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1. Bevezetés és az értekezés célkitiizései

Kornyezetiinkben szamos olyan példét taldlhatunk transzportfolyamatokra, melyek alapvetd be-
folyéssal vannak mindennapi életiinkre. Ezek a jelenségek tobb apro részfolyamatra bonthatok,
pontos leirdsukon alapuld eldrejelzések csak a részfolyamatok alapos ismerete utan lehetsé-
ges. Az anyagtranszport egyik jellemz6 formdja a fluidumok dramldsdhoz kotott advekceid. A
folyadék aramldsét intenziv mennyiségekben kialakulé gradiens idézi el6. Ezek a mennyisé-
gek a nyomds, a sebesség, a feliileti fesziiltség és a siirliség. Az utébbi kettd kialakuldsa pe-
dig a homérséklet- és a koncentracidgradiens jelenlétének egyenes kdvetkezményei. A nemli-
nedris dinamikdban gyakran vizsgélt frontreakciokban az autokatalitikus reakcid €s a transz-
portfolyamatok kolcsonhatdsaként alakul ki egy éles hatarvonal, mely mentén az anyagatala-
kulds végbemegy. A front két oldaldn eltérd fizikai tulajdonsdgu oldatrészek helyezkednek
el, mely instabil rétegzddés kialakuldsahoz vezethet. Mind a strtiségkiilonbség hatdsara ki-
alakulé Rayleigh—Taylor-instabilitds, mind pedig a feliileti fesziiltséggradiens miatt kialakul6
Marangoni-instabilitds folyadékdramlast indukal. A gerjesztett aramldsok a reakcidfront alakjat
torzitjak €s a terjedési sebességét is befolyasoljak. Ezek az egyensiilytdl tadvoli rendszerek kivald
modellrendszerei az ilyen tirgyu vizsgdlatoknak: mivel a reakciéfront onfenntartd, a kialakul6
gradiensek dllanddan jelen vannak mindaddig, amig a reakci6 jatszodik.

Kutatomunkdm sordn a jodation-arzénessav rendszerben kialakulé Rayleigh—Taylor- és
Marangoni-instabilitdsok altal keltett aramlasok vizsgalatat tliztem ki célul. Mivel a két instabi-
litds foldi koriilmények kozott egyiittesen van jelen, a Marangoni-instabilitds hatdsanak tanul-
manyozasdara a felhajtéerdbdl szarmazo joval erGsebb dramldsokat meg kell sziintetni. Erre mik-
rogravitacios kisérleti koriilmények nyujtanak lehetdséget. Kisérleteimet a modulalt gravitacios
erdteret biztositd parabolarepiilési kampany keretei kozt, és a tisztdn mikrogravitaciot nyuj-
t6 MASER-13 szuborbitalis rakétakisérlet soran végeztem el. Elobbiben a Rayleigh—Taylor-
instabilitds vizsgalatat, illetve a rakétakisérletekhez néhdny mérési paraméter meghatirozasat
tliztem ki célul. A szuborbitdlis rakétakisérlet keretei kozt mar tisztdn a Marangoni-instabilitas
hatdsat vizsgaltam. A front alakjanak tér- és id6beli leirdsa mellett a nem intruziv részecskeké-
pen alapul6 sebességmeghatdrozasi (PIV) technika segitségével mértem a folyadékban kialaku-
16 dramlas sebességeloszlasat.

A front alakjdnak és az dramldsok teljes hdromdimenzids leifrdsanak céljabol numeri-
kus szimulacidkat végeztem. Az OpenFOAM programcsomagban egy univerzalis reakcio-
diffuzié-advekcié modellt alkottam, mely a Navier—Stokes-egyenletek €s a reakcidmechaniz-
must reprezentdld differencidlegyenletek megoldédsdval szdmolja a koncentracideloszlast, illet-

ve a sebesség- és nyomasmezot.



2. Kisérleti rész

Méréseim sordn az autokatalitikus joddtion-arzénessav rendszert alkalmaztam modellreakci6-
ként. A reaktdnsok kezdeti koncentracidjanak ardnydt (R = [H3AsOs3]p / [I03]o) 2,8-nak va-
lasztottam ugyanis ennél az ardnyndl keletkezik a legtobb feliiletaktiv jod annak pédrolgasinak
zavaré hatdsa nélkiil. Ennek megfelelSen az arzénessav koncentraciéja 36,1 mmol/dm?, mig a
jodationok koncentraciéja 12,9 mmol/dm? volt a reaktinsoldatban mind a parabolarepiilések,
mind pedig a rakétakisérlet sordan. A reakci6 inicidldsa mindkét esetben két platinaszélra kap-
csolt elektromos fesziiltséggel tortént. A parabolarepiilések alkalmaval a fesziiltség nagysdga
¢és idGtartama az egyik meghatdrozandé kisérleti paraméter volt, 3 V és 5 V kozott valtoztat-
tuk. A rakétakisérleteknél a 4 mdsodperc id6tartam és 5 V fesziiltség mellett dontottiink. Az 1.
abran a parabolakisérletek sordn haszndlt reakcidcelladk méretei lathatok. A Rayleigh—Taylor-

instabilitds vizsgalatat a zart, folyadék-gaz hatdrfeliilettdl mentes celldkban végeztiik. A rakéta-
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1. abra. A parabolarepiilés sordn hasznalt cellak méretei és geometridja. Szabad folyadék-gaz
hatarfeliilet kialakitdsdra alkalmas ,,nyitott” cella keresztmetszete az xz-sikban (a), az yz-sikban
(b), illetve a ,,zart” cella keresztmetszete az xz-sikban (c) €s az yz-sikban (d).

kisérletben az 1. abran (a)-val és (b)-vel jelolt cellatipust alkalmaztuk azzal az eltéréssel, hogy
a cella x-irdnyban 7,5 cm hosszusagu volt €s a platinaszalak fliggdleges, a z-irdnnyal parhuza-
mos elrendezésben keriiltek beépitésre és a két cella mérete y irdnyban 5, illetve 10 mm volt. A
celldk anyaga a parabolakisérletek esetén kvarc és plexi, a rakétakisérlet soran pedig kizardlag
kvarc volt. A celldk toltése fecskendopumpdkkal segitségével tortént. A cellatoltést modulalt
gravitacids er6térben mind hipergravitdcioban, mind pedig mikrogravitidcidban teszteltiik. A ra-
kétakisérletek esetén a celldk toltését a sulytalansag dllapotdban végeztiik.

A reakcidéfront tér- €s id6beli helyzetének véltozdsat mindkét esetben monokrém kamerdk-
kal rogzitettiik. A parabolarepiilés soran alkalmazott kisérleti elrendezést a 2. a4bran mutatom be.

Ez esetben egyetlen kameraval készitettiink képsorozatokat ugy, hogy a kisérletekben hasznalt



celldkat egy operdtor manuélisan cserélte a kamera elGtt.
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2. abra. A parabolarepiilés soran alkalmazott kisérleti elrendezés sematikus dbrdzolasa.

A rakétakisérletek esetében cellanként 2-2 kameraval rogzitettiink felvételeket a cellak xz-
sikjdban ahogy az a 3. dbran l4thatd. Az egyik kamerdval a reakciéfront alakjat és helyzetét
monitoroztuk, Fourier-deflektometrids technikat alkalmazva. Egy kék led fényforras biztositotta
a hattérvilagitast és a magas kontrasztu képet. A masik kamera a PIV technika részét képezte
harom-hdrom lézer fényforrassal. A 1ézerek felvaltva, egy programnak megfelelden vilagitottak
meg a fényszord latex részecskéket szintén a celldk xz-sikjdban. A nem iilepedd, folyadékkal
kozel azonos siiriségi, 6,4 um atmérdji részecskéket a jodationokat tartalmazé oldattal egyiitt

vezettiik a celldkba. A reakténs oldat koncentracidja a részecskékre nézve 36 ug/cm? volt.
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3. abra. A rakétakisérlet soran alkalmazott kisérleti elrendezés sematikus abrazolasa.



3. Numerikus modellezés

A reakciofront alakjat a kisérletek sordn csak két dimenzidban, az xz-sik mentén tudtuk vizsgal-
ni. A megfigyelt jelenségek tovabbi részletesebb leirdsara megalkottunk egy reakcid-diffizio-
advekci6 rendszerekre alkalmazhat6 szdmitasi algoritmust, mellyel mind a Rayleigh—Taylor-,
mind pedig a Marangoni-instabilitdsbdl szarmazé dramlédsok is szdmithatok. A modellben a
nyilt forrdsk6dd OpenFOAM programcsomag tranziens folyadékaramlds szamitdsara hasznalt
ugynevezett PIMPLE algoritmusét csatoltuk Ossze egy, a reakcidban résztvevé komponensek
eloszldsat megado algoritmussal. Az eljaras a végestérfogatok mddszerét alkalmazva szamit-
ja a momentum- és tomegmegmaradasi egyenleteket. A folyadékdramlds meghatarozdsahoz
a Navier—Stokes-egyenleteket oldjuk meg Boussinesq kozelitést alkalmazva. Ezzel a megko-
téssel biztositva, hogy a folyadék Osszenyomhatatlansdga mellett a hdmérséklet- és Osszeté-
telvaltozasbol eredd siirliségvaltozast figyelembe lehessen venni. Az igy kapott sebességme-
z0 kertil felhaszndldsra a transzportegyenlet advekciot reprezentdld tagjaban. A specieszek re-
akciobdl szdrmazé koncentraciovaltozasit az empirikus sebességi egyenletekbdl, diffuzidjuk
miatti transzportjat pedig a transzportegyenlet diffizids tagjabol hatdroztuk meg. El6bbiben a
Dushman- és a Roebuck-reakcidk egyenleteit €s sebességi egyiitthatéit hasznaltuk fel a reakciét
leir6 differencidlegyenletek felirdsdhoz, majd a CVODE algoritmust megoldasukhoz. Az sza-
mitési tér folyadék-gaz hatérfeliiletet reprezentdl6 oldaldn a feliileti fesziiltség kiilonbség altal

keltett folyadékmozgast 1étrehozé peremfeltételt alkalmaztunk.



4. Uj tudomanyos eredmények

I. Moduldlt gravitdcios erétérben mért frontsebességek alapjdn kimutattuk, hogy a joddtion-
arzénessav rendszerben (IAA) a Rayleigh—Taylor- és Marangoni-instabilitdsok egymdstol
fiiggetleniil léteznek és azok hatdsai az autokatalitikus front tulajdonsdgait egyiittesen be-
folyasoljdk. [4]

A TAA-rendszerben kialakuld instabilitdsok altal keltett folyadékaramlds kvalitativ jellem-
z0it a reakciofront terjedési tulajdonsdgainak vizsgalataval tudjuk meghatarozni. A teljes
térfogataban feltoltott cellaban elvégzett kisérletekkel a Marangoni-instabilitas kizarhato,
igy tisztan a Rayleigh—Taylor-instabilitdsbol szarmaz6 folyadékdramlas tanulmédnyozhat6.
A 4. dbran l4thatd, hogy a reakcidfront terjedési sebessége a graviticids gyorsulds monoton
novekvd fiiggvénye. Megéllapitottam, hogy a felhajtéer6 nagysdgrendekkel torténd csok-
kentésével, mikrograviticiéban a front sebessége a szabad folyadékfelszin nélkiili cella

esetén a reakcid-diffizio front sebességével egyenld.
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4. dbra. A parabolarepiilés sordn mért frontsebességek a gravitacids gyorsulds fliggvé-
nyében a két eltéré celldban.

Azonos koriilmények kozott a Marangoni-instabilitds kialakuldsat nem akadélyozd, nyitott
folyadékfelszinnel rendelkezd celldban szignifikdnsan nagyobb terjedési sebesség mérhe-
t6, mint folyadék-gaz hatérfeliilet nélkiili, igynevezett zart elrendezés esetén. Ez a megno-
vekedett sebesség a hatarfeliileten a feliileti fesziiltség kiillonbség miatt kialakulé konvektiv

aramlasbol adodik.



II. Mikrogravitdcioban a felhajtéerd megsziintetésével kikiiszoboltiik a stiriiségkiilonbségbol
adodo Rayleigh—Taylor-instabilitdst, és megdllapitottuk, hogy a reakciofront terjedését ki-

zdrolag a reakcio-diffiizio befolydsolja zdrt felszin esetén. [4]

A zart reakcidcellaban elvégzett kisérletekben mikrogravitacids fazisban a front terjedé-

si sebessége a reakcid-diffizid jelensége 4ltal vezérelt reakciéfront sebességére jellemzd
értékre csokken.
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5. dbra. A parabolarepiilés soran zart celldban terjedd front alakja és helyzete két ma-
sodpercenként rogzitve egy parabola mandver soran. A kék vonalak a hipergravitacios,
a piros vonalak a mikrogravitacids fazisban megfigyelhetd frontalakok.

A reakciofront hipergravitacids fazisban allandé sebességgel és alakkal terjed. A repii-
1és mikrogravitacids fazisaban a felhajtéerd nagysagrendekkel lecsokken, a front terjedése
emiatt lassul. Ennek magyardzata, hogy a folyadékaramlds megsziinésével a reakciéfront
haladdsat mar csak az autokatalitikus komponensek diffizids sebessége hatdrozza meg.
A front fels6 részére jellemzd konkdv alak gorbiileti sugara novekedni kezd. Amikor a
repiilés sordn a repiildgép ismét hipergraviticids fazisban repiil, a reakcidéfront terjedési
sebességére €s alakjara ismét a megnovekedett felhajtéerd sordn megfigyelt alak és sebes-
ség lesz a jellemzd.
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Ill. Mikrogravitdcioban elddllitottunk tisztdn Marangoni-instabilitdst a IAA rendszerben,

amely dltal keltett konvektiv dramldsok torzité hatdsa kizdrolag a folyadékfelszin kozvetlen

kornyezetére korldatozodik. [2]

A rakétakisérlet 4ltal biztositott mikrograviticiés koriilmények kozott mar csak a
folyadék-gaz hatarfeliilet kialakitdsara alkalmas reakcidedényben végeztem kisérleteket.
A mikrogravitdcidban elvégzett inicidldst kovetden a reakcidfront az inditaskor jellemzd
alakot megdrizve terjed. A Rayleigh—Taylor-instabilitds jelenléte esetén fellépd aramlas
okozta frontalak torzulds nem figyelhet6 meg. Az inicidlds utdn egy rovid, 40-50 mésod-
perces id6szakot kovetden a front folyadék-gaz hatarfeliilethez kozeli részén egy, a kez-
detben jellemzd orientaciotdl eltérd, a terjedés irdnydba dold szegmens jelenik meg. Az
1d0 eldrehaladtdval ez a két egyenes szakasszal jellemezhetd frontalak a kisérlet végéig
megmarad. A reakciofront terjedését vizsgalva, az latszik, hogy a tisztan reakcid-diffizid
jelensége 4ltal vezérelt front sebességétdl jelentdsen eltérd sebesség csak a folyadék-gaz
hatarfeliileten mérhetd. A Marangoni-instabilitdson kiviil més, a front alakjit befolydsold

jelenség nem figyelhetd meg. A fényszoro részecskék mozgésa a reakcidfront terjedési ird-
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6. abra. A rakétakisérlet sordn a 10 mm széles celldban kapott frontalak kisérleti fel-
vétele.

7

nydval megegyez0 forgési irdnyd konvekcids gyliri jelenlétét mutatja. Az dramlési sebes-
ség a felszintdl szadmitott két milliméteres mélységben mar koriilbelill egy nagysdgrenddel
csokken. A konvekcids gytriire egy igen nagy aszimmetria jellemz6, ugyanis annak ko-
z€éppontjatdl a cella alsé része felé mar nem mutathato ki jelentSs kiilonbség a részecskék

sebességében.

A tény, hogy a reakciofront terjedési sebessége csak a folyadék-géaz hatarfeliileten tér el
szignifikdnsan a reakcio-diffuzid altal vezérelt front sebességétdl, egyértelmiien bizonyit-
ja, hogy a front alakjaban bekovetkez6 torzuldst a Marangoni-instabilitds okozza. A PIV-
részecskék mozgédsanak vizsgalatdval pedig kimutathatd, hogy a Marangoni-instabilitds
altal keltett d&ramlas csak a folyadék-gdz hatarfeliilet kozvetlen kozelében alakul ki és a

reakciofront terjedésére csak itt van hatdssal.



IV. A reakciofront xz szimmetriasikbeli alakjdt egy, a hullamterjedés torvényszeriiségeire ala-
pozott modellel rekonstrudltuk, mely a folyadék-gdz hatdrfeliilet kivételével, mindenhol a

reakcio-diffiizio frontra jellemzd terjedési sebességet feltételez. [2]

Mivel a felszin kivételével mindenhol elhanyagolhat6é a folyadékmozgéas, a reakcidfront
két dimenzids viselkedése vizsgélhaté egyszerli geometriai terjedésen alapuld szamita-
sokkal. Amennyiben a front mindenkori helyzetét hulldimok pontforrdsaiként tekintjiik és
belGliik az adott pontban jellemzd terjedési sebességgel egy halad6 hullamot inditunk, &f
id6 elteltével a hullamok burkolégorbéje kirajzolja a jellemzd frontalakot. A feliileti fe-
sziiltség kiilonbségbdl szarmazoé folyadékmozgds torzitd hatdsat a felszinen egyetlen, az
ott jellemzd dramlés sebességével mozgd pontforrds figyelembe vételével tudjuk model-
lezni. Az igy elvégzett szamitasok sordn kapott frontalak j6 egyezést mutat a kisérletek
soran meghatdrozott és a harom dimenziés fluiddinamikai szamitasok eredményeként ka-
pott frontalakokkal.
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7. dbra. A rakétakisérlet sordn a 10 mm széles celldban frontalakok 14,95 mésodperces
szuperpozicidja és a geometriai frontterjedés eredményeként kapott 3 frontalak.



V. Az OpenFOAM programcsomagba implementdltunk egy reakcio-diffiizio-advekcio rend-
szerekre univerzdlisan alkalmazhato megoldoé motort, mellyel reprodukdltuk a kisérlet so-
rdan megfigyelt frontterjedési tulajdonsdgokat és hdarom térbeli dimenziora ki is terjesztet-
tiik azokat. [1]

Az alkalmazott reakcid-diffuzié-advekcidé modell segitségével részletes sebesség-,
nyomds- €s koncentracideloszlast a diszkretizalt térrészben barmely idSpillanatra meg le-
het hatdrozni. A koncentricié értékekbdl a reakcidcella hosszmetszetében meghatarozott
frontalakot ez esetben is két egyenes szakasz jellemezi a kisérlet sordn latottakkal Ossz-
hangban. A reakci6 inicidldsara haszndlt platina szdlnak megfeleld irdnyultsdgi szegmens
kozel a reakcié-diffizié front sebességével halad, mig a felsd szakasz a front terjedésé-
nek irdnydba dbl. A folyadéktérben a sebességeloszlast megadd vektormezd egy, a front
el6tt elhelyezkedd, a front haladasi irdnydval megegyezd forgési irdnyu konvekcids gyfriit

rajzol ki, mely erdsen aszimmetrikus.
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8. dbra. A szimulacié eredményeként kapott sebességeloszlas és frontalak (sarga vo-
nal) az xz-sikban a cella kdzépvonala mentén (feliil) és az xy-sikban a folyadék-gaz
hatérfeliileten (alul).

Az dramlés sebessége, a kisérletekhez hasonléan, a felszint6l szamitva csupdn néhany mil-
liméteres mélységben toredékére csokken. A konvekcids gylril kozéppontja alatt, ahol el-
lenkezd irdnyu aramlés figyelhetd meg, a folyadék sebessége csupan 10-20%-a a reakcid-
diffizi6 4altal vezérelt front terjedési sebességének. Az xy-sikban a sebesség eloszldsara a
két parhuzamos fal kozotti lamindris dramlds sordn megfigyelhetd parabola sebességprofil
a jellemzd. Hasonl6 tendencia mutatkozott a PIV részecskék 1ézersikok menti sebesség-
eloszlasaban is. A front alakja e sebességeloszlas miatt a folyadék-gaz hatarfeliileten egy
parabola profild gorbiilet.
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