a kis intenzitdstdl a nagy intenzitds felé. A IAA reakciéban megfeleld R érték
esetén a keletkezd jod sotét szine kontrasztosan kirajzolja a termékoldatrész eloszlédsat a re-
akcidedényben mely kifejezetten hasznos, hiszen nem sziikséges indikdtor hasznédlata. Maga
a front a két oldatrészt elvalaszt6 éles hatdrvonal. Ez a hatdrvonal a kisérletek sordn készitett
fekete-fehér fotokon a sotét szinbdl a vildgos szinbe torténd dtcsapds helye. Ennek meghata-
rozdsara a sziirkeségi skdla mezdben a pixelek 4ltal felvett értékek derivaltjanak maximumét
kerestem meg €s abrazoltam mind fiiggéleges mind vizszintes irdnyban a felvételeken. Ezzel
a moddszerrel a front alakja a képsorozatok minden elemén kirajzoltathatd. A front el6rehala-
dasat két kép kozott eltelt idotartam alatt igy képpont mértékegységben tudtam meghatéroz-
ni. Az elmozdulés valés tavolsagban torténd megadashoz kalibracidval torténd konvertalds
volt sziikséges. Ezt a kalibriciét minden képsorozaton elvégeztem a front jellemz6 terjedési
irdnydba. A parabolarepiilés sordn késziilt felvételek esetén az x-tengely irdnydban mig a
rakétakisérlet felvételein, mind az x-, mind pedig a z-tengely irdnydba végeztem kalibraciot.
A kisérletre jellemzd milliméterenkénti képpontszam és a két kép készitése kozott eltelt id
ismeretében a font terjedési sebessége konnyedén meghatirozhat6. Abrazolva a front adott
szakaszdnak atlagos pozicidjat az id6 fiiggvényében, a kapott pontsorozat meredeksége adja
a front terjedési sebességét.

A rakétakisérlet sordn a frontalak tér- és iddbeli valtozdsdnak rogzitésére a Fourier-
deflektometrids technikat alkalmaztuk mely a kamerdn kiviil egy tigynevezett Fourier-rdcshalot
tartalmazott a LED hattérvilagitas és cella kozé épitve. Az xz-sikban 45°-ban elforgatott
négyzetes rdcshdlé mintdzatdnak hullamhossza ~ 10 képpont és a kiértékelés sordn ez a

mintdzat mint vivofrekvencia volt felhasznalhatd. Az elkésziilt felvételek igy a kovetkezd
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fliggvénnyel irhatdk le

g@y:m@<aw“2%+w>+qwx 5.1)

ahol b a rendszer abszorbancidja, a a racshél6t leird intenzitasfiiggvény és A a racshdlé min-

tdzatdnak hulldamhossza. A fenti egyenletet komplex alakba irva az aldbbi forméat kapjuk:

( 6211: foxi 4 e*ZTI: foxi )
2

g(x) =0b'(x) +7(x), (5.2)

ahol fp a mintdzat frekvencidja, mint vivofrekvencia szerepel. A fiiggvény Fourier-transz-

formdcidjanak eredménye:

G(f) = 3B(F — fo) + 5B+ fo) +2(F). 53

Ahol akér a B(f — fp) akér a B(f + fy) tagot is felhasznélhatjuk a kovetkezd 1épésben, amely

soran a Fourier spektrum kozéppontjabol +fo vagy — fy tavolsagra taldlhatd részét transz-

formdcidval az origéba toljuk. Ezen 1€pés sordn kiszirjiik a kiillonboz6 zajokat és szdmunkra

nem fontos informaciét tartalmazé Z(f) tagot. Az igy kapott spektrumon inverz Fourier-

transzformaciot végezve visszakapjuk a szdmunkra fontos informéciét hordoz6 tagot:
1 b(x)a

1 1N
EB(f) = Eb (x) = 7]

(5.4)

Az eljaras végén, egy kontrasztosabb, hattérmintdzat mentes felvételt kapunk. A folya-
mat sordn felhaszndlt kisérleti fot6t és a végeredményként kapott képet az 5.1a. és az 5.1b.

7 27

abra mutatja. Magét az algoritmust optikai elemek (lencsék, sziir6k) feliiletén talalhat6 in-

(b)

5.1. abra. A Fourier-deflektometrids eljards sordn felhasznalt kisérleti felvétel (a), a kapott
hattérmintdzat mentes fot6 (b) és a torésmutaté homogenitdsat bemutatéd faziseloszlds dbra

(c).

homogenitdsok nagy pontossagu kimutatdsdra dolgoztdk ki. Ugyanis a szamitds sordn nem
csak az intenzitds értékek nyerhetSk ki a hattérmintazat felhaszndldsdnak segitségével, ha-

nem torésmutatdbeli véltozdsok is. Optikai elemeknél ez feliilet geometriai hibdibdl, topog-
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rafiai eltérésekbdl adéddan valtozhat. A torésmutatdbeli eltérések optikai torést, torzitast
okoznak melynek az eredménye a hattérmintizatban bekovetkezd faziseltolodas, melynek
értékét szintén kinyerhetjiik az algoritmus haszndlatdval (az 5.1c). Esetiinkben ilyen fazis-
eltolédast a folyadék torésmutatéjaban bekovetkez6 valtozdsok okozhatnak, melyek forrdsa
a hdmérsékletben vagy az Osszetételben kialakul6 lokdlis inhomogenitasok lehetnek. Azon-
ban a kisérlet soran mind az Osszetétel-, mind a hémérséklet-valtozasbol adddo eltérések
minimélisak voltak. A technika alkalmazdsidnak oka els6sorban az volt, hogy biztositsuk a
lehetdségét annak, hogy barmilyen nem vért jelenség esetén tudjuk ellendrizni az oldatbeli
hémérséklet-eloszlds homogenitasat.

A parabolarepiilés, illetve a foldi referencia mérések sordn késziilt felvételek esetén a
frontsebességet a kialakult ujjas alak csticsdnak dtlagos pozicidjabol szdmitottam ki. A ra-
kétakisérletek sordn a Fourier-deflektometrids eljarassal dtalakitott képeken (az 5.1b) tobb
z-koordinata mentén és tobb irdnyban is meghataroztam a terjedési sebesség értékét, mivel a
front geometridjabol adédodan, tobb eltérd terjedési sebességgel rendelkezd karakterisztikus

terjedési irdny volt jellemzd.

5.2. Sebességmeghatarozas a folyadékban

Az indukalt folyadékdramlésra jellemz6 dramldsi sebességek meghatdrozdsara két modszert
haszndltam. Az els6 az tgynevezett részecskeképen alapul6 sebességmeghatarozas (ango-
lul Particle Image Velocimetry - PIV) mddszere a teljes aramkép meghatdrozasara alkalmas.
A médszer 1ényege, hogy a két eltérd idSpontban képen, amelyek kozotti elmozduldst sze-
retnénk meghatarozni, kijeloliink egy mintazasi teriiletet, amely elhelyezkedése a két képen
azonos. Sziirkeségi skdla értékek alapjan a teriileteket leird két kétdimenzids fiiggvényt ké-
pezziik, majd vizsgéljuk ezek hasonl6sagit. A hasonldsag vizsgalatét a jelfeldolgozdsban
gyakran hasznélt keresztkorrelacios fiiggvény szdmitasdval tudjuk elvégezni az (5.5) alap-
jan:
M—1N-1

Ope(x,y)=fog= Y Y flmn)g(x+m,y+n). (5.5)

m=0 n=0
Ahol g a t id6pontban, f pedig a ¢ + dt id6pontban készitett felvételek M képpont x N kép-
pont nagysagu részteriileteit leir6 fiiggvények, és x = 0,1,....M-1 és y = 0,1,...,N-1. Ezzel
az eljarassal gyakorlatilag azt hatdrozzuk meg, hogy két fiiggvény kozott mekkora tér vagy
1ddbeli eltolas esetén legnagyobb a korreldcié. A szamitasok elvégzésére tobb eljardst is

IR

ban kordbbi munkdk sordn a gyors Fourier-transzformdacion alapulé médszert hasznaltdk. A
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modszer a keresztkorrelacios-tétel alapjan hatdrozza meg a keresztkorrelacios fiiggvényt:

f(m,n)og(m,n) < F(EN)G"(&n), (5.6)

ahol F az f fiiggvény Fourier-transzformaltja és G* a g fiiggvény Fourier-transzformaltjanak
komplex konjugéltjat jelenti. A folyamat szemléltetésére az 5.2. dbrdn bemutatott két mes-

terségesen eldallitott fotdn is elvégeztem a kiértékelést. Ezt a képpart felfoghatjuk gy, mint

egy PIV mérés sordn adott id6kiilonbséggel késziilt két felvétel azonos részteriiletei. Az el-
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5.2. dbra. A kép bal felsé sarka feldl a jobb alsé sarok felé torténd elmozduldst szimuldlo,

7z

mesterségesen elballitott részecskeképek.

telt 1d6 alatt az abrazolt 18 részecske ~ 55 képpontnyit jobbra és ~ 35 képpontnyit lefelé
mozdul el a kivalasztott teriileten. Elvégezve az (5.6) egyenletben leirt eljarast az 5.3. abran
lathat6 keresztkorreldciés fiiggvényt kapjuk, melynek maximumanak helye adja a 7 elmoz-
duldsvektor komponenseit. Azonban a Fourier-transzformaci6 sajitossdga, hogy a bemeneti
adatokat folytonos fliggvénynek tekinti és az eredményként kapott fliggvény is folytonos
fliggvény lesz. Ez azt eredményezi, hogy a kapott adatsor adatpontjai nem a megszokott
sorrendben kovetik egymdst és két dimenzids dbrdzolds sordn a koordindta-rendszer térne-
gyedei felcserélddnek. Szemléletesebb dbrdzoldshoz olyan transzformdciot kell végrehajtani
a kapott adatsoron, hogy a térnegyedek megfelel6 helyre keriiljenek. A transzformaci6 ered-
ményeként kapott fliggvény az 5.3. dbrdn lathatd, és a maximumanak helye mar a valddi
elmozdulasnak megfeleld koordinatdkkal rendelkezik, amely igy a (52,-32) vektort adja. Ha
adott a két kép kozotti idokiilonbség akkor ebbdl megkapjuk az adott képrészleten a részecs-
kék elmozduldsanak irdnyat és sebességét képpont/idé mértékegységben, melyet kalibracio-
val tavolsdg/idé mértékegységbe konnyedén atszdmolhatd.

Mindkét cella esetén azokat a kisérleti felvételek haszndltam, amelyeken a cella k6zép-
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5.3. dbra. A bemutatott eljarassal kapott keresztkorrelacios fliggvény (a), illetve a korrelacids
fliggvény transzformalt alakja (b).

vonalat megvilagito 1€zer volt bekapcsolva. A felvételeken 64 képpont x 64 képpontos racs-
halénak megfeleld mintdzasi teriileteken végeztem el a kiértékelést, lefedve a teljes felvételt.
A kiértékeléshez egy, a kutatocsoportunkban irt, és korabbi munkak soran sikerrel hasznalt
programmal végeztem. A program mikodésének 1ényege, hogy ha adott a kivalasztott két
kép, vagy képsorozat, amelynek ismert a kezd6 és végsd képe, illetve a novekmény a képek
szdmaban, akkor kiszdmolja a keresztkorreldcids fliggvényt.

A PIV mérések sordn a keresztkorrelacids szamitdshoz kivalasztott két kép kozott eltelt
idonek nagy jelentdsége van. Tul kicsi idokiilonbség esetén nem latunk elmozduldst, tdl
nagy 1dokiilonbségnél pedig el6fordulhat, hogy a részecskék kitisznak a kivalasztott teriilet-
r6l, amely szintén nem valds adatokat eredményezhet. Rdaddsul, mivel a keresztkorrelacids
szamitasnal a képrészleteket periodikus fiiggvényeknek tekintjiik, a részecskék nem tehet-
nek meg nagyobb tdvolsdgot, mint a részteriilet oldaldnak a fele, ilyen esetben ugyanis az
elmozdulds értéke negativ eldjelet kap. Szdmos tanulmdny foglalkozott a keresztkorrela-
cios PIV technika optimalizaciéjaval és tobben ennél kisebb elmozdulds értékeket javasol-
nak [74,75]. A megfeleld elmozdulds-részteriilet élhosszisdg ardny alkalmazdsahoz a kiér-
tékeléshez hasznalt két kép kozotti 1dokiilonbség csokkentésével vagy a részteriilet nagysa-
ganak valtoztatdsaval lehet eljutni. Tul nagy élhosszisag vélasztdsdval azonban egy djabb
probléma meriil fel. Amennyiben az dramlasi térben nagyobb sebességgradiensek vannak je-
len — jellemzden fal melletti dramlés esetén — a keresztkorreldcidés modszer ezeket nem fogja
megjeleniteni, mert a legjellemz&bb elmozdulési irdnyt €s nagysdgot adja vissza a médszer
az adott teriileten. Mds széval a médszer igen érzékeny olyan dramldsokra, melyekben na-
gyobb nyiras jellemzd.

A folyadék-gaz hatérfeliilet kozvetlen kdrnyezetében a folyadékdramlést egyéni részecs-

kék mozgasanak a vizsgalataval irtam le. Ennek elvégzéséhez az tigynevezett egyéni részecs-
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kekovetésen alapul6 sebességmeghatirozas (Particle Tracking Velocimetry - PTV) mddsze-
rét alkalmaztam. Ezen eljards a részecskék mindenkori poziciéja meghatdrozhatd, igy a
részecskék altal bejart utat is megkapjuk a sebesség mellett. A kiértékelést ugyanazokon a
kisérleti felvételeken el tudtam végezni, amelyeken magat a PIV méréseket is elvégeztem, a
technika nem igényelt semmi féle konvertaldst vagy médositast a fotokon. Ennél a technika-
ndl azonban mar egy 254 darab képbdl all6 311 masodperc id6tartamod atfogd képsorozaton
kellett a kiértékelés végezni szemben a PIV technika 2 fotdjaval. A kiértékelést az Imagel
képfeldolgoz6 programhoz, a svdjci MOSAIC group altal kifejlesztett szabad hozzaférési
MosaicSuite nevi kiegészitd programcsomagjaval végeztem [76]. A szdmoldshoz a kovet-
kez6 paraméterek felhaszndl6 dltali megaddsa sziikséges: részecske sugar (w), kiiszobérték
(Ts), percentilis (r), maximalis elmozdulds (L) és az dgynevezett kapcsoldsi tartomdany (R).
Az eljaras minden egyes bemeneti felvétel képpontjainak intenzitdsat normalizalja, hogy ki-
kiiszobolje a felvételek készitése soran bekovetkez6 esetleges hattérintenzitds-valtozasokat.
A részecskék sugarit a felhaszndlonak pixelben kell megadnia és javasolt, a jellemzé ré-
szecskesugarnal minimélisan nagyobb értéket megadni. A w értéke az algoritmusban tobb
helyen is felhasznélasra keriil. Meghatarozé szerepe van példaul a részecskék hattértdl valo
elkiilonitésekor hasznalt 6sszefliggésekben, ahol az eljaras egy 2w+1 oldalhossziisagu négy-
zet alaku teriileten atlagolja a normalizélt intenzitasértékeket. A részecskék helyének meg-
hatarozdsahoz az r ért€k megadasa is sziikséges. Az algoritmus azon képpontokat jeloli ki
részecskének, amelyek kornyezetében w tavolsagra nincs fényesebb pont, illetve a képpont
értéke az aktudlis felvétel intenzitds értékeinek a felsd r. percentilisébe esik. Az én ese-
temben az egyéni részecskék mérete a kisérleti fotokon jellemzben 2 képpont x 2 képpont
volt, és a nagyobb aggregiatumok atmérdje sem haladta meg a 3 képpontot. Részecskesugar
értéknek 1 képpontot adtam meg és a részecskedetektalashoz a felsd elsd percentilisbe es6
képpontokat vettem figyelembe az r = 1-nek megfeleléen. A program klaszteranalizis alkal-
mazasaval képes elkiiloniteni a fékuszbdl kiesd részecskéket, az optikai elemeken, illetve a
vizsgalt kdzegben jelenlévé szennyezddéseket a vizsgalat szempontjabol fontos részecskék-
t6l. A statisztikai elemzés sordn az algoritmus a részecskék intenzitaseloszldsanak nullad-
¢s masodrendli momentumat (mg €s my) hatdrozza meg. Ezek rendre az intenzitdsértékek
Osszege az adott részecske teriiletén, illetve a részecske intenzitdsanak két dimenzids elosz-
l4sa, mely a részecske alakjardl ad informéciét. Majd ebben a kétdimenzids térben elhelyezi
a pontokat. A valds részecskék egy klasztert alkotnak és elkiiloniilnek az eltérd alakd és mé-
retli részecskéktSl. A klaszterbe tartozd pontok lehataroldsahoz a (Ty) kiiszobérték megada-
sdval torténik. Amennyiben a részecskék alakja és fényessége nem valtozik a felvételeken —
a klaszter tagjai nem mozdulnak el az (mg,m;) térben —, a kiiszobérték hangolasédval ol el-
kiilonithetdk a valdban fokuszban 1€vQ, illetve azonos alaku részecskék a fokuszon kiviil esd

és a vizsgdlt részecskéktdl eltérd alaku szennyezddésektdl. Bioldgiai mintak vizsgélatdnal
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— amire az algoritmus eredetileg megalkotdsra keriilt — ennek kiemelt jelentésége van, ese-
temben azonban az aggregatumok forgé mozgdsa €s becsillandsa miatt, mind a részecskék
intenzitdsa, mind pedig alakja valtozott a kisérlet sordn. Igy a T értéket a készitdk ajan-
ldsanak megfelelden, az alapértelmezetten alacsony 0,6-es értéken hagytam. A részecskék
kivélasztasa utdn, a részecskék kovetéséhez két tovabbi paraméter megadasira van sziikség.
Ezek alapjan tudja a program a kiilonbozé felvételeken azonos paraméterek mellett detek-
talt részecskéket beazonositani és az elmozduldsukat meghatdrozni. Az egyik ilyen érték az
altalam kapcsoldsi tartomdnynak nevezett R amellyel a felhasznal6 azt hatdrozza meg, hogy
egy szamitdsi 1épésben hiany egymadst kovetd felvételen pdrositsa a részecskéket az algorit-
mus a képsorozaton beliil. A masik paraméter (L) a két id6ben egymast kovetd felvételen
a részecskék maximadlis elmozduldsat adja meg. A szdmitdsok sordn az R = 5 és L = 3 ér-
tékeket alkalmaztam a részecskék azonositdsahoz €s képsorozaton beliili 0sszekotéséhez. A
kiilonboz6 1€pések részletes leirdsa az eljarast leiré kozleményben megtaldlhats. Lathato,
hogy a szdmitds pontossag legaldbb 5 a felhaszndl6 4ltal megadandé szubjektiv paramétertdl
fligg, tovabbd a pontossdgot nagy mértékben befolyésolja az elkésziilt felvételek mindsége,
az eltling, a megjelend, illetve becsilland részecskék mennyisége. A program futtatdsa utan
a részecskék szamitott palydja megjelenitésre keriil, és ellendrizhet6 azok helyessége. Né-
hany probaszamitast kovetden sikeriilt a megfeleld értékek meghatdrozasa igy, bar nem nagy
szamban, de elfogadhaté mennyiségben sikeriilt olyan részecskéket taldlnom mindkét cel-
la esetében, amelyek a kisérlet teljes idGtartamaban kovethet6k. A kiértékeléshez hasznalt
szamitds sordn meghatdrozott néhdny megjelenitett trajektoria lathaté a képsorozat utolsé

felvételén az 5.4. abran.

5.4. dbra. A PTV mddszerrel meghatarozott részecske trajektoridk.
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A szamolas végeredményeként megkapjuk a kovetett részecskék mindenkori koordinatait
a képsorozat minden egyes felvételén. Ismerve a felhasznalt fotok kozotti idokiillonbséget, a

részecskék sebességét is ki tudjuk szdmitani.
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6. Numerikus modellezés

Az elméleti fluiddinamikai szamitdsok legfébb és leghatékonyabb eszkdze napjainkban a
numerikus szimuldcié. Az dramldstani modellezés sordn a vizsgdlt kdzeg aramlési terét ha-
tarozzuk meg a megmaradasi egyenletek numerikus megoldasaval. A megmaradési egyen-
letek a megoldandé feladattdl fiiggben az impulzus-, a tomeg- és az energiamegmaradds
egyenletei lehetnek. A tdmegmegmaraddsi egyenletet mas néven kontinuitdsi egyenletnek
nevezziik, és a fluidumok kontinuum jellegét fejezi ki vagyis azt, hogy egy adott térrész to-
megének valtozdsa megegyezik a térrészbe bedramld, illetve kidramlé folyadékmennyiség
kiilonbségével.
3—5+V(pﬁ) =0 6.1
Az impulzus megmaradas tétele tulajdonképpen Newton II. torvényének felirdsa a folya-
dék vizsgalt térfogatelemére, mely azt mondja ki, hogy a térfogatelemben 1év6 fluidum m
tomegére hat6 erdk osszege a lendiilet id6 szerinti differencidlhdnyadosaval egyenld:
Y F= d<Z”) — m. 6.2)
A térfogatelem tomege: m = pdxdydz, a gyorsuldsa pedig a sebesség (u = u(t,x,y,z)) teljes

differencidlja. A hat6 er6k forrdsa a kiilsd er6terekbdl (gravitacio, elektromos vagy mégne-
ses erdterek) adodo ugynevezett tomegerdk, illetve a térfogatelem feliileteire haté er6k. A
feliileti erket a 9 elemmel rendelkezd 7 fesziiltség tenzor irja le. A tenzor elemei T;; (i, = 1,
2, 3) az i felszinen j irdnyban haté er6 komponensei. Az erének ez alapjan két dsszetevije
van, az egyik a T; vagyis feliiletre merSleges komponense, €s a T;; feliilettel parhuzamos
nyiréfesziiltség a masik két irdnyban. A feliiletre merdleges nyomderd legf6képpen a folya-
dékelem vagy gaz kornyezetébdl szirmazd nyomds, mivel a térfogatelemben ébredd belsd
erdk ilyen irdnyd komponense minimalis. Ezek alapjéan a feliiletre hat6 eredd erd merdleges
komponense:

dF, = (=Vp)dxdydz. (6.3)

A feliilettel parhuzamos erdt a nyiréfesziiltség és a feliilet szorzata adja. Ezen erdk ereddje:
dF| = (Vt)dxdydz. (6.4)

Egy felszinen adott nyiréfesziiltség nem mds, mint az adott irdnyd impulzus dramsiirlisége a
tombfazis irdnydba. Az xy sikban a nyiréfesziiltség hatdsara elmozdul6 felszin és az alatta

elhelyezkedd képzeletbeli fluidum lapok kozotti sebességkiilonbség miatt dtad6dé impulzus
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mennyisége kozotti ardnyossagi tényez0 a kinematikus viszkozitds (v):

d(p”x)'

T31 = —V
dz

(6.5)

Ezek alapjan a (6.4) egyenlet az aldbbi alakban irhat6 fel az 6sszes lapon haté nyiréfesziilt-
ségeket figyelembe véve:

Fii = vVii)dxdydz = u)dxdydz, .
dF| = V(pvVii)dxdydz = V(nVii)dxdyd (6.6)

ahol n a fluidum dinamikus viszkozitasa.
Az elemi térfogatra haté tomegerdk ereddje F, = dpdxdydz ahol d altaldban a garvi-
tacios gyorsulds (g) amennyiben mas erSterektSl mentes térben aramlik a fluidum. Ennek

megfelelden a vizsgélt térfogatelemre haté eredd er6:
dF = (=Vp+V(nVii) +pg)dxdydz. (6.7)

A (6.2) egyenlet felirdsdhoz igy mar csak a térfogatelem sebességének (u = u(t, x,y,z)) teljes

differencidljat kell meghatarozni. A térfogatelem sebességvaltozdsa:

oui dii i

i i oii
di=—dx+ —dy+—=—d —dt 6.8
== X+ — R V4 = 3z Z+ o (6.8)
Mivel dx = u,dt,dy = uydt €s dz = u,dt, ezért
. 171 ol ol ol
du = auxdt—k ayuydt+ P —udt + — 5 —dt. (6.9)

A (6.9) tagjait leosztva dt-vel megkapjuk a sebességvaltozas sebességét:

di _ o, %, i i _ o
TR R R P E

—

d= +i(Vii). (6.10)
A (6.2) egyenletbe behelyettesitve a (6.7) egyenletet és a (6.10) egyenlet legutolsé alakjat az
alabbi egyenletet kapjuk:

a—)
P (a_? +i (W‘)) dxdydz = (—Vp+V(nVii) + pg) dxdydz. 6.11)

Ezt az egyenletet Navier-Stokes egyenletnek neveziink.

Adott peremfeltételek mellett a megoldandé problématdl fiiggden a (6.1) és a (6.11)
egyenletek megolddsa mar elegendd, hogy megkapjuk a jellemzd sebesség- €s nyomadsel-
oszlast a modellezett térrészben. Ez a két egyenlet tehat alapvetd fontossagu, megoldasuk

nélkiil nem tudjuk leirni a folyadék mozgédsat. Az energiamegmaradds egyenleteinek meg-
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oldédséara izotermikus dramlés esetén nincs sziikség. A szimuldlt feladattdl fiiggden szamos
egyszerlsités alkalmazhatd, melyek bevezetésével nem feltétleniil egyszerlisodik az egyen-
letek megolddsa, de a szamitédsi igény vagy mas néven a szamitds idGtartama lerovidithetd.
Példaul folyadékaramlds szimuldcidja esetén a folyadékok elhanyagolhaté 6sszenyomhato-
sdga miatt indokolt a stirliség értékét konstansnak tekinteni. Ezt a megkozelitést gyakran
alkalmazzdk gazok esetén is ha az dramlési sebesség nem haladja meg a Ma = 0,3-es értéket,

ahol Ma a Mach-szdmot jeloli. Allandé hémérsékleten a folyadék stirtisége is allandé igy

a (6.1) az alabbi alakra egyszertisodik:

Vii =0, (6.12)

amely egyben a sebesség mez§ divergencia mentességét is jelenti. Allandé stirtiséget feltéte-
lezve a (6.7) egyenlet jobb oldalan a stirliség kiemelhet6 és m-el osztva a két oldalt az aldbbi

alakra médosul:

S|

- —v§+vv2ﬁ+ Z. (6.13)

A (6.13) egyenlet tehat az 6sszenyomhatatlan, dllandé hémérsékleten dramlé folyadék moz-
gésat leir6 alakja a Navier-Stokes egyenletnek.

Egy tovébbi igen gyakran alkalmazott egyszer(isités a nem dllandé hémérsékleten draml6
Osszenyomhatatlan folyadék mozgdsanak leirdsara kidolgozott Boussinesq-kozelités. A nem
allandé hémérséklet miatt az egyébként Osszenyomhatatlannak feltételezett folyadékelem
stirtisége kizdrolag a hdmérséklet valtozas hatdsara médosul, nyomads, illetve a nyirderdk
miatt nem. Ebben az esetben a siiriség csak a tomegerdt leird tagban jeleneik meg:

_ —v§+vvzﬁ+%g, (6.14)

S|~

sy

ahol p; a térfogatelem siirisége a megvaltozott homérsékleten €s amely értékét az alabbi
osszefiiggés adja meg: py = p[l —oT — Tp)]. Ez a megkozelités teszi lehetSvé, hogy a stirt-
ségviltozdsbdl szarmazo természetes konvekciot is egyszeriien figyelembe vehetd. Azonban
nem csak a hdmérséklet-valtozas hatdsara véltozik a fluidum stirtisége, hanem a kémiai reak-
ci6k sordn felléps osszetétel-véltozas miatt is. Igy a térfogatelemben elhelyezkedd fluidum

stirlisége a jelenlévd Osszetevok koncentricidjatdl fiigg az aldbbi Osszefiiggés alapjan:

pr =P+ pici, (6.15)

ahol p; az i-edik komponens siirliségviltozds Osszetétel szerinti tényezGje (dp/dc) linedris

kapcsolatot feltételezve. Az dsszenyomhatatlan de inhomogén osszetétell folyadék aramla-
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sat leir6 egyenlet alakja tehat a kovetkez6:

dii v
M A(ViE) = —?” VMV +

= g. (6.16)

<[@

A fent emlitett probléma szimuldcidjahoz tehat a (6.12) és a (6.16) parcidlis differencial
egyenletek megoldasa sziikséges. Erre szamos numerikus mddszer 1étezik. A legelterjedteb-
bek azok a mddszerek, melyek valamilyen diszkretizacios eljarast alkalmazva a differencial-
egyenleteket algebrai egyenletekké alakitjdk és ezen egyenletekbdl 4116 egyenletrendszerek
iterativ eljarasokkal kozelitik a megoldast diszkrét térbeli pontokban. A diszkretiz4cid so-
rédn a modellezett térrészt diszkrét térbeli elemekre bontjuk fel €s minden ilyen ugynevezett
kontroll térfogatra felirjuk — a diszkretizaciés mdodszerre jellemzd alakban — a transzport-
egyenleteket. Az algebrai egyenleteket matrix alakban egy nagy egyenletrendszert alkotnak
amelyet erre alkalmas eljarasokkal — példaul Gauss-elimindcioval — mar meg tudunk oldani.
Diszkretizacios eljarasokbdl a legismertebbek a véges differencia, véges elemek és a véges
térfogatok modszere. Fluiddinamikai szamitdsok sordn ez utébbit alkalmazzdk a leggyakrab-
ban azon pozitiv tulajdonsaga miatt, hogy mind globalis, mind pedig lokélis szinten konzer-
vativ. Ez azt jelenti, hogy a megmaradasi torvények nem sériilnek az egyenletek megolddsa
sordn, igy viszonylag durva racshédlé esetén sem kapunk fizikailag értelmetlen megoldést.
Ez a tulajdonsag jol tiikrozoédik az altaldnos transzportegyenlet véges térfogat modszerben

alkalmazott alakjan is:

% /pq)dV —i—/n~ (pdu)dA = /n- (Cgradd)dA + /Sq,dV. (6.17)
% A A cv
Ahol ¢ a folyadékelem egy intenziv tulajdonsdga n a feliiletrdl kifelé mutaté normal vektor
és I' a 0 mennyiség diffuzids egyiitthatdja. A (6.17) egyenlet bal oldaldnak masodik €s jobb
oldaldnak els6 tagjan alkalmazdasra keriilt a divergencia tétel, melynek 1ényege, hogy adott
mennyiség térfogati integraljat ki tudjuk fejezni a térfogatot hatdrolé lapokon vett feliileti
integrilok osszegével. Az els6 tag a ¢ teljes mennyiségének véltozdsdnak sebességét adja
meg a kontroll térfogatban, a méasodik tag a ¢ konvekcié hatdsara torténd csokkenését irja
le az adott térfogatelemben. A jobb oldalon ¢ difftizié miatt bekovetkezd novekedése és az
esetleges forrdsokban keletkezd mennyis€g (Sy) taldlhato. Tekintettel arra, hogy a diffuzié
sordn ¢ a negativ gradiens irdnydba mozdul el, a diffiziv tag celldba torténd bedramlést jelol.
Tranziens (id6ben véltozd) probléma vizsgélatanal természetesen a tagok idd szerinti integ-
ralasat is el kell végezni. A véges térfogatok mdodszere tehdt a Gauss—Osztrogradszkij-tétel
alkalmazasaval, a diszkretizaci6 sordn kapott kis térfogatelemekre irja fel a megmaradasi
torvények —folyadékaramlds esetén a Navier-Stokes egyenletek— integral alakjat, vagyis a

fluxus mérleget.
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A modellezett térrész diszkretizacidjaval a differencidl egyenletek algebrai egyenletek-
ké alakithatok a szomszédos elemek segitségével. Két dimenzidban a szomszédos elemek
szama négyre, mig harom dimenzidban hatra n6 és az algebrai egyenletekben is ennek meg-
felelden novekszik a tagok szdma is. Minden rdcspontra annyi algebrai egyenletet kapunk,
ahdny valtozonak keressiik a megolddsat az adott pontban. Egy adott valtozora felirhatjuk az
aldbbi egyenletet:

Al0] =D, (6.18)

melyben az A matrix sorai egy-egy térfogatelemre kapott algebrai egyenlet egyiitthatdit
tartalmazza, a [0] a megolddsvektor, b pedig a kezdeti értékeket tartalmazé matrix. Ezt
az egyenlet mar tobbféle modszerrel megoldhatd, legegyszertibb esetben példaul Gauss-
elimindcidval de legtobbszor valamilyen iterativ eljarast alkalmaznak.

A Reakcid-diffuzio-advekcei6 rendszerek szimulécidja sordn a ¢ mennyiség szimulalt tér-
részben torténd mozgéasanak (transzportjanak) teljes leirdsahoz sziikség van a sebességmezd
megadasdra. A sebesség értékek meghatidrozasdhoz a Navier-Stokes egyenlet megolddsa-
ra van sziikség. Osszenyomhatatlan folyadék dramldsanak szimuldcidja esetén azonban ez
komoly kihivést jelent. Ebben a formdjadban ugyanis az egyenletrendszerben a nyomds ér-
tékének meghatirozasdhoz sziikség van a sebességértékekre, ugyanakkor a sebességértékek
sem hatdrozhaték meg a nyomdsmezd ismerete nélkiil. Elsére ez egy feloldhatatlan ellen-
tétnek tlinik, azonban 1éteznek algoritmusok, melyek a tomegmegmaradds elvét kihasznalva
képesek a probléma kezelésére. Az ilyen eljardsok koziil a véges térfogat megoldékban a
legtobbet hasznélt a SIMPLE (Semi-Implicit Method for Pressure-Linked Equations) [77]
és a PISO (Pressure-Implicit Splitting of Operators) [78] eljardsok 6tvozéseként 1étrehozott
PIMPLE (merged PISO-SIMPLE) algoritmus. A SIMPLE mddszer allanddsult laminaris
aramlasok vizsgdlatira alkalmas, tehét id6 szerinti derivaltakkal nem szamol. A PISO al-
goritmus eredetileg nem iterativ médon adott megoldast tranziens dralmdsok vizsgdlatdra,
azonban sikerrel adaptaltak dllandosult dramldsvizsgalatokhoz is. Mindkét modszerben ko-
z0s, hogy egy feltételezett nyomadsérték alkalmazdsaval implicit médon oldja meg a impulzus
egyenletet (a linearizalt algebrai egyenletrendszert), melynek eredményeként a sebességér-
tékek is rendelkezésre allnak. A kapott sebességértékekkel interpolacios eljarasokkal, a cel-
lakat elvalaszt6 feliiletekre szdmitott tomegaramok azonban nem elégitik ki a kontinuitési
egyenletet. A tomegdramokban megjelend egyenlStlenséggel egy tgynevezett korrekcids
egyenletben a kezdetben onkényesen valasztott nyomdasérték korrigalhat6 és egy kovetkezd
iterdciéban madr a valds értékhez kozelebbi sebesség- €s fluxusértékeket kapunk eredményiil.

A linearizalt algebrai egyetlenegyszer felirdsa a diszkretizaciés eljarassal valik lehetd-
vé. A szimuldcidkban a rakétakisérletek soran alkalmazott kisérleti geometridnak megfeleld
méretl racshdlé pontjaiban szamoltam a sziikséges valtozok értékeit. A racshalokiosztis-

ndl a szomszédos pontok kozotti tdvolsdgok a kovetkezSképpen alakultak: 4, = 0,025 mm,
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hy = 0,5 mm, A, = 0,2 mm, ugyanis ennél a elrendezésnél szlint meg a kapott eredmények
racshalofiiggése. A cellakiosztds x és y irdnyban izotrép, azonban z irdnyba a csomépon-
tok kozotti tdvolsag csokken. Az ilyen irdnyu stritésre azért volt sziikség, mert az el6zetes
szamitasok alapjdn intenziv dramlés a folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében alakult ki, ennél
fogva itt indokolt a szimuldcié pontossdgdnak novelése. A legutolsé cella magassaga igy
a legelsd celldénak 6tode. Természetesen az egyenletrendszer megoldhatsagiat e modszer
esetében is a kezdeti- és peremfeltételek biztositjdk melyeket a 6.1 dbranak megfeleléen al-

litottam be.

1 5

6.1. dbra. A termék (sarga) és a reaktans (kék) oldatrészek elhelyezkedése at = 0 idSpont-
ban, illetve a geometridt hatdrolé peremfeliiletek.

A sebességmezd meghatarozasandl a kezdeti értékeket nulldnak valasztottam at = 0
id6pillanatban. Azon feliileteken, ahol a valésdgban a cella fala taldlhat6 (a 6.1 dbrdn az
1, 3, 4 és 5 jeld feliiletek), rogzitett O dramlasi sebességet (,,no slip” feltételt) allitottam be
peremfeltételként. A 2-es szammal jelolt feliileten, amely a folyadék-gaz hatérfeliiletnek
felel meg és ahol a Marangoni instabilitds kialakul, egy specidlis peremfeltételt definidltam.
Ez a feltétel egy nyirasi sebesség definidldsa a felszinen, mely altalinossdgban az aldbbi
alakban irhat6 fel:

il d
na—z = —MaVC,' = d—C"YiVC‘i.

A (6.19) egyenletben az M, az dgynevezett Marangoni-koefficiens, 7y a feliileti fesziiltség

(6.19)

értéke a folyadék-gaz hatérfeliileten, c; pedig a feliiletaktiv komponens koncentricija. Igy
a feliileten kialakul6 folyadékmozgés nagysaga a front mentén kialakul6 koncentraciogradi-
ens nagysagatodl, illetve a reakcid lejatszodasa sordn jellemzé feliileti fesziiltség valtozasanak
nagysagdtdl és irdnyatdl fiigg. A modellszdmitdsok sordn a Marangoni-koefficiens a valo-
sdgban mért értéknél (3,6- 1073) egy nagysagrenddel kisebb érték (1,2-10~%) esetén kaptam
vissza a szimuldciok eredményében a val6sagban egyensilyi rendszerben mért frontterjedési
sebességértéket.

A szadmitdsok sordn a sebességértékek mellett meghatarozasra keriiltek a komponensek
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koncentracidértékei. A modell 6t komponens, a jodétion, a jodidion, a trijodidion, a proton
€s az arzénessav koncentriciojdt és eloszlasat reakcid-diffizio-advekcié (RDA) rendszernek
megfelelGen, a kovetkezd mérlegegyenlet alapjan szamolja:
ac; 2 —

> = D;Vci—uVe+ f;, (6.20)
amely egyenletben a D; a diffiziés egyiitthatd, i a kozeg dramlési sebessége, f; az i-edik
komponensre jellemz6 forrdstag mely a komponenst termeld és fogyasztd reakcidk Gssze-
ge. A diffuzids tagban a komponensek diffizids egyiitthat értékének a vizes oldatokban
jellemzd D; = 2-10~° m? /s-ot vilasztottam kivéve a hidrogénion esetében, melynek mozgé-
konysdga jellemzden kétszer nagyobb a tobbi ionhoz képest igy Dy + = 4-107° m?/s. Az ii
értékeit a Navier—Stokes-egyenletek megolddasabdl veszi az algoritmus. A folyamat sordn, a
kiilonboz6 reakcidkban keletkezett és elfogyasztott anyagmennyiséget az utolsé tagban sza-
mitjuk. Az irodalmi attekintésben bemutatésra keriilt, hogy az IAA-rendszer a Dushman és
Roebuck reakcidkkal jol leirhat6 folyamat. A szamitdsaimban én figyelembe vettem a jodid-
ion és a molekularis j6d kozotti egyensulyi folyamatot, melyben trijodid-ion keletkezik. Az
egyensulyi reakci6 a kovetkezd:

L+ =3I". (6.21)

Triojodionnal a Dushman és a Roebuck reakcidk rendre az aldbbi alakra médosulnak:

105 +8I" + 6H" — 3I; +3H,0 (6.22)
I; +H3As03 + H,0 — 317 + H,AsO, +3H™. (6.23)

A bevezetésben a Dushman reakciora leirt sebességi egyenlet véltozatlanul felhasznalhato,
azonban a Roebuck reakcié sebességi egyenlete az aldbbiak szerint médosul:
’ k/3 [13] [Hg ASOg]

= T (6.24)

ahol Ky = 4,3-107> M?s~ 1.
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Ezen adatok felhaszndldsdval az egyes komponensekre a forrdstagok az aldbbi mddon ir-
hatok fel:

fur = —6r1+31) (6.252)
Jro; =11 (6.25b)
fi- = —8r1+31) (6.25¢)
fip =3r-1 (6.25d)
FH;A505 = —15. (6.25€)

Az egyenletrendszer megolddsahoz a CVODE programcsomagot hasznédltam, az OpenFOAM
megoldémotorjdba integrdlva [79]. Az egyenletrendszer merevsége miatt a CVODE cso-
magba, az ilyen, igynevezett ,stiff” egyenletrendszerek kezelésére beépitett implicit BDF
(backward diferrentiation) modszert alkalmaztam. A PIMPLE algoritmus iteracids 1épései-
nek végén a koncentracidomezd értékei a (6.25) egyenletrendszerben szamolt anyagmennyi-
ségekkel keriilnek korrekciéra. A kezdeti koncentraciéértékeket a 6.1 tdblazatban tiintettem
fel.

6.1. tablazat. A modellszamitasok soran alkalmazott kezdeti koncentracidoértékek a reaktans-
és termékoldatrészben.

co /mmol-dm™> | 10; H3AsO; I I H*
reaktdns 1290 36,12 00 1,29-10° 10~*
termék 0,00 0,00 2,58 5,16 30,96

Reakci6-diffizié rendszerekben a reakcid beinditdsdhoz autokatalizatornak jelen kell
lenni a reaktansok kozott. Nincs ez mdsként az elméleti szamitdsokban sem, az ilyen fo-
lyamatok szimuldcidja sordn jellemzden a termék oldatrésznek megfelel6 Osszetétell térrész
definidlasaval torténik a reakci6 inicidldsa. A modellszdmitdsokban a platina szal helyze-
tének megfeleld pozicidban definidltam termékre jellemzd koncentracidval rendelkezd cel-
ldkat. A program a z-tengely mentén minden olyan celldban ezt a kezdeti értéket allitotta
be, amelyek egy 0,5 mm-es sugari korbe beleestek. Igy — a szimmetria peremfeltétel miatt —
egy félkor alapd egyenes hasdbban minden cella termékosszetételnek megfeleld kezdeti kon-
centracioértéket kaptam. A termékoldatrészben sziikség van minimadlis jodid-ion jelenlétére,
kiilonben nem indul be a reakci6 a (2.5) és a (6.24) egyenleteknek megfelel6en. Tovab-
bi két komponens eloszldsat szamittattam még az algoritmussal de a fentebb leirt médtol

eltérGen. Az arzénsav mennyiségét az arzénessav kezdeti- és az aktudlis koncentracidértéke-
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inek kiilonbségébol nyertem ([H3AsO4] = [H3AsO3]p — [H3AsO3]), mig a keletkezett jod
mennyiségét a (6.21) egyenlet alapjan hataroztam meg. Ez utébbihoz az egyensulyi dlland6
értékét K = 740 dm>mol~!-nek vettem R. W. Ramette 6sszefoglalé munkdja alapjan [80].

Tekintettel arra, hogy a szdmitdsokban a Navier-Stokes egyenletek Boussinesq kozelités-
sel egyszer(sitett alakjat alkalmaztam, az algoritmus segitségével szdmithat6 a reakcid sordn
fellépd strtiségvaltozasbdl — vagyis a Rayleigh—Taylor-instabilitdsbdl — ered6 folyadékmoz-
gds nagysdga €s irdnya. Ehhez azonban ismerni kell az folyamat lejatszéddsa sordn az ak-

s 2 7 7

tudlis strtiségértékeket. A folyadék stirlisége inkompresszibilis és izotermikus koriilmények

kozott annak Osszetételébdl adodik. Ismert Osszetétel esetén a slirliség — a koncentracid és

stiriség kozott linedris 0sszefiiggést feltételezve — az alabbi médon szadmithaté:

Pk = Py +Pio- 105 ]+ Pty as0, [H3ASOs] +pr-[I7]+
P [13]+ Pityas0, HaASO4] = py + ¥ pici, (6.26)
ahol p, a viz siirlisége, ¢; az adott komponens koncentricidja, p; pedig a slrliség kon-

centraciofiiggését megad6 anyagra jellemz6 egyiitthatd. Az egyiitthatok értékét a 6.2 tab-

lazat tartalmazza. A modellszamitdsok sordn 360 masodpercnyi iddtartamban vizsgéltam

6.2. tdblazat. A modellszdmitasok sordn alkalmazott, a kiilonb6z6 anyagokra jellemzd ugy-
nevezett sliriség koefficiensek

IO; H3AsO3 I; I H3AsOq4
pf/em®mol~! | 0,1744 02652 0,3086 0,1230 0,2772

koncentracié- és aramlési viszonyokat, mely 43, illetve 22 médsodperccel tobb annél az id6-
tartamndl, ami a kisérlet sordn a rendelkezésiinkre allt. Az algoritmus id6lépcsdjének (Ar)
fix 1073 s értéket vélasztottam. Az eredményeket minden 6tezredik id6lépcsdben frattam ki,
tehat a kiszamitott koncentracié-, nyomads- €s sebességértékek 5 méasodperces felbontdsban

allnak rendelkezésemre.
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7. Eredmények

7.1. Modulalt gravitacios erotér hatasa

A parabolarepiilések sordn mind zdrt, mind nyitott folyadék-gaz hatarfeliilet kialakitdsara
alkalmas celldkban végeztiink méréseket. Vizsgaltuk a folyadék-gaz hatarfeliilet kialakit-
hatésdgat mikrogravitdcidban, melynek sikeressége nagyban fiigg a cellatoltés sebességétol.
Tul gyors toltési sebesség esetén ugyanis - graviticié hidnydban - el6fordulhat, hogy a re-
aktans oldat nem a cella aljatdl, a bevezeté nyilasok feldl tolti ki a reakcidcellat, hanem
valamilyen nemvart médon, a cella peremén tdljutva akadédlyozza a teljesen sik folyadék
felszin 1étrehozasat. A celldk tilsdgosan lassu feltdltése esetén, azonban a rakétakisérlet
soran korlatozottan rendelkezésre all6 hasznos kisérleti id6 vész karba. Ebbdl kifolydlag
meg kellett hatdroznunk egy optimdlis dramldsi sebesség tartomdnyt. Vizsgdlnunk kellett a
reakci6 inicidldsdnak koriilményeit is. Révén, hogy az inicidldst platina elektrédon torténd
elektrolizissel végeztiik, elkeriilhetetlen a gazbuborékok megjelenése az elektrod kozelében.
Ezen buborékok viselkedését, a folyadék-gaz felszinre €s az inicidldsra gyakorolt hatdsat is
teszteltiik a kisérletek sordn.

A zért cellakban elvégzett kisérletekkel, a Marangoni-instabilitds kizdrdsaval, a Rayleigh—
Taylor-instabilitds dltal keltett &ramldsok €s azok frontalakra gyakorolt hatdsa vizsgalhaté a
moduldlt graviticids erdtérben. A parabolarepiilések sordn egyediil a front alakjdban, illetve
terjedési sebességében bekovetkezd valtozdsokat figyeltiik. A kialakult folyadékaramldsra
is ezek alapjan kovetkeztettiink. Modulalt gravitacids erdtérben az akar fiiggdlegesen, akar
vizszintesen inicidlt front a cella tetején halad még akkor is, ha az inicidlds mikrogravita-
cioban torténik. Amint a repiildgép kilép a mikrogravitacids fazisbdl a stirliségkiilonbség
miatt megindul a keveredés, a termék oldatrész a cella fels6 részébe dramlik és az inicidlds
helyét6l sugdr irdnyban terjed. A front alakja a mar kordbbi munkakbdl ismert ujjas szer-
kezet, mely a graviticids erStér valtozasdnak hatdsara valtozik. A 7.1. dbrdn a zart cellar6l
harom eltér6 graviticids gyorsuldsi érték mellett késziilt fotd 1dthatdé. A normal graviticids
koriilmények kozott jellemz6 frontalakhoz (7.1 (a)) viszonyitva a hipergravitaciés fazisban
a front csdicsosabba vilik, gorbiileti sugara lecsokken (7.1 (b)). A megndvekedett gyorsu-
l4si érték miatt a felhajtéerd is g-szeresére nd, igy az dramlds intenzitdsa is megnd. Mikor
a repiil6gép a mikrogravitacios fazisba 1€p, a z irdnyu gyorsuldsi érték mindossze néhany
masodperc alatt csokken le a 1072-os értékre. A g értékkel a felhajtéers mértéke is két nagy-
sagrenddel lecsokken. Ebbdl az kovetkezik, hogy a folyadékdramlas kevésbé lesz domindns
a rendszerben, igy maga a reakcid-diffizid jelensége keriil el6térbe mint hajtéers. A front
alakja a hipergravitdcidhoz képest ellentétesen valtozik; a gorbiileti sugara megnd. Tekin-

tettel arra, hogy a front alakjaban jelentds valtozds csak a csics kornyékén 1ép fel, ezért a
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(a) 1,09

(b) 1,79

7.1. dbra. A parabolarepiilés sordn a zdrt celliban elvégzett kisérleti felvételek normél gyor-
suldsi érték mellett (a), hipergravitdciéban (b) €s mikrograviticioban a kiértékelés sordn
hasznalt teriilettel (c). A felvételek mindhdrom esetben egy 5,8 cm x 1,0 cm-es teriiletet
mutatnak.

frontalak részletes vizsgdlatat csak a 7.1. abra (c) képén fehér téglalap altal jelolt teriileten
végeztem el. Ennek eredményét a 7.2. dbrdn tiintettem fel, mely megmutatja, hogy nem csak
a front alakjdban torténik véltozds, hanem a frontterjedés sebessége is nagyban megvaltozik.

Ez természetes, hiszen a reakcié-diffuzié altal vezérelt front sebessége alacsonyabb, mint ha
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7.2. dbra. A parabolarepiilés sordn zart celldban terjedd front alakjdnak €s helyzetének 2
szekundumos szuperpozicidja. A kék gorbék a hipergraviticidban, a piros gorbék a mikro-
gravitacids fazisban rogzitett fotokon meghatarozott frontalakok.

konvekci6 is fellép hajtéer6ként. Ahogy a front sebessége lecsokken, a csics gorbiileti suga-

ra elkezd novekedni. A gorbiiletekkel tlizdelt frontok kisimuldsét el6idézo jelenséget korédb-
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ban mar tobben leirtdk [81]. A jelenség a konkdv gorbiilettel rendelkezd frontot lassitja, mig
konvex gorbiilet esetén gyorsitd hatdsa van. Amint a repiil6gép elhagyja a mikrograviticios
fazist, a front sebessége ismét megnd €s visszanyeri eredeti gorbiilt alakjat. A frontsebessé-

gének vizsgalatira dbrdzoltam a front pozicidjit az id6 fliggvényében a 7.3. dbran. Az igy
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7.3. dbra. A parabolarepiilés sordn zart celldban terjedd front pozicidja az id6 fliggvényében
egy parabola mandver soran.

késziilt abran megjelenitett adatsor segitségével hatdroztam meg a frontsebességet ugy, hogy
a pontsorozat egyes szakaszaira egyenest illesztettem, mely meredeksége a front terjedési
sebességét adja. Ilyen dbrdzoldsmdd esetén amellett, hogy nagyon szemléletesen latszodik,
hogy a front sebessége mennyire lecsokken mikrogravitdcidban, az is szembet(ing, hogy a
frontsebessége minimalis késedelemmel reagdl a gravitacids gyorsuldsban bekovetkezd val-
tozdsokra. Zart cella esetén tehdt mind a frontalak, mind pedig a front sebessége valtozik a
gravitacids erdtér véltoztatdsaval. A mért frontsebességeket a gravitacids gyorsulas fliggvé-
nyében a 7.4. dbran tiintettem fel. Megéllapithatd, hogy csokkend gravitacios gyorsulds érték
mellett a front terjedési sebessége is csokken, de sem a zart, sem pedig a nyitott rendszer ese-
tén nem 4ll meg a front teljesen. Ennek oka, hogy a reakcid-difftizié mint hajtéerd nem fiigg
a gravitacios gyorsulds értékétdl. Ezek alapjan elmondhatd, hogy nyitott celldban hasonlé
viselkedést figyeltem meg a front sebességét illetGen, mint a zért cellaban elvégzett kisérle-
tek esetén, kivéve mikrogravitacios fazisban. Mikrogravitacidban ugyanis nyitott celldban a
reakcio-diffuzio sebességnél szignifikansan nagyobb sebességgel haladt a reakciéfront. Ez a
Marangoni-instabilités jelenlétére utal. Sikeriilt tehat a Marangoni-instabilitds hatdsat kimu-
tatni mikrogravitacioban a Rayleigh—Taylor-instabilitds hatdsanak nagysdgrendekkel torténd

lecsokkentésével .
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7.4. abra. Parabolarepiilés sordn kisérletileg meghatarozott frontsebességek gyorsulasi érték-
t6l valé fiiggése a nyitott ([J), illetve zart cella (H) esetén.

7.2. Foldi referenciamérések eredményei

Annak érdekében, hogy a mikrogravitdcidoban kapott eredményeket, illetve a megfigyelt je-
lenséget referencia rendszerrel 0ssze tudjam hasonlitani, normdl (f6ldi) gravitacios koriilmé-
nyek kozott is végeztem kisérleteket. Két foldi referencia mérést végeztiink el. Az egyik
esetben a MASER kisérlet sordn hasznalt oldatokkal jatszattuk le a reakciét és hatiroz-
tam meg a reakciofront terjedési sebességét abban az esetben, amikor a hajtéerd kizardlag
reakci6-diffuzié jelensége. Ehhez olyan elrendezést kellett alkalmaznom, amellyel stabil
hidrodinamikai stiriségrétegzddés jon l1étre. Ez fiiggbleges elrendezésben, feliilr6l torténd
inicidldssal érhetd el az IAA rendszer esetén. Ez esetben a front feliilr6l lefelé terjed és a ki-
sebb slriiségl termékoldatész helyezkedik el a nagyobb stirliségii reaktins oldatrész felett. A
mérés sordn egy 5 mm atmérdjd, alulrdl zart tivegcsovet haszndltam. Ezt toltottem meg a re-
aktans oldattal, majd egy elektrdd parra 4 méasodperig 5V fesziiltséggel inicidltam a reakciot.
A rogzitett képfelvételeket a mar kordbban ismertetett frontpozici6-id6 gorbe 1étrehozasaval
értékeltem ki. A mérés alapjan a tisztan reakcié-diffuzio altal vezérelt frontterjedés sebessé-
ge 1,926 £ 0,001 mm/perc-nek adddott.

A jodat-arzénessav rendszerben foldi gravitacids koriilmények kozott a reakcid sordn
bekovetkez6 stiriségcsokkenés miatt megfeleld orientacidban kialakul a Rayleigh — Taylor-
instabilitds. Példdul fiiggbleges frontinicializdlds esetén vizszintes slrliséggradiens alakul
ki és konvekcidt indukdl a folyadékban. A jobb Osszehasonlithatésdg érdekében megvizs-
giltam a rendszer viselkedését a rakétamodulban is. Erre az egyik olyan alkalommal volt

lehetoségem, amikor a modul miikodésének tesztje, illetve a kisérleti paraméterek finom-
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hangoldsa tortént. Ennek sordn 10 mm-es celldban a repiiléshez meghatirozott beallitdsokkal
végeztiink egy probakisérletet. Mind a Fourier — deflektometria mind pedig a PIV technika
kamerdjaval rogzitettiink felvételeket. A kisérletet végrehajtva, a mar korabbi munkakbol
ismert frontterjedési tulajdonsdgokat figyeltilk meg. Az inicidlds utdn néhdny masodperc-
cel mar szabad szemmel is lathat6 mddon megjelenik a sotét szindi termékoldatrész a katéd
kozvetlen kozelében. A keletkezd kisebb stirtiségili termék oldatrész a felhajtéeré hatdsara
konvekcidval eljut a folyadék-gaz hatarfeliiletre. Itt a 7.5. dbran lathaté gorbiilt, ujjas alakzat
alakul ki, és ezt az alakzatot megtartva terjed a front a bal oldalon elhelyezkedd elektrodtdl

tdvolodva. Elérve a cella oldalfalat, a front fiiggblegesen lefelé terjed tovabb mindaddig,

1cm

e T g

7.5. dbra. Foldi referencia mérés soran megfigyelt ujjas szerkezet( frontalak az inicidlds utan
65,65 masodperccel a 10 mm széles celldban.

amig rendelkezésre 4ll reaktdns oldatrész. A front alakjanak tér- és idSbeli véltozasat a 7.6.
abran dbrazoltam. Az igy nyert adatokbdl meghatdroztam a front terjedési sebességét az

x-tengely mentén mely 20,6 +0,2 mm / percnek adddott.
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7.6. dbra. Foldi referencia mérés soran tapasztalt frontalakok 14,9 masodperces szuperpozi-
cidja.

Ez a megnovekedett sebesség a Rayleigh—Taylor-instabilitds altal keltett intenziv dram-
lasbol szdrmazik. A keletkezd kisebb stirtiségli termék oldatrész elmozduldsanak hatdsdra
a tombféazisban olyan erdk ébrednek, melyek a teljes folyadékréteget mozgasba hozzdk. A
kialakul6 dramlést a PIV felvételek kiértékelésével jelenitettem meg és dbrazoltam a 7.7. éb-
ran. Ez alapjdn egy, az 6ra mutat6 jardsaval megegyez6 irdnyu konvekcids gytiri rajzolédik

ki. A gytiri kozéppontja az ujjas frontalak csicsa mogott, x = 3,0, z = 0,8 cm-nél taldlhat6. A
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cella alsé felében az aramlés a felszin kozelében elmozdul6 folyadékrésszel nagysdgrendileg

azonos sebességli, de ellentétes iranyu.
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7.7. ébra. A foldi referencia mérés soran késziilt PIV felvételek kiértékelésével kapott aram-
lasi kép a 10 mm széles cellaban hattérben az azonos id6ben készitett kisérleti felvétellel,
melynek szinei nem felelnek meg a valésdgban megfigyelhet6 szineknek. A kiértékelés so-
rdn a felhaszndlt két PIV kép kozotti id6kiilonbség 1,25 masodperc.
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7.3. Mikrogravitacioban elvégzett mérések eredményei

Mikrograviticidban, a Rayleigh—Taylor-instabilitds hidnydban gyengébb aramldsok kialaku-
lasara szamithatunk. A felhajtéerd megsziinésével az a hatéds keriil kikiiszobolésre, amely
a korabbi kisérletekben nagy mértékben elnyomta a feliileti fesziiltség kiilonbségébdl eredd
erd hatdsat. Ez 4ltal a frontalak elnyujtottsdganak csokkenése is varhat6. A MASER-13
rakéta fedélzetén elddllitott kdzel 6 percnyi tisztdn mikrograviticids allapot megfeleld ko-
riilménynek bizonyult a Marangoni-instabilitds hatdsdnak vizsgdlatdra.

A MASER rakéta fedélzetén két celldban végeztiink kisérleteket, melyek minden egyes
1épését, ugy mint a cellak feltoltését, illetve a reakcid inicidlasat is a mikrograviticios fazis-
ban hajtottuk végre. Az automatikus feltdltés utdn manudlisan allitottuk be a folyadékszintet
a celldkban és mind az automatizalt fazis, mind pedig a kézi toltés tokéletesen mikodott. A
celldk feltoltése sordn nem tortént semmilyen varatlan esemény, a folyadék a cellat a beve-
zetések feldl toltotte ki és a folyadékréteget a feliileti fesziiltség egyben tartotta. A valasztott
toltési sebesség tehat megfelelének bizonyult mindkét cella esetében. A reakcid inicidlasa-
ban sem kovetkezett be nem vart esemény, a valasztott fesziiltség érték és idétartam elegendd
volt a reakcio elinditasdhoz. A fesziiltség elektrédokra kapcsoldsa utdn megjelentek a gazbu-
borékok azok felszinén, és csupdn egy buborék szakadt el az elektréd feliiletérdl, de az sem
érte el a folyadék-géaz hatérfeliiletet, minddssze néhany millimétert mozdult el az elektrod
mentén.

A buborékok megjelenése utin néhany masodperccel a sotét szin termékoldatrész is fel-
tlinik az elektréd kozvetlen kdrnyezetében, viszont felhajtéerd hidnyaban a front meg6rzi az
inicidlas geometridjaval megegyezd alakot. A front inicidlasa az elektréd felsé 8 mm-es sza-
kaszan tortént meg a 10 mm széles celldban, igy a front alsé részén egy gorbiilt geometria a

jellemz6 (lasd a 7.8. abrat). A gorbiilt rész sugara a front terjedése sordn a végtelenbe tart,

+19 s +29 s +39 s +49 s +59 s +69 s +79 s

wo |

7.8. abra. A kezdeti frontalak véltozdsa az elektréd kozvetlen kornyezetében az inicidlast
kovetd 79 masodpercben.

igy a front als6 részének gorbiiltsége egy adott id6 utdn eltlinik. A front alakjdban bekovet-
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kez$ valtozas a folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében éppen ellentétes. A front ezen szakasza
az inicialast kovetd 39. masodpercig még az elektroddal parhuzamos, egyenes iranyultsa-
gl. A 7.8. dbran az inicidlast kovetd 49. masodpercben a front legfelsd rovid szakaszan mar
latszodik, késébbi képeken pedig egyre jobban kivehetd, hogy egy gorbiilet alakul ki. A
folyadék-gaz hatérfeliileten tehat egy torzité hatds megjelenését tapasztaltam. A kordabban
mar bemutatott front pozicio-alak gorbesorozatot a MASER kisérlet felvételei alapjan is el-

készitettem €s a 7.9. abran mutatom be. A 7.9. dbran a frontalak tér- és idébeli valtozasat
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7.9. dbra. A reakcidfront alakjanak tér-€s idobeli fejlddése mikrogravitdcidban a 10 és 5 mm
sz€les cellaban. Két szomszédos frontalak kozotti idokiillonbség 14,85 méasodperc.

kovethetjiik a rakétakisérlet teljes idotartama alatt. Lathato, hogy reakcidfront viselkedése
mind a cella aljan eltind, mind pedig a folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében megjelend dolt
részt illetGen az eltérd celldkban nagy hasonlésagot mutat. A keskenyebb (5 mm széles) cel-
ldban a front terjedésére 337 masodperc, mig a 10 mm széles celldban a hosszabb toltési pe-
riédus miatt 317 mésodperc id6 allt rendelkezésre mikrogravitaciéban. A cella alsé részében
a front altal megtett tdvolsag az eltelt idével ardnyos, azonban a folyadék-gaz hatarfeliileten
az 5 mm széles celldban a front kisebb tdvolsdgot tesz meg annak ellenére, hogy tobb id6 allt
rendelkezésére. Az is szembetling, hogy ellentétben a foldi-, illetve a modulalt graviticids
koriilmények kozott elvégzett kisérletekkel, a frontterjedés a cella teljes keresztmetszeté-
ben jellemzd, nem korldtozddik a cella felsé negyedére. Hosszabb id6tartamon vizsgdlva a

front alakjat az lathat6, hogy a front felsd része a gorbiilet megjelenése utdn megddl és a
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cella felsd részében meg is Orzi ezt a dOlt irdnyultsdgot a kisérlet teljes hatralévé részében.
Gyakorlatilag a front két egyenes szakaszra bonthato: a dolt felsd szakaszra, illetve az als6
z-tengellyel parhuzamos szakaszra. Bar a reakciéfront az id6 elérehaladtaval egy allandésult
konkav alakzat, a folyadék gdz hatarfeliilettel érintkezd végére a dolgozat tovabbi részében
ugy fogok hivatkozni, mint a front ,,csicsa”. A front terjedési sebességét harom kiilonbo-
z6 vonal mentén hatdroztam meg. A hdrom szakaszbdl kettd az x-tengellyel parhuzamos.
Ezek esetében egy-egy 966 képpont x 24 képpontos teriileten vett idébeli 4tlagos frontpo-
zici6 adatokat gydjtottem ki és dbrazoltam az 1d0 fiiggvényében. Az egyik ilyen teriiletet
a folyadék-gdz hatérfeliilethez kozel jeloltem ki ugy, hogy a kdzépvonala z = 9,23 mm-es
koordindtdnal legyen, mig a masik teriilet kozépvonala a cella aljanél z = 0,55 mm-es koor-
dindtdhoz keriilt. De nem csak az x-tengellyel parhuzamos terjedési sebességet hatdroztam
meg, hanem a dolt résznek a tombfazis felé, a frontalakra merdleges tgynevezett normal
irdnyba torténd terjedésének a sebességét is. Ezt tigy hajtottam végre, hogy a dolt szaka-
szokra illesztett egyenesek egyenleteinek segitségével kiszdmoltam a szomszédos szakaszok
kozotti tdvolsagot és azt dbrdzoltam az 1d0 fliiggvényében a 7.10. dbran. Az dbran jol lathato,
hogy a gorbék meredekségében — foként a folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében — egy 150
— 175 masodperc hosszisagu tranziens allapot jellemz6. Ez id6 alatt a front folyamatosan
gyorsul, majd a sebessége a kisérlet késobbi idotartamédban dllandonak tekinthetd sebességet
vesz fel. A cella aljan mért frontsebességekben szignifikdns véaltozds nem mérhetd, és az
egyenesek meredekségén lathatd, hogy az itt mért frontsebesség értékek megegyeznek a két
eltérd méretd celldban. Ezzel szemben a celldk fels6 részében mért frontsebességekben mar
szignifikdns eltérés mutatkozik a két kiillonboz6 celldban. A front ddlt részének tombfizis
felé torténd terjedési sebesség sem fiigg a cellamérettdl. Raadasul ezen egyenesek meredek-
sége nagy hasonlésdgot mutat a celldk alsé részén a z-tengellyel parhuzamos irdnyultsagi
frontszakasz terjedését leiré pontsorozat meredekségével.

A 7.10. dbréan szerepld pontsorozatok x = 200 és x = 260 masodperc kozotti szakaszaira
illesztett egyenesek meredekségei alapjan meghatérozott, illetve a foldi referencia mérések
soran kapott sebességeket mm/perc mértékegységre torténd 4tvaltas utan a 7.1. tabldzatban

gy(jtottem Ossze. A kapott frontsebességek alapjan lathatd, hogy a folyadék-gaz hatarfelii-

’ v (mm/perc) H felszinhez kozel \ a cella aljan \ ferde rész normdl irdnyban ‘
5 mm (0g) 4,16 £ 0,02 1,848 £ 0,003 2,058 £ 0,009
10 mm (0g) 5,72 + 0,01 1,813 £+ 0,003 1,95 £ 0,01
10 mm (1g) 20,61 £0,2 -
Tisztan reakcio-diffuzio vezérelt front esetén: 1,926 £ 0,001

7.1. tablazat. Kisérletileg meghatdrozott frontsebesség értékek

leten a megnovekedett frontterjedési sebesség okozza a front felsé szakaszdnak megddlését,

mig a tombféazisban csak minimalis eltérés mutatkozik a reakci6-diffuzié altal vezérelt front
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7.10. abra. A front kiilonb6z6 szakaszainak poziciéja az id6 fiiggvényében a két rekaciocel-
ldban (a folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében a 10 mm-es celldban (e), az 5 mm-es celldban
(m), a cella als6 részében a 10 mm-es celldban (a), az 5 mm-es celldban (v), illetve a dolt rész
normdl irdnyu terjedése sordn a 10 mme-es celldban (e) és az 5 mm-es cellaban (m).

terjedési sebességéhez képest.

A frontsebesség adatok alapjdn megalkottunk egy egyszerli modellt, amellyel a front
terjedését geometriai terjedéssel kozelitettiik. Ennek a modellnek a lényege, hogy azt felté-
telezziik, hogy a front mindenhol reakcid-diffizié dltal vezérelt front esetén megfigyelhetd
sebességgel (Vo) terjed. A frontot kiilonb6z6 pontforrdsokbdl inditott Vjy sebességgel terjedd
hulldmok burkolégorbéje rajzolja ki. Ezen feltételeket dgy éllitjuk eld, hogy a platina szal-
nak megfelel6 pozicidban 4116 pontforrasokat, mig a folyadék-gaz hatarfeliileten egy moz-
g6 pontforrdst definidlunk. Ezen forrasokbdl dlland6 sebességli hullimokat inditunk és egy
adott At id6 eltelte utdn a hullimok burkol6gorbéje rajzolja ki a ty + At id6pontban jellemz6
frontalakot. A modell segitségével j6 kozelitéssel rekonstrudlni tudtuk a kialakul6 egyszer(
frontalakot a kisérlet staciondrius idoszakara. A moddszerrel két dimenzidban rekonstrudlt
frontalakokat a 7.11. dbrdn tiintettem fel szaggatott vonallal.

A modell matematikailag az aldbbi mdédon irhat6 le. Azt kell keresniink, hogy a tér
egy adott (x, z) koordindtdkkal rendelkezd pontjat melyik tipusid hulldm éri el el6bb: a cella
als6 részén reakcid-diffizié frontra jellemzd (Vo) sebességgel terjedd, vagy a felszinen a
Marangoni-instabilitasbol eredd (V;,) sebességii daramlés értékével megnovelt sebességgel

mozg6 pontbdl induld. A sziikséges id6t az el6bbi esetben a (7.1) utébbi esetben pedig
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7.11. dbra. Kisérleti frontalakok kozelitése geometriai frontterjedéssel a 10 mm széles cel-
ldkban. A kisérleti frontalak fekete vonallal, mig a geometriai frontterjedés eredményeként
kapott frontalak piros szaggatott vonallal van jel6lve. Két szomszédos frontalak kozotti id6-
kiilonbség 14,85 mésodperc.

a (7.2) egyenletek irjak le:

X2+ (s—2z)?
A (7.1)
s—1 \(s—1—x)2+(—z)?
T v . (7.2)

A (7.2) egyenlet estén lathatd, hogy a mozgas két részbdl irhato fel: egy V), sebességti fel-
szinen torténd elmozduldsbol s — [ tdvolsdgon €s majd onnan egy Vj sebességii elmozdulés a
masodik tag szdmlaléjanak megfelels tavolsagon. Az egyenletekben az x és z értékek a vizs-
gélt pont koordinatdi, s az elsé egyenletben a pontforrds z szerinti, a masodik egyenletben
pedig x szerinti koordinétdja, [ pedig a reakciocella magassaga. A (7.1) egyenlet esetén az 1t
megtételéhez sziikséges 1d6 akkor minimélis, ha s = z-vel és igy t,i, = xVO_l.
A (7.2) egyenlet esetén nem egyértelmd, ezért a (7.2) egyenlet 1t szerinti derivaltjat kell
eldéllitanunk és keresniink a minimumat:
a_1, 25— 1—x) . (7.3)
ds  Vin  2Vo/(s—1—x)2+ (I —z)?

A (7.3) egyenlet atrendezésével az aldbbi alakot kapjuk:

X l—7 V2 V, V2
tm,-nzv—+v< 0 4™ 0 +1>. (7.4)

m Vi \V2-VZ Vo \ V2V

A szamitasokat a Wolfram Mathematica programcsomagban végeztem el. A programkdd a
disszertacié mellékletében megtaldlhato.
A Marangoni-instabilitds altal keltett folyadékdramlds részletes leirasat a PIV technika-

val rogzitett fotok kiértékelésével szerettem volna elvégezni. A PIV fotdk keresztkorrela-
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ciés modszerrel torténd kiértékelése sordn csak nagy nehézségek aran sikeriilt megtaldlni
azokat a paramétereket, amelyeknél a cella teljes teriiletén realisztikus dramlasi képet ado
vektormez6t kapunk. Ennek lehetséges okait mar a 5. fejezetben bemutattam. Azonban 32
képpont x 32 képpont élhosszisagu részteriiletek valasztasaval 24,5 — 26,6 szekundumos
1dokiilonbségnél mar redlis aramlési kép rajzolddik ki mindkét cella esetén. Az eredmény-
ként kapott vektormez6t mindkét esetben azon a deflektometrids kisérleti foton helyeztem
el, amely idGben a két felhasznalt PIV fot6 kozotti kozépid6hoz tartozik. Az ilyen médon
kapott dramképek a 7.12. dbran lathaték. A frontalakot dbrazol6 foté szinei nem felelnek
meg a valdsdgnak, a termék oldatrész ugyanis sarga szinii a trijodidion tartalma miatt, mig a

fekete-fehér kisérleti felvételen ugyanez a teriilet sotét arnyalattal jelenik meg.
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7.12. abra. A PIV kiértékelés eredményeként kapott vektormezdk az 5, illetve 10 mm széles

7z 2

celldban. A vektormezdk 24,5 és 26,6 masodperc alatt torténd elmozduldst mutatjdk rendre
az 5 mm széles és 10 mm széles celldban. A kisérleti felvétel szinei nem felelnek meg
a valésdgban megfigyelt szineknek és az elmozdulds id6tartamanak kozépidejéhez tart6z6
id6ben késziilt.

7 2

A két eltérd méretii cellaban hasonl6 aramkép kialakuldsat mutatja a 7.12. dbra. A leg-
nagyobb sebességek jellemzden ott jelennek meg, ahol a front a folyadék-géaz hatarfeliilettel
taldlkozik. A cella fels6 harmaddban a hatérfeliilet kozelében novekv6 x irdnyban torté-
nik az dramlds, mig a cella als6 kétharmadaban ellentétes irdnyud visszadramlds a jellemzd.
A kirajzol6do6 konvekcids gyiiri az éramutatd jarasdval megegyez6 irdnyud, kozéppontja a
front csucsa el6tt helyezkedik el a felszintél szamitott mintegy 2,5-3 mm-es mélységben.

Az 5 mm széles cellaban kapott PIV eredmény kevésbé ldtvanyos, azonban a fobb dramlasi
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jellemzok leolvashatok. A hidnyzé sebességértékeket a kisebb intenzitdsu dramlds, illetve a
kevesebb részecske jelenléte okozhatta. A kapott eredmény zajossagét a megvildgitott sik-
bdl kilépd, és a sikban Gjonnan megjelend részecskék okozzak. A 10 mme-es celldban a PIV
mérés eredménye jonak mondhaté mivel kevés zajt, illetve hidnyos teriiletet tartalmaz. A
10 mm szélességii cellaban nagyobb gradiensek jelenlétére utal6 nyom nem lathat6 az. A
hatarfeliilettdl a z-tengely mentén tdvolodva homogén sebességeloszlas adédott a konvekci-
Os gylirt kozéppontja felé. A cella alsé lapjanak irdnyaban a folyadékaram ellentétes irdnyu,
kisebb intenzitdsu €s itt sem jellemzd nagy sebességgradiens.

A homogén sebességeloszlas ténye mar a kiértékelés korai szakaszaban ellentmondést
mutatott a megfigyeléseimmel. A PIV felvételekbdl készitett gyorsitott video felvételeken
ugyanis latszédott, hogy a hatarfeliilethez kozelebb elhelyezkedd részecskék joval nagyobb
elmozdulast szenvednek a kisérlet lejatszoddsa sordn, mint az akdr 1-2 mm-rel mélyebben
elhelyezked? tarsaik. Ez jelentGs sebességgradiens jelenlétére utal. A folyadékaramlds pon-
tosabb leirdsdhoz egyébként is sziikség volt egy nagyobb felbontdssal rendelkezd médszerrel
torténd kiértékelésre, de a felmeriilt ellentmondéds még inkdbb sziikségessé tette ezt. Ennél
fogva részecske szinti kiértékelést is végeztem a celldkban. Ezt az tigynevezett részecskeko-
vetésen alapul6 sebességmeghatirozas (PTV) mddszerrel végeztem. A mdédszer segitségével
a részecskék egyéni mozgasa irhatd le nagy részletességgel két dimenzidban, igy a részecs-
kék x- és z-koordinatdi mellett megkapjuk azok mindenkori sebességét is. A 10 mm-es cella-
ban a 7.13. dbran sarga téglalap altal hatarolt részteriileten taldlhat6 részecskéken végeztem

a kiértékelést. A teriilet kivédlasztasdnal els6dleges szempont volt, hogy elegendd részecs-

7.13. dbra. A PTV mérésekhez felhasznalt részecskék mintdzasi teriiletének helye (sirga
téglalappal jelolve) a 10 mm széles cellaban.

ke alljon rendelkezésre, amelyek mozgdasa a teljes kisérlet sordn kovethetd, illetve hogy a
teriileten a front teljesen athaladjon, ugyanakkor a front mar ne a tranziens édllapotaban le-
gyen. Az egyik ilyen mérés eredményét mutatja a 7.14. dbra. A teriileten kivalasztott 10
mérésre alkalmas részecske elmozduldsat lathatjuk az id6 fiiggvényében, €s az elmozdulés
elsé derivaltjat, mely a részecske sebességét adja. Lathatd, hogy a felszintdl tdvolodva a
részecskék elmozduldsa szignifikdnsan csokken. Az els6 1 mm-en beliil az elmozdulas az

0,1 mm-nél kovetett részecske elmozduldsdnak a fele, 2 mm-es mélységben elhelyezkedd
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részecskék pedig mar harmad akkora elmozdulast mutatnak. Nagysdgrendi kiilonbség pedig
mar 2,5 mm mélységben jelentkezik. A részecskék sebességében ugyanez a trend figyel-
heté meg, ha a maximadlis sebesség értékek alakuldsat vessziik figyelembe. A részecskék
sebességprofilja fiiggetlen a mélységiiktdl és nagy asszimmetridt mutat. A részecskék a ki-
sérlet 50. masodpercétdl jonnek mozgasba, ahonnan sebességiik folyamatosan novekszik. A
maximélis sebesség elérése utdn nagymértéki lassulds kovetkezik, melynek mértéke csok-
ken, amig a részecske meg nem 4ll. A PTV mérés sordn vettem észre, hogy a részecskék
xz-sikban jellemz6 mozgédsa mellett egyfajta ,,rezgd” mozgast is végeznek, de azt kizardlag
az x-tengely mentén. A rezgés frekvencidja méréseink alapjan 2,0 Hz-nek adddott, amely
— mint az Eurépai Uriigynokséggel tett egyeztetés alapjan kideriilt — egy mdsik, a rakétdn
elhelyezett bioldgiai kisérletnek helyt adé modulba beépitett centrifuga nem megfeleld ba-
lanszirozasdbol szdrmazott. Ez a forrdsa annak a zajnak, ami a 7.14. dbrdn l4thaté mind az

elmozdulds-idd, mind a sebesség-id6 gorbéken.

25 —
I részecskék tavolsaga
2,0} afelszintsl: —
= T oa0mm
= of S ]
~ 1 ,0 | : —
O
0,5+ 1,98 mm -
L 2,52 mm
0,0 e : i : \ : | ‘ \ ‘
0 50 100 150 200 250 300
0,03 [ ‘ \ ‘ \ ‘ \ ‘ \ ‘ \ ‘
0,025 i
o 0,02 - —
€ L _
£ 0,015 i
S 001F N \ .
0,005 ! A ]
L \( Moad Vi t’f"\m M Y= AR W A‘ Y
0,0 Jf«’,‘“" \“A’ Ll | V | | A ¥ ﬁvg\ -
0 50 100 150 200 250 300

7.14. dbra. A 10 mm széles celldban elvégzett PTV mérés eredményeként kapott elmozdulas-
1d6 gorbék (feliil) és azok derivaltja (alul). A gorbék kiillonbozd mélységekben elhelyezkedd
részecskék elmozdulasit mutatjak a kisérlet teljes idotartama alatt.

A folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében kialakuld sebességeloszlas részletes lefrdsahoz
vizsgaltam a 10 mm-es cella felsd felében taldlhaté részecskék sebességének mélységtol
valé fiiggését. A feljebb bemutatott teriileten taldlhatd 18 részecske maximalis sebessége és
részecskék felszint6l szdmitott mélysége kozotti Osszefiiggést mutatja be a 7.15. dbra. Ezen
lathatd, hogy a felszintdl szdmitott 3 mm-en beliil egy nagysdgrenddel csokken a részecskék
maximadlis sebessége, tovdbbd jdl kirajzolddik az aszimmetrikus konvekcids gy(rd, mely-

nek a kozéppontja z ~ 7 mm-nél van, amely alatt a részecskék jellemz6 elmozdulési irdnya
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7.15. abra. 18 kiilonb6z6 mélységben elhelyezkedd PIV részecske maximaélis x-tengely men-
ti sebessége.

megvaltozik.

A részecskék x-tengely menti mozgdsanak jellemzése utdn megvizsgéltam azok két di-
menzidban, a lézer dltal megvildgitott lap mentén végzett mozgdsukat is. Révén, hogy a PTV
technika a részecskék folyamatos kovetését teszi lehetové ezdltal a részecskék altal bejart pa-
lyat is megkaphatjuk az xz-sikban, igy azok mozgdsa nagyobb részletességgel vizsgalhato.
A 7.13. dbran jelolt teriileten kivalasztott részecskék 4ltal, a kisérlet teljes id6tartama alatt
bejart utat mutatja a 7.16. abra. Lathato, hogy a konvekcids gytril kozéppontja felett elhe-
lyezkedd részecskék elmozduldsaban joval nagyobb kiillonbségek mutatkoznak. A felszin-
hez kozeli részecskék elmozduldsdban nem latszik nagyobb z irdnyd komponens, azonban
a felszintdl tdvolodva egyre nagyobb a z-tengely mentén torténd mozgas. Azon részecskék
esetén, amelyeknél ez jellemzd, a z irdnyt elmozdulds a mozgéasuk végén figyelheté meg.

A folyadék-gaz hatarfeliilet kozelében kialakult nagy sebességgradiens miatt a PIV mdd-
szert nem tudtuk haszndlni olyan mdédon, ahogyan azt a kisérlet tervezésekor elképzeltiik.
Tovabba mivel az yz-sikban nem volt lehetdségiink PIV felvételek készitésére, csak hosszird-
nyu folyadékmozgdsrdl kaphattunk informéciét. A folyadékmozgds harom dimenzids leira-
sédhoz tehdt a cellak kozépvonaldban elhelyezett 1ézerrel pdrhuzamosan y irdnyban 41,5 mm-
re vilagit6 1ézerek mentén kialakulé dramldsokat kellett vizsgdlnom. Ehhez szintén a PTV
technikat alkalmaztam a PIV felvételek felhaszndldsaval. A dramlas er6sségének leirdsdhoz
a részecskék abszoluit elmozduldsat hatdroztam meg a k6z€psd 1ézer mentén elhelyezkedd
részecskék elmozduldsdhoz képest. Ezen mérések sordn lényeges szempont volt, hogy a
vizsgalt részecskék ugyanarrdl a teriiletr6l szdrmazzanak, €s lehetdleg azonos mélységben

helyezkedjenek el. Ezen kritériumoknak az egyébként is kevés részecskébdl csupan néhany
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7.16. dbra. A PTV mérések soran kovetett részecskék altal a kisérlet teljes idGStartama alatt
bejart ut a 10 mm széles celldban. A fehér hattérrel jelolt teriileten a részecskék jellem-
z6 elmozduldsa a novekvs x értékek irdnydba torténik, mig a sziirke hattérrel rendelkezd
részecskék ellenkez6 irdnyban mozognak.

felelt meg. Bar a 1ézerek elhelyezkedésének geometridja megegyezik a két celldban, azonban
a cellak mérete eltérd az y irdnyban, igy a fent leirt médon elvégzett vizsgalatok eredménye-
iben szignifikdns eltérés varhat6. Az 5 mm széles celldban a 1ézerek 4ltal lefedett teriilet
a teljes keresztmetszet 70%-a, mig a 10 mm széles celldban csupan 35%-a. Ebbdl adddik,
hogy az el6bbi celldban a sz€1sd 1ézerek tdvolsdga a cella fal4tél 0,75 mm, mig a 10 mm
sz€les celldban ez az érték 3,25 mm. A fal hatdsa a sz€1s6 1ézerek dltal megvilagitott részecs-
kék mozgdsdra varhatdan szignifikdnsan nagyobb a keskenyebb cella esetében. A mérések
eredménye a 7.17. dbrdn 1athat6. Az 5 mm széles celldban a részecskék elmozduldsa a sz€1s6
1ézer mentén joval kisebb mint a cella kézépvonaldban vilagité 1ézer mentén elmozdul6 ré-
szecskéké. A felszin kozelében 50%-os a kiilonbség mig nagyobb mélységekben ez 70-80%
kozé nd. Ezzel szemben a szélesebb celldban a részecskék elmozdulasat tekintve minimalis
differencia mutatkozik a két 1ézersik mentén. A legnagyobb kiilonbség sem éri el a 20%-
ot, a felszin kozelében pedig minimélis kiilonbség mutatkozik. A két cella kozott tapasztalt
eltérések egyértelmiien a fal lassité hatdsabol adédnak.

A folyadékaramlas alapvetd tulajdonsdga annak lamindris vagy turbulens jellege. A mé-
rések sordn kapott sebességértékekkel meghatirozhaté a Reynolds-szam. A folyadék-gaz
hatérfeliilette]l rendelkezd cella egy feliilr6l nyitott csatorndnak felel meg. Ilyen koriilmé-
nyek kozott a Reynolds-szamot a kovetkez6 Osszefiiggés adja meg:

o VRh

Re = (7.5)
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7.17. dbra. A részecskék elmozduldsa a kisérlet idGtartama alatt a két eltérd poziciéja 1ézer-
sik mentén a két kiilonb6zd méretii cellaban.

A (7.5). egyenletben v az atlagos aramlasi sebesség, v dinamikai viszkozitds és R, a hid-
raulikus keresztmetszet, amely az dramlasi keresztmetszet és a nedvesitett keriilet hanyadosa.
Mivel atlagos aramlasi sebesség nem all rendelkezésemre, a Reynolds-szdm meghatdrozasa-
kor a maximalis sebességet hasznaltam. Ez alapjdan a 10 mm széles cellaban igen alacsony
0,1-es érték adddott. Ez a nyitott csatorndban joval a lamindris-dtmeneti dramlds hatarértéke
(Re = 500) alatt van. Eszerint kijelenthetd, hogy az dramlds lamindris jellegd.

A masik alapvetd jellemzd, amely a Marangoni-instabilitds erdsségét adja meg, az a

Marangoni-szam (Ma), melyet Popity-Toth €s tarsai az aldbbi mdédon definidltak [82]:

_ Ay

Ma = ,
nvy

(7.6)
ahol vy a feliileti fesziiltség értéke, M a dinamikai viszkozitds €s v, a front terjedési sebes-
sége. Ez az érték Foldi koriilmények kozott tizezres nagysagrendli mig mikrogravitdcidban

jellemzben egy nagysagrenddel nagyobb. Méréseim alapjan a 10 mm széles cella esetében
ez az érték 140000.
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7.4. Numerikus szimulaciok eredményei

A 6. fejezetben bemutatott peremfeltételekkel és kezdeti értékekkel felépitett modell megol-
dasdval rekonstrudlhatok mind a koncentracioviszonyok, mind pedig a gerjesztett folyadék-
aramlds a reakci6 lejatszoddsa sordn. Ezdltal a szimuldci6 alkalmas arra, hogy leegyszer(-
sitett koriilmények mellett megértsiik a vizsgalt jelenség dinamikdjit. Az inhomogén kon-
centracideloszlés 4ltal keltett folyadékaramlasok elsédleges indikdtora a front alakjdban be-
kovetkezd torzuldsok, igy a kisérletek sordn az egyik legf6bb informécidforras a frontalakrol
készitett felvételek voltak, melyeken szinvaltozds segitségével hatdroztam meg a front min-
denkori helyzetét. Szamitdsokban a reakciofront helyének €s alakjanak a kinyeréséhez, a j6d
koncentracidémezejében kerestem x-irdnyban a szinvaltdsnak megfelel6 valtozast a koncent-
racioértékekben. A kétdimenzids frontalak meghatarozdsahoz a cella kozepének megfeleld
sikbél nyertem ki az adatokat. Igy a szimuldcié eredményeként kapott reakciéfront tér- és
iddbeli-valtozdsa 0sszevethetd a kisérletek sordn nyert frontprofilokkal.

A front alapvetd terjedési tulajdonsdgai j6 egyezést mutatnak a kisérletek sordn megfi-
gyeltekkel. A frontalak ez esetben is leirhat6 két egyenes vonallal és az alakzat folyadék-géiz
hatérfeliilethez kozeli részén d6l a haladdsi irdnydval megegyezd irdnyba. Révén, hogy a
szamitdsok sordn a jodkoncentrdcidban a front két oldaldn kialakult gradiens mér ¢ = 0 id6-
pontban is maximadlis, a szimuldcidk sordn a front felsé szakaszanak d6lését el6idézd hatas
mdr az els6 pillanattdl jelen van. Szintén a tranziens idészak hidnya az oka annak, hogy a
frontsebesség is mar rovid idon beliil eléri a maximalis értéket. A kisérletekben a frontse-
besség a 10 mm széles cella esetében koriilbeliil 150 misodperces tranziens allapot utdn éri
el az allandodsult értéket. A szamolasokban az dtmeneti dllapot csupan 20-25 masodperc.

Az alkalmazott algoritmus az 6sszes szamitasi celliban megadja a sebességvektor harom
térbeli komponensét, igy a rdcshalé felbontdsanak megfeleld pontossaggal rekonstrudlhat6
az instabilitds 4ltal indukélt dramldsi kép. Ezt a szamitdsok sordn kapott dramlési képet a
kisérletekben alkalmazott PIV technika eredményeivel vetettem 0ssze. Tekintettel arra, hogy
PIV mérésbdl szarmazo eredmény is két dimenzidban 4ll rendelkezésre, a szimuldcidkban is
egy-egy az xz-sikban kinyert dramlési képet hasznéltam Osszehasonlitasra.

A 7.18. abran megjelenitett sebességvektorok képe egy, az dramutato jarasdval megegye-
z0 forgésiranyu konvekcids gyiri jelenlétét mutatja, mely egybevag a PIV mérés sordn ka-
pott eredményekkel. Azonban a konvekcids gy(irli nem egy olyan elnyujtott alakkal rendel-
kezik, amely az a 7.12. dbrdn is lathat6, hanem egy szabdlyos kor alaku gylrl. Az eltérés
abbdl adddik, hogy a PIV mérés sordan a 10 mm széles cella esetében 26,6 masodperc telt el a
két felhaszndlt fot6 kozott. Ez id6 alatt a front jelentds tdvolsdgot tesz meg, €s a konvekcids
gylrl kozéppontja is mozog. A szimulédcié azonban lehetdséget nyujt arra, hogy a minden-

kori pillanatnyi dramldasi képet rajzoltassuk ki. A kapott eredmények alapjan a szdmoldsok
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7.18. dbra. A szimulédcié eredményeként kapott j6d koncentricideloszlds és a kialakult dram-
l4si tér a 10 mm széles cellaban annak kézépvonala mentén kivigott sikban a front inicidlasat
kovetd 120. masodpercben. Az y-tengely pozicidja (x = 12,5 mm) a kisérleti geometridban
éppen az inicidlasra hasznalt platina rid szélének felel meg.

is aldtamasztjak a konvekcids gy(irt nagy foku aszimmetridjat, és ezekbdl az eredményekbdl
latszik csak igazan, hogy a jelentds dramldsok mennyire a folyadék-gaz hatarfeliilet koz-

vetlen kozelébe korlatozodnak. A 7.19. abran, melyen a modell teljes térbeli felbontdsat
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7.19. dbra. A reakcidfront helye () és a folyadékdramlds sebessége a szimuldcidk ered-
ménye alapjan az 5 mm széles celldban a cella kozépvonala mentén kivagott sikban a front
inicidldsat kovetd 135. masodpercben. Az y-tengely pozicidja (x = 12,5 mm) a kisérleti geo-
metridban éppen az inicidldsra haszndlt platina rid szélének felel meg.
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kihaszndlva dbrdzoltam a szamitott dramlési sebességértékeket, talin még szembetlindbb ez
a nagy inhomogenitas.

A front alakjét torzité dramldsok egyértelmiien a folyadék-gdz hatarfeliileten jelenlévd
erdk hatdsara indulnak be. A front terjedésével azonos irdnyd elmozdulds miatt ellentétes
aramldsok is jelen vannak a rendszerben. E folyadékmozgés a nagyfoki aszimmetria miatt
azonban jéval gyengébb, mint a felszinen, hatdsa a front alakjara elenyészd. A reakciéfront
alsé szegmensénél az dramldsi sebesség a kizardlag reakcid-diffizié mechanizmus esetén
jellemz6 frontterjedési sebesség csupan néhany szdzaléka. A 7.20. dbran lathat6, hogy a
folyadék sebessége a maximdlis sebesség helyét6l mindossze néhdny tized milliméter alatt
csokken a reakcid-difftizié éltal hajtott frontterjedési sebesség (ugp) ald. Mind mélységben,
mind pedig oldalirdnyban koriilbeliil harom milliméteres tdvolsdgban az dramldsi sebesség

mar csak 20%-a a konvekcio6 altal nem befolyasolt front sebességének.
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7.20. 4dbra. A folyadék dramlasi sebessége a tisztan reakcio-diffizio altal vezérelt front hala-
dési sebességéhez viszonyitva a 10 mm széles celldban az inicidlast kovetd 135. masodperc-
ben. Az izovonalak a kovetkezd |i|/ugp értékeket jelolik: 0,02(—), 0,1(—), 0,2(—), 0,4(—),
0,6(—), 0,8(—), 1,0(—), 2,0 )

A PTV technika segitségével meg tudtam hatdrozni a részecskék mozgdsat a vizsgalt
képsorozaton, melynek eredményeképp megkaptam a részecskék maximalis sebességét, amit
a 7.15. abrédn be is mutattam. Feltételezhetd, hogy a nem iilepedd, a folyadékkal kozel azo-
nos sliriségli részecskék sebessége megegyezik a folyadék dramlési sebességével. Ennél
fogva a részecskék sebessége 0sszehasonlithat6 a szamitdsi geometria soraiban szamolt ma-

ximalis sebességértékekkel. A 7.15. dbra szamitdsbol kapott maximalis sebességértékekkel
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kiegészitett valtozata a 7.21. dbra.
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7.21. abra. A kisérlek sorédn, a részecskék mozgasidban mért maximalis sebességek, illetve
a szimuldci6 eredményeként kapott maximdlis sebességértékek. A teli kor a negativ irdnyba
mozgo részecskéket reprezentilja, a teli négyzet pedig azokat a celldkat, ahol a visszadramlés
sebessége meghaladja a pozitiv x irdnyd dramlds sebességét.

A szimul4cidkban kapott sebességeloszlds az egyéni részecskekovetésen alapulo tech-
nika 4ltal biztositott sebességeloszldssal j6 egyezésben van. A 7.21. 4dbran is koriil be-
lil y = 7 mm-nél rajzolddik ki a konvekcids gylrli kozepe. A sebességértékeket tekintve
y =9 mm-ig a szimuldcié kivadl6 egyezést mutat, azonban a felsé egy milliméterben, ahol
a legnagyobb a sebességgradiens, ott szignifikdnsan megnd az eltérés a mért és szadmitott
értékek kozott. Ennek egyik oka, hogy olyan részecskét amely kozvetleniil a folyadék-giz
hatérfeliileten helyezkedik el, nem tudtam megfigyelni és kielemezni a PTV technikdval. A
mdsik ok, a bioldgiai kisérlet moduljabdl, érkezd razkodds lehet, mely egyébként is nagy hi-
baval terhelte a mért értékeket, és melynek lehetséges, a részecskék sebességét befolydsold
hatdsit nem tudtam felmérni.

Ahhoz, hogy teljes képet kapjunk a kialakult dramldsi képrdl, kihaszndltam az Open-
FOAM programcsomaghoz hasznalt ParaView univerzalis kiértékel6 program nyujtotta azon
funkciot, amely az dramlési térben, kiilonb6zd pontokba elhelyezett részecskék altal bejart
palya megjelenitését teszi lehetové. A 7.22. dbran a kisérleti PTV mérések és a szimulacio
sordn meghatdrozott titvonalakat hasonlitom 0ssze és lathatd, hogy a modell j6 egyezéssel
adja vissza részecskék dltal megtett utat. A virtudlis részecskék kezdeti pontjai megegyeznek
a PIV részecskék dltal, az elsé képkockdjan elfoglalt poziciéval. Akadnak részecskék, ahol
ugy tlinik, hogy a kezdeti helyzetben is van eltérés. Ennek oka, hogy a PTV eredmények

a részecskék fényintenzitds-valtozasabol adédéan 3-5 pixelnyi hibédval terheltek. A kisérlet
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7.22. abra. A kisérletben meghatarozott részecske palyak, illetve a szimuldcidban azonos
kezdeti pozicidban elhelyezett részecskék éltal bejart palya, a kisérlet idGtartama alatt. A
fehér hattérrel rendelkezd részecskék f6 elmozduldsi irdnya jobbra, a sziirke hattérben elhe-
lyezkedd részecskéké balra van.

végén mérhetd részecske pozicidk azonban kis eltérésekkel, de egy helyre esnek. Latvanyos
kiilonbség, hogy a modellezett részecskék mozgasaban tobb a z-irdnyba torténd elmozdulés
mint amennyit a valésdgban mérhettiink.

A modellszamitdsokkal egyik fontos célunk a kétdimenziés mérési adatok harom di-
menzidra vald kiterjesztése volt. Két dimenzidban DeWit és tarsai mér sok tanulmdnyban
vizsgaltdk az Osszetétel kiillonbség altal generdlt Marangoni-instabilitds hatdsat [53,54]. A
rakétakisérlet sordn a mérésinket mi is két dimenzidban végeztikk. A PIV mérésekben al-
kalmazott hdrom lézersik 4ltal szolgaltatott adatok az xz-sikbdl szdrmaznak, igy nem adnak
teljes képet a kialakult térbeli aramldsrol. S bér a részecskék 1€zersikok kozott is elmozdul-
nak nem létezik olyan algoritmus, amely megfeleld pontossaggal adnd vissza az y-irdnyban
elmozduld részecskék mozgdsat. A felépitett modell alapjan végzett szimuldcidk segitségé-
vel azonban képesek vagyunk részleteiben megismerni a folyadékdramlés tulajdonsagait. A
PTV mérésekbdl rendelkezésre 4ll kiilonbozd részecskék elmozdulds értéke a két 1ézersik
mentén a 7.17. dbrdn. A szimuldci6 eredményeiben is vizsgéltam a cella faldnak dramldsra
gyakorolt hatasat. A 7.23. abran az y irdnyu sebességeloszlast abrazoltam. Ehhez az yx-sik
mentén kinyertem a szomszédos celldkbdl a sebességvektor x komponensének értékeit, majd
megvizsgéltam, hogy mennyire illik a pontokra a két sik fal kozott lamindris dramlas ese-
tén jellemzd parabola sebességprofil. Az illesztett gorbére jellemzd korreldcids koefficiens
mindkét esetben 0,999-nél nagyobbnak adodott. Ennél fogva elmondhato, hogy a szimuldcid

sik falak kozotti lamindris dramldsnak megfeleld sebességprofilt ad. A keskenyebb celldban
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7.23. dbra. A szimul4cidban kapott sebességértékek (o) eloszldsa az yx-sikban z = 9,96 mm-
nél, x = 24,9 mm-nél a két eltér6 méretli geometridban az inicidlast kvetd 120. masodperc-
ben. A pontokra illesztett parabolaval (—) és a 1€zersikok keresztmetszeteivel (sarga savok).

a szimul4cidk eredményei alapjan a sz€ls6 1ézer mentén a sebesség a koz€psd 1ézerhez ké-
pest ~ 33%-kal csokken a fal hatdsa miatt. A széles celldban ugyanebben a mélységben vett
sebességprofil alapjan ugyanez a sebességcsokkenés csupan ~ 9%. S bar a két paraméter
kozvetleniil nem Osszehasonlithatd, azonban ha a két 1ézersik mentén azonos mozgést felté-
teleziink, a részecskék y-tengely menti teljes elmozdulésai €s a szimuldcidban kapott sebes-
ségeloszlas kozott j6 egyezés mutatkozik. A parabolaprofilnak megfeleld sebességeloszlast
az yx-sikban a reakcidfront folyadék-gaz hatarfeliileten kapott alakja is jol tikrozi. A 7.24.
abran a sebességeloszlds mellett a front aktudlis helyzetét is feltiintettem. Amellett, hogy
ez esetben is a lamindris dramlasra jellemzd profil rajzolddik ki, az is latszik, hogy a front
alakja is ezt az eloszlast koveti igazolva, hogy a front alakjat torzit6 hatas a folyadékaramlas.

A szimuldci6é eredményei alapjan a kiilonbozds sikokbdl vett koncentracideloszlas meg-
jelenités mellett kirajzoltathat6 a reakciéfront térbeli, hAromdimenzids alakja is. Ehhez szin-
tén a ParaView megjelenitd és kiértékeld programot haszndltam. A szoftver lehetdséget ad
a kiszamitott skalarmezdkben bedllitott kiiszobérték alatti vagy a feletti értékkel rendelkezd
celldk megjelenitésére. Ez a funkci6 kivdléan alkalmas a termékoldatrész és ez éltal a front
térbeli kiterjedésének megjelenitésére. Ez alapjin késziilt felvétel lathaté a 7.25. dbrdn. A
reakciéfront térbeli kiterjedésérdl elmondhatd, hogy a folyadék-gaz hatarfeliileten, a lami-
ndris dramldsnak megfeleld gorbiilet jellemz8. A front délt (a z-tengellyel nem parhuzamos)
szakaszdra is jellemzd egy kis fokud gorbiilet a terjedés irdnydba. A front alsé részén a hen-
gerpaldstrdl inicidlt front konvekci6tdl mentes geometriai terjedésének megfelelGen kozel
henger alaku alakzat a jellemzd. A reakcidfront alakjanak ilyen jellegli hdromdimenzids le-
irdsa nem lett volna lehetséges a szimulaciok elvégzése nélkiil. Valddi kisérleti koriilmények

kozott a haromdimenzids frontalak meghatarozdsa csak bonyolult kisérleti elrendezéssel, a
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7.24. dbra. A szimuldci6 eredményeként kapott frontalak () és sebességeloszlds a
folyadék-gaz hatérfeliileten a 10 mm széles cellaban az inicidlast kovetd 135. masodpercben.

¢,/ mmol/L Qs
0,675 1,360
I i

5
g 0
<0
Y04
0,2
0,0
|
15 20
00 05 1.0 o

7.25. dbra. A szimulaci6 eredményeként kapott haromdimenzids frontalak als6 oldalnézet-
b1, melyet a 0,675 mmol/dm?>-nél kisebb jédkoncentraciéval rendelkezé celldk elhagyasaval
nyertem. Az dbrdn a 10 mm széles celldban, az inicidlds utani 180. masodpercben jellemzd
allapot lathato.
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kialakult d&ramldsi mez6 megjelenitése pedig tobb parhuzamos, vagy tobb ismétlés utdn lett
volna lehetséges. Elobbinek a korldtozottan rendelkezésre 4ll6 hely, utébbinak pedig a ra-
kétakisérletek igen magas koltsége szab hatart. Az elkésziilt modell egyarant alkalmas a
Rayleigh—Taylor- és a Marangoni-instabilitds hatdsdnak vizsgdlatdra barmilyen reakcio ese-
tén, hiszen figyelembe veszi a slirliségvaltozast, a felhajtéerdt pedig csupdn a graviticios

gyorsulds nulldhoz kozeli értékre torténd allitdsaval egyszeriien kikiiszobolhetd.
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8. Osszefoglalas

A foldi élet kifejlédésében alapvetd szerepe volt a transzportfolyamatoknak. Ugyanakkor
ezek a folyamatok a mai napig kozvetlen befolydssal vannak mindennapi életiinkre. Az
id6jarasi folyamatok hatdrozzdk meg szamos kozlekedési formank hatékonysagét, a mez6-
gazdasag teljesitoképességét, mely az emberiség élelmezésére van nagy hatdssal. Szdmos
katasztrofa helyzet kialakuldsdért is ugyanezen jelenségek szE€lsGséges esetit tehetjiik fele-
16ssé. Ezek nagy 1éptékd, jol lathaté folyamatok. Vannak azonban az emberi szem el6tt
rejtve lejatsz6dé anyagmozgasok. Példaul felszin alatti vizeink dramldsa, mely a tiszta ivo-
vizet biztositja szdmunkra. Ezen vizkészletek a novekvd iparosodds miatt egyre nagyobb
terhelésnek vannak kitéve a kiilonboz6 vegyi anyagok felszin ald torténd beszivargdsa altal.
Sajnos mivel a felszin alatt torténik mindez, nem tulajdonitunk neki kell6en nagy jelentdsé-
get. Beldthaté azonban, hogy a tiszta ivoviz rendelkezésre alldsa igen fontos az emberiség
szamdra. Egy-egy sajndlatos atomerdmiivet ért baleset sordn a levegdbe keriil6 radioaktiv
szennyez€s is csak a mérdmiiszerek dltal mutathaté ki. Az ilyen szennyezések terjedésének
pontos elGrejelzésével tehetSk csak meg a sziikséges 6vintézkedések. Altaldnossdgban el-
mondhatd, hogy a szennyezések terjedése komplex folyamat, legyen sz6 folyadékfazisban
vagy levegdvel valo terjedésrdl. Szabatos leirdsuk csak a részfolyamatok alapos megértése
utdn lehetséges. Egy ilyen részfolyamat, a Marangoni-instabilitds 4ltal keltett folyadékdram-
14s vizsgélatat tliztem ki célul dolgozatomban.

A jelenség régdta ismert a nemlinedris dinamika teriiletén: egy autokatalitikus reakcio-
front terjedése soran két eltérd fizikai tulajdonsdgokkal rendelkezd folyadékrészt valaszt el
egymdstdl. Amennyiben a folyadékfazis felszine nyitott, tehat gazfazissal érintkezik, a fel-
szinen feliileti fesziiltségben mig a tombfazisban a folyadékrészek siirlis€égében alakul ki gra-
diens a reakciofront terjedésének irdnyaban. Strtiséggradiens esetén bizonyos elrendezésben
hidrodinamikailag instabil rétegz6dés alakul ki, melyet Rayleigh—Taylor-instabilitidsnak ne-
veziink. Az instabilitds megsziintetésére a felhajtéerd miatt folyadékaramlds indukdlodik,
mely a kialakult reakciéfront alakjat torzitja. A stirtiségkiilonbséggel ellentétben a feliileti
fesziiltségkiilonbség esetén nem létezik stabil elrendezddés. A kisebb feliileti fesziiltség-
gel rendelkezd folyadékrész a felszinen a nagyobb feliileti fesziiltség értékkel rendelkezd
folyadékrész felé mozdul el. Ezt nevezziik Marangoni-instabilitisnak. Az igy keletkezd
folyadékaramlds szintén torzitja a front alakjit. A két instabilitds Osszetételvaltozas sordn
egyszerre van jelen, igy frontot torzit6 hatasuk is egyiittesen jelentkezik. Mivel a Rayleigh—
Taylor-instabilitds hatdsa joval nagyobb mint a feliileti fesziiltségkiilonbségbdl ad6dd dram-
lasok, ezért az domindl és elnyomja az utébbit. Foldi koriilmények kozott igy a két jelenség
vizsgélata nagy nehézségbe iitkdzik. Kisérleteimmel a csoportunkban mér vizsgalt jodation-

arzénessav reakcioban kialakulé aramldsokat tanulményoztam. A reakci6 sordn mind a felii-
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leti fesziiltség, mind a stirliség csokken, igy a termékoldatrész feldramldssal a felszinre és a
front terjedésének irdnydba mozdul el ugyanilyen irdnyud dramlést keltve.

Munkdm sordn a Rayleigh—Taylor-instabilitds kikiiszobolésére mikrogravitacioban vé-
geztem kisérleteket az Eurépai Uriigynokség tdmogatasanak koszonhetGen. A gravitdcids
vonzasbol szdrmazd, testeket gyorsitd erd csokkenthetd, ha a testeket szabadesés allapoté-
ba hozzuk. Foldi koriilmények kozott erre tobb lehetdség is adddik, nekem parabolarepii-
1ések, illetve szuborbitdlis rakéta-kisérlet soran volt lehetdségem kisérleteim elvégzésére.
A parabolarepiilés 20 masodpercnyi idotartamban biztosit mikrogravitdciét. Azonban ezt
hasonl6 hosszisdgd hipergraviticids koriilmények el6zik meg és kovetik a repiilés palya-
jabol adéddan. Ez a moduldlt gravitaciés erdtér mind a Rayleigh—Taylor-, mind pedig a
Marangoni-instabilitds vizsgalatat lehet6vé teszi. A parabolarepiilés célja a megfeleld kisér-
leti elrendezés és paraméterek meghatdrozasa volt, de a reakcidéfront alakjénak és helyzeté-
nek vizsgdlataval szamos megallapitast tudtam tenni. Zart, légréteg nélkiili celldkban végzett
kisérletek esetén a frontsebesség a tisztdn reakcid-diffizio jelensége dltal vezérelt front se-
bességére csokkent a mikrograviticids fazisban. A felhajtéer6bdl eredd dramlas megsziinik,
igy gyakorlatilag a front alakjat torzité hatasok tinnek el. A front gorbiileti sugara elkezd
novekedni igy az ujjas alakzat kisimul. Hipergravitacio esetén a front sebességének noveke-
dést tapasztaltam és megnovekedett dramldsi sebesség miatt a frontra egy a normél graviti-
cids koriilmények esetén tapasztalhatohoz képest elnyujtottabb, lecsokkent gorbiileti sugaru
ujjas szerkezet lesz jellemzd. Zart celldban tehat mikrogravitdcidban a Rayleigh—Taylor in-
stabilitds megszlinésével tisztdn reakcid-diffizié6 mechanizmus 4dltal vezérelt reakcidéfrontot
kapunk.

Nyitott cellaban végzett kisérletek esetén nagyon hasonlé a front viselkedése mind az ala-
kot, mind a terjedési sebességet illetben. Hipergraviticioban egy nagyobb sebességii és ki-
sebb gorbiileti sugdrral rendelkezd front halad a normél graviticids koriilmények kozott ter-
jeddhoz képest. Mikrogravitadcidban azonban mutatkozik egy szignifikans kiillonbség, a front
sebessége majdnem kétszer nagyobb mint a zart cella esetén. Ez a Marangoni-instabilitds
jelenlétét mutatja. A két instabilitds tehdt egyszerre van jelen a jodation-arzénessav rend-
szerben nyitott folyadékfelszin esetén. A Marangoni-instabilitds vizsgalatdhoz azonban j6
mindségli és megfeleld hosszisdgu mikrogravitacids koriilményekre van sziikség.

Tovébbi kisérleteimet a MASER-13 nevl szuborbitdlis rakéta fedélzetén végeztem el. A
parabolarepiilés sordn szerzett tapasztalatainkra alapozva egy olyan kisérleti elrendezést al-
kalmaztunk, melyben tisztdn a Marangoni-instabilitds altal keltett hatdsok vizsgalhatok. A
rakétakisérlet hat percnyi, a parabolarepiilés sordan elérheténél jobb mindségli mikrogravi-
tacids koriilményeket biztositott. A kisérletek sordn mér nem csak a front alakjat és hely-
zetét rogzitettiik, hanem részecskeképen alapul6 sebességmeghatirozassal (PIV-technika) a

kialakult folyadékaramlast kozvetleniil is tudtuk vizsgalni. A kisérleteket két eltérd méreti
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atlatszo kiivetta-szeri méréeelldban végeztiik annak érdekében, hogy bizonyitsuk: nem a jod
gazfazisbeli diffuzidja okozza a front elorehaladdsat. A kisérlet sordn azt tapasztaltuk, hogy
a front kizardlag a folyadék-gaz hatérfeliilet mentén kialakulé dramldsok hatdsara torzult.
A reaktiv hatdrvonal két részre bonthatd, egy, az inicidldsra haszndlt Platina szdl irdnyédval
megegyezd €s egy, a front haladési irdnydba megdd610 szakaszra. A PIV technikaban hasznalt
részecskék egyedi mozgasat vizsgélva kirajzolédott, hogy a jelent6s aramldsok a folyadék-
gaz hatarfeliilet kozvetlen kornyezetére korlatozddnak, az dramldsnak a tombfazisban mar
csak minimalis hatdssal van a reakciofront terjedésére és alakjara. Ezt az is alatdmasztotta,
hogy egy egyszerl ugynevezett geometriai frontterjedési modellel is jol reprodukalhaté volt
a kisérlet soran kapott frontalak.

Mind a parabolarepiilések, mind pedig a rakétakisérlet sordn csupédn két dimenzidban 4ll-
tak rendelkezésemre adatok a reakcidfront alakjardl. Annak érdekében, hogy a front alakjat
€s az dramldsi mez6t is meg tudjam hatdrozni harom dimenziéban, fluiddinamikai modell-
szamitasokat végeztem az OpenFOAM programcsomagban. A modell egy reakcié-diffizio-
advekci6 modell, mely a Navier—-Stokes-egyenlet megoldasaval hatdrozza meg a sebesség és
nyomdasmez0t a szamitasi térben. A szdmoldsok sordan a Boussinesq-kozelitést alkalmaztam,
igy a modell figyelembe veszi a reakcid sordan bekovetkezd strliségvaltozast és a gravitd-
cids gyorsulds értékétdl fiiggben vizsgalhatd vele a Rayleigh—Taylor-instabilitds hatdsa. A
modell a megadott diffiziés egyiitthatok, a reakciomechanizmusnak megfeleld differencidl-
egyenletek €és az azokhoz tartoz6 empirikus sebességi egyiitthatok segitségével alkalmas az
TAA frontreakci6 szimuldcidjara. Amennyiben ezek a paraméterek rendelkezésre allnak, mas
reakciok is vizsgédlhatok. Az ugynevezett Marangoni-peremfeltétel alkalmazasaval pedig a
nyilt, folyadék-gdz hatarfeliilettel rendelkez6 dramldsok vizsgélhatok.

A numerikus szimuldcidk eredményei j6 egyezést mutattak a front kétdimenzids alakjat
illetden. A Marangoni-instabilitds hatdsdra kialakul6 folyadékdramlas sebességeloszldsa ez
esetben is azt mutatta, hogy az intenziv dramlasok a folyadék-gaz hatarfeliilet kozvetlen ko-
zelében jellemzdek. A kialakul6 konvekcids gytiri nagyfokd aszimmetridt mutat. A modell
segitségéve barmely iddpillanatban rendelkezésre 4ll a szdmolt komponensek koncentracio-
értékei mellett, a sebesség- és nyomdsmezd. Ennek koszonhetéen a front hdromdimenzids
alakja is kinyerhet6 az eredményekbdl. A kapott koncentraciéeloszlas alapjan elmondhato,
hogy a folyadék-gdz hatdrfeliileten a lamindris dramlésra jellemz6 parabolaprofilnak meg-
felel6 gorbiilet jelenik meg a front alakjdban. A rendelkezésre 4ll6 sebességértékek segit-
ségével a PIV részecskéknek megfeleld virtudlis pontok mozgdsa is szamolhat6, melyek jé
egyezést mutatnak a valodi részecskékével. Az elkészitett modell tehdt egy univerzalisan
alkalmazhaté modell, melynek segitségével a jodation-arzénessav reakcidban is fellépd in-

stabilitasok altal keltett aramlasok vizsgalhatok térben €s id6ben.
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9. Summary

Transport processes have played a key role in the evolution of life on Earth. Furthermore
these phenomena still have minor impact on everyday life of humankind. Meteorological
processes are main determining factors on the effectivity of different means of transportation
and the efficiency of agriculture which affects feeding. The extreme forms of such phenom-
ena are responsible for several catastrophic events. These are large scale and visible pro-
cesses. However, there are forms in which the motion of material is hidden from the human
eye. A good example is the flow of groundwater which is the main source of fresh, potable
water. Such resources are exposed to increasing load due to the seepage of pollutants which
is a consequence of increasing industrialization. Nevertheless it is evident that the availabil-
ity of drinking water has high importance for humanity. The radioactive pollutants which
are emitted during the incidents involving nuclear power plants are also detectable only with
appropriate instrumentation. Preventive actions can be properly done if accurate forecast of
the transport of such pollutants is available. In general the spreading of a pollution with air
or dissolved in water is a complex phenomena. Highly detailed description can only be done
if the subprocesses are fully understood. The objective of my dissertation is the investigation
of such a subprocess, namely the induced fluid flow by Marangoni instability.

The fact that a spreading autocatalytic reaction front separates two fluid parts with differ-
ence in their physical properties is well known in the field of nonlinear dynamics. In cases
when the fluid phase is in contact with the gas phase there is a gradient in the surface tension
on the interface, while in the bulk density gradient develops in the direction of front propaga-
tion. In certain orientations, the stratification of the two fluid is hydrodynamically unstable.
In these cases Rayleigh—Taylor instability occurs. For the elimination of instability buoyant
forces arise which are generating fluid flow resulting the distortion of the reaction front. If
there is a gradient in surface tension - unlike in the case of density difference- there is no
stable stratification. On the interface the fluid with lower surface tension moves towards the
fluid which has higher value in surface tension. The fluid flow which is generated by this
so called Marangoni instability, also distorts the shape of the chemical front. In a solution
with open surface by changing its composition the two instabilities and their distorting ef-
fects occur simultaneously. The fluid motion generated by the Rayleigh—Taylor instability
has higher intensity therefore this is the dominant effect over the flow arising from the sur-
face tension difference. This is the reason why the the investigation of the two phenomenon
is challenging under terrestrial circumstances. During my experimental work I studied the
generated fluid flows in the Iodate-Arsenous Acid (IAA) reaction which changes the com-
position of the solution in a way that both the density and the surface tension are decreasing.

The product flows upwards towards the surface where it moves in the direction of the front
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propagation.

During my work to avoid Rayleigh—Taylor instability I conducted experiments under mi-
crogravity with the sponsorship of European Space Agency. The force which accelerates all
bodies and originates from gravitational attraction can be reduced if the bodies are taken to
the state of free fall. On Earth there are several ways to do so. In my work I had the possibil-
ity to carry out experiments during parabolic flights and on board of a suborbital sounding
rocket. A parabolic flight can provide twenty seconds of microgravity. However, due to
the trajectory of the flight the phase of microgravity is between two phases of hypergravity
which have the same duration as the free fall has. This modulated gravity field suitable to
investigate both Marangoni and Rayleigh—Taylor-instabilities. The main goal of parabolic
flight experiments was to find the proper experimental setup and parameters however I was
able to make some qualitative determinations by studying the shape of the chemical front. In
closed cells where the fluid fills completely the available volume, the velocity of the reaction
front in microgravity is equal to the velocity which is characteristic to the purely reaction-
diffusion-driven reaction front.

When the reaction was run in the so called open cells the behaviour of the reaction front
was similar both regarding its velocity and shape. During hypergravity the front propagates
with an increased velocity and reduced radius at the tip of it compared to normal gravita-
tional conditions. However there is a significant difference in microgravity. The velocity of
the chemical front is almost two times higher than it was measured in the closed cells. This
shows the presence of Marangoni instability. The two instabilities therefore present simulta-
neously in the iodate-arsenous acid system in the cases where there is a liquid-gas interface.
Nevertheless for a detailed investigation of the effect of Marangoni instability the quality and
duration of microgravity has to be enhanced.

Further experiments were conducted on board of the MASER-13 suborbital sounding
rocket. Based on the experience gained during the parabolic flights an experimental setup
was applied in which pure Marangoni instability could be observed. The flight of the rocket
provided six-minute long microgravity which had much higher quality compared to the
parabolic flights. During the experiment beside recording the spatio-temporal characteris-
tic of the reaction front, the generated fluid flow was also observed directly by means of
particle image velocimetry (PIV) technique. Two transparent cuvette-like cells were used
with different size in order to prove that the propagation of the reaction front is not induced
by the gas-phase diffusion of iodine. It was experienced that the shape of the chemical front
was only distorted by fluid flow which was only induced at the vicinity of the fluid-gas inter-
face. This reactive borderline can be divided to two main sections by their orientation. One
part has the same orientation as the platinum wires which were used for the initiation of the

reaction while the other section is tilting to the direction of front propagation. By analysing
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the motion of the PIV particles individually, it was revealed that the significant fluid flow can
only be observed in the vicinity of the fluid-gas interface. The fluid motion which occurs in
the bulk has only a minor effect on the shape and motion of the front. The propagation of the
reactive interface was fairly well reproduced by applying a geometric spreading model.

The spatio-temporal characteristics of the propagating front was observed only in two
dimensions both during the parabolic flights and the sounding rocket experiment. In order to
be able to reproduce the three-dimensional flow field fluid-dynamic calculations were done
in the OpenFOAM software. A reaction-diffusion-advection model was created which solves
the Navier—Stokes equations to reproduce the velocity and pressure fields on a three dimen-
sional mesh. By applying the Boussinesq approximation the model includes the changes in
density due to the change in composition and the induced fluid flow by the Rayleigh—Taylor
instability can also be considered. The model can handle the autocatalytic reaction between
iodate and arsenous acid only by applying the proper diffusion coefficients and by solving
the differential equations with empirical rate coefficients which describe the reaction mecha-
nism. If these properties available, other reactions can also be studied. The generated flow by
Marangoni instability was modelled with the application of Marangoni boundary condition
on the surface of the fluid domain.

The results of the numerical study showed good conformity regarding the two-dimensional
shape of the reaction front. The velocity distribution of the flow generated by pure Marangoni
instability shows that intense fluid motion only appears in the proximity of the fluid surface.
The evolving convection ring has high asymmetry. The calculations provide the values of
velocity, pressure and concentration field for the studied species in any arbitrary time. There-
fore it is possible to reproduce the three-dimensional shape of the autocatalytic front. The
concentration fields revealed that on the surface the front has a curved shape which is the
characteristic shape of viscous laminar flow between rigid walls. By using the calculated
velocity field the motion of virtual particles could be compared to the motion of the PIV par-
ticles. This comparison also showed good agreement. The model is a universally applicable
model which allows to study the effect of instabilities which are occur in the iodate-arsenous

acid reaction both in time and space.
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Mellékletek

A front terjedésének geometriai leirdsahoz hasznalt szamitasok Wolfram Mathematica (v 10.1)

programban:

tmin[{x_, z_, v0_, vm, L_] := Min[x/v0, x/vm+(L-z)/vm(v0”"2/(vm

"2-v072) Y\verb{+vm/v0 Sqrt[v0"2/(vm*2-v0"2)+1])]
pos={}

Do[res=FindRoot [tmin[x, z, 0.03067, 0.0635, 10.0] ==
14*14.85+29, {x, 1.0}]1;

pos = AppendTo[pos, {(x/10/.res), (10-z/10)}1;,{z, 0.0, 10.0,
0.011}]

A kéd els6 sordban a tmin fiiggvény €s valtozéinak deffinidldsa torténik a (7.1) és a (7.4)
egyenleteknek megfeleléen. A madasodik sorban a szdmitott geometriai frontalakok adata-
it tartalmazé pos valtozot hozzuk létre. A harmadik sorban a mért sebességértékek meg-
addsdval szamitjuk a minimalizélt értékeket abban az iddpillanatban amelyben szeretnénk
meghatdrozni a frontalakot.

Az OpenFOAM progrmacsomag PIMPLE megolddja kiegészitve a komponensek elosz-
lasat szamité6 CVODE kdéddal

#include "fvCFD.H"

#include "singlePhaseTransportModel.H"
#include "pimpleControl.H"

#include <sundials/sundials_types.h>
#include <sundials/sundials_band.h>
#include <nvector/nvector_serial.h>
#include <cvode/cvode.h>

#include <cvode/cvode_band.h>
int NEQ, NVAR, IMAX;
typedef struct {

double k1, k2, k3;

double rtol, atol;

} cvdata;
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17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39

40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51

static int F (double, N_Vector, N_Vector, void *);

int main(int argc, char *argv([])

{

#include "setRootCase.H"
#include "createTime.H"

#include "createMesh.H"

#include "readGravitationalAcceleration.

#include "createFields.H"
#include "initContinuityErrs.H"
#include "readTimeControls.H"
#include "CourantNo.H"

#include "setInitialDeltaT.H"

pimpleControl pimple (mesh);

int MU, ML, flag;
double t, tout;
cvdata pc;
N_Vector y;

void *cvode_mem;

// p.t_step = (double)readScalar (runTime.
lookup ("deltaT"));

IMAX = mesh.cells () .size();

MU = 5;

ML = 5;

NVAR = 5;

NEQ = NVAR*IMAX;

pc.rtol = rtol.value();

pc.atol = atol.value();

pc.kl = kl.value();
pc.k2 = k2.value ();
pc.k3 = k3.value () ;
t = 0.0;

Hll

controlDict ().

tout = mesh.time () .deltaT () .value();//tout
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52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71
72
73
74
75
76
77
78
79
80
81
82
83
84
85
86
87

runTime.controlDict () .lookup ("deltaT"));

Info<<
Info<<
Info<<
Info<<
Info<<
Info<<

Info<<

atol = " << pc.atol << endl;
kl << endl;
k2 << endl;
k3 << endl;

<< endl;

"\npc.rtol =

"\npc.

"\npc.kl = " << pc.
"\npc.k2 = " << pc.
"\npc.k3 = " << pc.
"\ntout = " << tout
"\nIMAX =

y = N_VNew_Serial (NEQ);

cvode_mem=CVodeCreate (CV_BDF, CV_NEWTON) ;
flag=CVodelInit (cvode_mem,F,t,vy);
flag=CVodeSStolerances (cvode_mem,pc.rtol,pc.atol);
flag=CVodeSetUserData (cvode_mem, (void
flag=CVodeSetMaxNumSteps (cvode_mem, mxstep.value());

flag=CVodeSetMaxStep (cvode_mem, hmax.value ());

flag=CVBand (cvode_mem, NEQ, MU, ML) ;

Info<< "\nStarting time loop\n"
while (runTime.loop())
{
Info<<
#include "readTimeCont
#include "CourantNo.H"
#include "setDeltaT.H"
//
while (pimple.loop())

{

// Solve the momentum equation

--- Pressure-velocity PIMPLE corrector loop

" << pc.rtol << endl;

" << IMAX << endl;

"Time = " << runTime.timeName ()

rols.H"
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<< endl;

<< nl <<



88
89
90
91
92
93
94
95
96
97
98
99
100
101
102
103
104
105
106
107
108
109
110
111
112
113
114
115
116
117
118
119
120
121
122
123
124

fvVectorMatrix uEqgn

(
fvm::ddt (u)
+ fvm::div (phi, u)
- fvm::laplacian (nu, u)

) ;

if (pimple.momentumPredictor ())

{

solve

(

ukEgqn == fvc::reconstruct

(

- ghf*fvc::snGrad (rhok)
- fvc::snGrad (p_rgh)
) *mesh.magSf ()

while (pimple.correct())

{
#include "pEgn.H"

// Solve the component equations

fvScalarMatrix cHEqgn

(
fvm::ddt (cH)
+ fvm::div (phi, cH)
- fvm::laplacian (DH, cH)
)i

cHEgn.solve () ;
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125
126
127
128
129
130
131
132
133
134
135
136
137
138
139
140
141
142
143
144
145
146
147
148
149
150
151
152
153
154
155
156
157
158
159
160
161

fvScalarMatrix cIO3Eqgn

(
fvm::ddt (cI03)
+ fvm::div (phi, cIO03)
- fvm::laplacian (D, cIO3)
) i

cIO3Egn.solve () ;

fvScalarMatrix cIEqgn

(
fvm::ddt (cI)
+ fvm::div (phi, cI)
- fvm::laplacian (D, cI)

)i

cIEgn.solve () ;

fvScalarMatrix cI3Eqgn

(
fvm::ddt (cI3)
+ fvm::div (phi, cI3)
- fvm::laplacian (D, cI3)
) i

cI3Egn.solve () ;

fvScalarMatrix cAsIIIEqgn

(
fvm::ddt (cAsIII)
+ fvm::div (phi, cAsIII)
- fvm::laplacian (D, cAsIII)
) i

CAsIIIEgn.solve () ;

for (int 1=0; i<IMAX; 1i++)
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162
163

164
165
166
167
168
169
170
171
172
173
174
175
176
177
178
179
180
181
182
183
184
185
186
187
188
189

190
191
192
193
194
195
196

NV_Ith_S(y,1*NVAR) = cH[i]; //cH.internalField
() [1];

NV_Ith_ S (y,i*NVAR+1l) = cIO3[i];

NV_Ith_S (y,i*NVAR+42) = cI[i];

NV_Ith_S(y,1i*NVAR+3) = cI3[i];

NV_Ith S (y,i*NVAR+4) = cAsSIII[i];

flag=CVodeRelInit (cvode_mem,t,y);
flag=CVode (cvode_mem, tout,y, &t, CV_NORMAL) ;
tout += mesh.time () .deltaT () .value();

Info<< "\ntout (2) = " << tout << endl;

for(int 1i=0; i<IMAX; 1i++)
{

CH[i] = NV_Ith_S (y,i*NVAR);
cIO3[i] = NV_Ith_S(y,i*NVAR+1);
cI[i] = NV_Ith_S (y,i1*NVAR+2);
cI3[i] = NV_Ith_S(y,i*NVAR+3);
CASIII[i] = NV_Ith_S(y,i*NVAR+4);
}
cAsV = (cOAs - cAsIII); //arzensav

cI2 = cI3/(KI3*cI);

rhok = 1.0 + k*(rhoI03*cIO3 + rholI*cI + rhoI3*cI3
+ rhoAsIII*cAsIII + rhoAsV*cAsV);

gradc = fvc::grad(cI2);

runTime.write ();

Info<< "ExecutionTime = " << runTime.elapsedCpuTime ()
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<< n s n

197 << "™ ClockTime = " << runTime.elapsedClockTime ()
<< " ogt

198 << nl << endl;

199 }

200

201 Info<< "End\n" << endl;

202

203 CVodeFree (&cvode_mem) ;

204 N_VDestroy_Serial (v);

205

206 return 0;

207 1}

208

209 static int F(double t, N_Vector y, N_Vector ydot, void *
f_data) {

210

211 int j;

212 double rs[2], cH, cI03, cI, cI3, cAsIII;

213 cvdata *p;

214

215 p=(cvdata *)f_data;

216 for (j=0; J<NEQ; j+=NVAR) {

217 CH=NV_Ith_S (v, 40);

218 cIO3=NV_Ith_S(y,Jj+1);

219 CI=NV_Ith_S(y,j+2);

220 cI3=NV_Ith_S (y, j+3);

221 CASIII=NV_Ith_S (y, j+4);

222

223 rs[0]=((p->kl)+(p->k2)*cI)*cIO3*cI*cH*cH;

224 rs[1]=(p->k3)*cI3*cAsIII/(cI*cI*cH);

225

226 NV_Ith_S(ydot, j+0)=-6*rs[0]+3*rs[1];

227 NV_Ith_S (ydot, j+1)=-rs[0];

228 NV_Ith_S(ydot, j+2)=-8*rs[0]+3*rs[1];

229 NV_Ith S (ydot,j+3)=3*rs[0]-rs[l];

230 NV_Ith_S (ydot, j+4)=-rs[l];

88



231
232

return (0) ;
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Koszonetnyilvanitas

Ez uton szeretnék koszonetet mondani az SZTE Nemlinearis Dinamika és Kinetika csoport
vezetSinek Dr. Téth Agotdnak és Dr. Horvith Dezsének azért, hogy helyet biztositottak
szamomra a kutatécsoportban. Hélds vagyok az altaluk belém és munkamba fektetett id6-
ért, energidért és azért, hogy biztositottdk azt a forrast, amely nélkiil kutatisom nem lehetett
volna teljes. Az altaluk tdmasztott elvardsok a mindségi munkdra valé torekvés 1) dimenzi-
6jat nyitottdk ki elsttem. Orommel gondolok vissza a Fizikai Kémiai és Anyagtudomadnyi
tanszéken eltoltott évekre, melyeket az ott dolgozé kutatdk és hallgatok altal biztositott jo
1égkor szinesitett.

Koszonet illeti az Eurépai Uriigynokséget azért a nydjtott tdmogatdsért, aminek keretein
beliil kisérleti munkdmat professziondlis és vildgszinvonald koriilmények kozott végezhet-
tem Bordeauxban és Esrange Girkbzpontban. Koszonettel tartozom Dr. Szanyi Jdnosnak, aki
nélkiil nem kezdhettem volna el doktori tanulményaimat és az Asvdnytani, Geokémiai és
Kbézettani tanszék munkatarsainak. Az itt eltoltott évek is meghatdrozé szerepet jatszottak
szakmai gondolkoddsom formél4saban!

Hél4val tartozom sziileimnek az értem tett Osszes erdfeszitésiikért és végtelen tiirelmii-
kért. Onfeldldozé munkdjuknak koszonhetem, hogy mindig olyan 1égkort teremtettek ott-
honunkban, amely a munkdmban val6 pozitiv érvényesiilést segitette. Végiil, de nem utol-
sO sorban biiszkeséggel tolt el ahogy parommal, T6th-Szeles Eszterrel kitartassal, egyiitt-
érzéssel és tiirelemmel tdmogattuk egymadst a nehezebb iddszakokon val¢ tillendiilésben a

disszertacidinkra aldozott id6kben.
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