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1. Bevezetés

A kdzegmozgas az egyik allandé mozgatérugoja vilagunknadyre szamos példat tudunk
emliteni a kérnyezetlinkben is, elég csak a foldkéreg tékiisrmozgasaira, az 6ceani aram-
latokra, a Iégkdri mozgasokra (pl. tornado, 1égkori frdntaovagy az dceani és a talajban tév
szennyeédések terjedésére gondolnunk. A kzegmozgast haror tégiged befolyasolja: a
slrliségkulonbség, a viszkozitas és a fellleti fesajiisaftozasa. A harom tény@xkozil csak

a legegyszerlbbet, a slirliségkulonbség hatasat tamydauk kisérletileg kémiai reakciok se-
gitségével.

A konvekci6 okozta mintazatképdés jelenségének tanulmanyozasa autokatalikus rendsze-
rekben korulbelil harom évtizede valt jeléasé. Kezdetben a frontsebesség valtozasat, majd a
cellas szerkezet kialakulasat vizsgaltak kapillarisokés livegcsdvekben. A szamitastechnika
rohamos fejpdése lehéivé tette elméleti modellek kidolgozasat is. A kbézegmozgjasleti
modellezésében uttdfelentségii volt Anne De Wit munkdja, aki a konvekcié hatasatltaau
nyozta autokatalitikus reakciokban a reakciofront tefiggelembevételével. Mivel a modellek
egyre nagyobb szamban jelentek meg, és igy azok kiséd&dinahsztasa elmaradt, csoportunk
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is bekapcsolddott a konvekcid okozta mintazatklgs kisérleti vizsgalataba.

A konvekcié okozta mintazatképdést autokatalitikus reakcio segitségével vizsgaltut m
ennek térbeli lejatszédasa frontszerii, ami éles hatatamajzolja ki a mintazatot, és a re-
akcio soran allando siartségkulonbség alakul ki a hdidetekét oldalan. A kisérleteket a
klorit-tetrationat reakcioval végeztik, melynél a termiélgy slrlisége nagyobb, mint a reak-
tanselegyé, igy a rendszerben a kémiai 6sszetétel vadtodiéad 6do izoterm slirliségkilénbség
pozitiv. A reakcio ebsen exoterm, ezért a front kozelébenddeltszabadulas miatti siirliség-
valtozas negativ. Mivel a két hatas ellentétégedli mind egyszeri, mind dsszetett konvekcio
felléphet a kisérleti korilményeaktfliggben. Egyszerl konvekcional a felfelé haladé sikfrontok
stabilak maradnak, mig a lefelé halado frontok esetérebbladé és lemarad6 szegmensekkel
és jol definialhato hullamhosszakkal bir6 cellas szerkalsiul ki. Osszetett konvekcional a
frontmenti Fomérséklet-ndvekedés okozta slirliségcsdkkenés mimdkgban jelerts mértek-
ben befolyasolja a mintazatot.

Doktori munkamban @éiszor a korabbi munkak folytatasaként homogén kdzegbiefa) i
reakcidoedényekben tanulmanyoztam a konvekcié okoztaazatitépddést, majd a bonyolul-
tabb rendszerek felé haladva a reakcidedény falainak giktue modulalasaval periodikusan
valtozo résvastagsagu kdzegben készitettem kisérletekety az el§ kozelités a pordzus ko-
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zegben fellép kbzegmozgas hatasanak értelmezésében.



2. Kisérletirész

A reakcidkat un. Hele-Shaw edényekben hajtottam végrelyakee Plexi lapbol és a kdzéjik
helyezett tavtartébdl all, ezaltal megféleh vékony és széles folyadékréteg kialakitasat teszi
lehetvé. Az egyszeriibbt az dsszetettebb rendszerek felé halad@hlkekikfald, majd perio-
dikusan barazdalt edényekben végeztem a kisérleteketlGikeakcioedény eseténdskzor a
hdhatast vizsgaltam, amihez a reakci6i3ra termosztaltam a reakcidedényre helyezeth-hit
kopenyek segitségével. AzGden allandd mintdzatok mennyiségi jellemzéséhez a HedevS
edényt ugy médositottam, hogy a hosszat kétszeresre atyedzélességét pedig 1-4 cm ko-
zO6tt valtoztattam. A periodikusan barazdalt edényeknérazilakat kezdetben figlggesen, a
front haladasi iranyaval parhuzamosan helyeztem el (IA4d(a) abrat), majd a rétegvastagsag
modulalasat a masik irdnyban is alkalmazva az 1.(b) abithatth kdr alaki bemélyedések-
kel modositottam a reakcioteret. A reakciot az edénybealyshett platinadrotokra kapcsolt
fesziltségkulonbség hatasara elektrolizissel inigialta front elbrehaladasat kamerahoz kap-
csolt képfeldolgozé rendszer segitségével rogzitettem.
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1. abra. Egy iranyban periodikusan barazdalt Hele-Shawyes@ématikus rajza (a), és annak
felllnézeti képe (b). A két iranyban modulalt rétegvasagsHele-Shaw edény rajza (c).

3. Kiértékelési modszerek

A mintazatképadés kezdeti és hosszU tavu valtozasat is tanulmanyozteigzaett képekol
kvantitativ jellemdket nyertem. A mintazat kialakulasanak mennyiségi lainaz az egyes ké-
pekidl meghatarozott frontalakokat gyors Fourier-transzfacival kiilonb6é hulldamhosszu-
sagu komponensekre bontottam, majd ezek amplitudoiriheld valtozdsa alapjan kiszami-
tottam az egyes komponensek ndvekedési egyutthatéit. Aked\ési egyutthatokat a kompo-



nensek hullamszdmanak fliggvényében abrazolva kaptam diszperzios gorbéket, melyeket
két empirikus paraméterrel jellemeztem: a gérbe maximuwn#&drtoz6 maximalis ndvekedési
egyutthatéval és a hozza tartozé hullamszammal, amelygladj@k a leginstabilabb kompo-
nenst. A mintazat hosszu tavu viselkedésének jellemzéskeveredési hosszt és az atlagos
frontalakot hasznéltam. A keveredési hosszt az atlagasdfiak szordsaként definialtam, amely
a front 6sszes pontjat figyelembe veszi. Az atlagos froktaleészitéséhez pedig az atlagos
frontpoziciét kivontam minden poziciobdl, majd a gérbékétont terjedési iranyara m@eges
irAnyba eé koordinatai szerint atlagoltam. A barazdalt edényekbpadztalt térben periodikus
mintazat mennyiségi jellemzésére az autokorrelaciosviéiggt alkalmaztam.

4. Ujtudomanyos eredmények

s

l. A reakcio soran fellép6 hofelszabadulas a mintazatkéeg kezdeti szakaszaban stabili-
zélja a kis hullamszamu komponensekst.

Az 1 mm vastag reakcidedényben, ahol a harmadik térbeli miftdenhatasa elhanyagol-
haté, a mintazat kialakulasat jellethzliszperzios gorbéknél (lasd a 2. abrat) szdbah
mérsékleten felfelé halado frontok esetén (pontozotfygattt vonal) a kis hullamszamu
komponensek destabilizaciojat tapasztaltuk, mig lefal&d® frontoknal (pontozott vo-
nal) ugyanott stabilizacio jelentkezett. A kis hullamszodmal észlelt valtozasok 3C-on

(folytonos és szaggatott gorbe), aholéntérséklet-valtozas okozta stirliségvaltozas mini-
malis, nem jelentkeztek.

Il. A mintazat hosszu tavu valtozasa soran az allandé sebedség@lakkal jellemezhet6
szerkezet stabilizaldsaban a héhatas domifigl.

Az allandd sebességgel és alakkal jellemezisthbil egycellas szerkezet kialakitasahoz
4 cm széles edényekben nagyobb reaktanskoncentraciodggvastagsagra volt szik-
ség, mert az igy az exoterm reakcié miatt jefesetbb a bfejlddést. A rétegvastagsag no-
velésével azonban a harmadik térbeli dimenzié hatasageifikanssa valhat. A kisérletet
3°C-on elvégezve nem alakul kidtben alland6 mintazat, a celldk folyamatos felhasadasét
tapasztaltuk, vagyis az allandé alakkal biré mintazatiktakhAsaban a dhatds dominal a
harmadik térbeli dimenzio hatasaval szemben.

[ll. Az iddben allandd mintadzatok mennyiségi jellemzdjeliisan valtozik az edény széles-
ségével, valamint fliggetlen az edény dolésszog@él @-60 °-os tartomanyban3]
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Az id6ben alland6 egycellas szerkezetek 3 cm-nél keskenyehiyekigen képadtek,
melyek mennyiségi jellemzésére az atlagos frontalakaiszlitve, és azokat a megféiel
edényszélességekkel elosztva az Un. normalizalt frawdkid kapjuk. Ezek jo atfedést

mutatnak a kozéisfaltol tavol e térrészben mindharom alkalmazott koncentracional,
ami az elméletileg josolt linearis skalazas helyességitalip. Az edény dlésszogét a
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2. dbra. Diszperzios gorbék“®-on és szobamérsékleten felfelé és lefelé haladd frontok
esetén[K2$40g)0 = 6,25 mM,[NaClOyp = 25 mM és[NaOH = 20 mM 0dsszetételnél.

fuggbleges iranyhoz képebt= 0-60°-0s sz6gig valtoztatva azonos edényszélesség mel-
lett a normalizalt frontalakok szintén atfedik egymasgwa a mintazat hosszu tavu vi-
selkedését nem befolyasolja @lélsszog valtozasa a vizsgalt tartomanyban.

A fuggblegesen barazdalt edényekben a kémiai 6sszet@telagény paramétereinek val-
toztatasaval a mintazatképzddés kezdeti szakaszabamféde mintazat alakul ki, amit a
keresztirAnyd modulacio vezérg2]

A reakcidedény-vastagsag, a barazdak hullamhossza ésiaméidroxid koncentracio
valtoztatasaval a 3.(a-c) abran szemléltetett haromféhtamathoz juthatunk. Az els
mintazat esetén (3.(a) abra) a cellakrehaladé részei a vékonyabb edényrészekben, a
befli20d6 részek pedig a vastagabbakban helyezkednek el. A 3.(BpKéthaté mintazat-

nal kétszer annyi cella van; minden vastagabb és vékonyddtyetszben talalhaté egy
cella, a befliadések pedig a barazdak széleihez esnek. A barazdaspéhesssiésével
egy érdekes mintazat jon létre (lasd a 3.(c) abrat): a vé&damgdényrészben nem alakul

ki cella, mig a vastagabban k&is megjelenik. Mindharom mintazat térben periodikusan
ismétbdik. Az autokorrelacios fliggvény segitségével meghaté@a periodikus mintazat
hullamhosszat megallapithatjuk, hogy a kapott értékekggbeesnek az alkalmazott ba-

razdak hulldamhosszaval, vagyis a mintazatkégst a front haladasi iranyara rakages
modulacioé vezérli.



3. dbra. A fugdlegesen barazdalt reakcidedényben végrehajtott kiske&pei, a barazdak
hullamhossza = 6 mm (a,b) €3 =12 mm (c). Két iranyban modulalt rétegvastagsagu edény-
ben elvégzett kisérletek képer 6 mm (d) és\ =12 mm (e).

V. Adott dsszetételnél fliggblegesen barazdalt edénybenanziaerdsités érhetd dR]

VI.

Ha adott 6sszetételnél a sikfali edényben kapott mintfagod hullamhosszat meghata-
rozzuk, és ugyanazon osszetételli reakciot az atlagadnhutissznak megfefehullam-
hosszlsagu periodikus bardzdékat tartalmazo edénylsratjak le, akkor a mintazat-
ban rezonanciaésitést érhetlink el, ami a diszperziés gorbén kiugréan naggkedési
egyultthatokkal jelentkezik. Egy ilyen rezonanci@dtésnél kapott mintazat képe lathatéd
a 3.(a) abran. A mintazat@ben nem valtozik, amit az autokorrelacios fliggvény is ala-
tamaszt: a hullamhossz kbzel azonos a barazdak hullandwadszagyis ténylegesen a

keresztirAnyl modulécié vezérli a mintazat alakulasat.

A Kkét iranyu modulacio nem okoz jelentds valtozast a mak&pzodés kezdeti szakasza-
ban, az idében el6rehaladott szakaszt viszont vezéatiklaan folytonos felhasadasokat
eredményezvé4]

A mintazatképadés kezdeti szakaszaban a mintazat a sikfali edénybeki@iminta-
zathoz hasonlit, mert a mintazat hasonl6 hullamhosszaiskalegkozel@leg ugyanannyi

id6 alatt alakul ki, szemben az egy iranyban barazdalt edéngtssjeleid szerkezettel.

Az egyiranyl modulaciénal annak vezEHatasa jelentkezik: a cellas szerkezet hamarabb
kialakul a modulacio altal vezérelt hullamhosszakkal. Aitazat hosszu tavu valtozasa
soran a felhasadasok valnak dominanssa (lasd a 3.(d,¢), @onéa vizualis tapasztalatok-
bél és a cellaszam @beli valtozasabal is kitlinik, mig a sikfall és az egyitdmpoduléciot
tartalmazo edényekben a cellak egyesulése a meghataeapds kisebb cellaszamu alak-
zatot kapunk.
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