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1. Bevezetés és az ertekezés célkitlizései

A minket kortilvew vilag folyamatos mozgasban van akar a természetes, akés@nmeseges
kornyezetiinkre gondolunk. Ezen mozgasok kozé tartozikyadeékok aramlasa is, mint pél-
daul atengeraramlatok, vagy adajvezetékekben szallitott Asvanyi olaj tovabbitéadatmin-
denképpen elengedhetetlen a tudomany szamara, hogy fighfelrditson az anyagtranszporttal
kapcsolatos jelenségekre és azok részletes tanulmaidyazdsmennyiben a kifsbehatasok
nélkuli kozegmozgast vizsgaljuk a viszkozitas, a fellfiesziltség, és a slirliségkulonbség altal
kifejtett hatasokat kell figyelembe vennink.

Munkam soran az érintkézolyadékok slrliségkilonbsége miatt kialakuld6 makképikus
aramlast, a konvekcio jelenségét vizsgaltam. Az ezen &eteriivégzett kémiai kutatadsokban
kozkedvelt az autokatalitikus reakciok hasznalata, aknaka, hogy a kisérletet térben é$+id
ben lejatszatva egy éles hatar alakul ki a termékek és aamsdt kdzott, amely frontszerlien
végighalad az egész kbzegen. A front két oldala k6zott ddastiriségkilonbseég jon létre, ami
a korilményeldl figgden befolyasolja a folyadékok aramlasat.

Mindenki szamara egyértelm(, hogy egy fotgpges c8ben nagyobb siirliségl folyadékra
kisebb slirliségl folyadékot rétegezve a kdzottié leatarfeliilet stabil marad. Amennyiben a
két kdzeget forditva rétegezzik egymasra,darilkeskeny térrész esetén a feliilet szintén stabil,
am a rés vastagsagat novelve, a nagyobb sirliségl aigaayjtva a masikat, elkezd sullyedni

o

és ezaltal konvekcidt indukél. A jelenséget leird konvékajylrlk szama a rés méretének

o

névekedésévelth Amennyiben a két eltérsiirliségi folyadék vizszintesen elhelyezdibes
fuggoleges, sik felllet mentén érintkezik egymassal, a réstat@réiggetlentl a folyadékhatar
megdlését tapasztaljuk. Ismét konvekcié alakul ki, ami vékahyatréteg esetén, izoterm
korulmények kozott egyetlen konvekcios gydrtvel irhlato

Kisérleteim soran vizszintesen elhelyezett edényberotaggsen inditott frontokat vizsgal-
tam a klorit-tetrationat autokatalitikus reakcidban, lamegyik keletke@ termék, a hidrogén-
ion, a reakcio katalizatoraként van jelen, iggsagiti a sajat ké@ését. A folyamatot izotem
korilmények kdzott lejatszatva a termékek slrlisége atayp reaktansokénal, ugyanakkor a
reakcié exoterm, tehatifielszabadulassal jar, ami a termékek slrliségénekidatsilkkenését
eredményezi, amennyiben nem biztositjuk a megieiéelvonast.

A korabbiakban elméleti Uton azt j0soltak, hogy a létréjalakzatot leird keveredési hossz
a folyadék magassaganak négyzetével aranyos, ezért muatgaknalapved célja ezen fligg-
vénykapcsolat helyességének kisérleti megvizsgalasaMakrészt a reakciéban felszabaduld
hének, valamint a homogén kdzeg porusosra cseréléséneka@zatia gyakorolt hatasat is ta-
nulmanyoztam. Végezetll meghataroztam a rendszerre dar@anzios korulmények kozott

jellemzb alakzat aramlasi profiljat.



2. Kisérleti rész

A konvektiv instabilitast a klorit-tetrationat autokatikus reakcioban vizsgéaltam Hele-Shaw
edény segitségével, ami egymastol egy valtoztathatd inaretartoval elvalasztott két plexi
lapbdl &ll, amint azt az 1. 4bra szemlélteti. Az igy kialakitérrészbe a reaktansoldatot pipetta
segitségével adagoltam be. A reakciofront inditasara ledinpelektrod szolgalt, melyeken
0t masodpercig 3 V feszultségkilénbséggel elektrolizalfalyamat katalizatora az iniciali-
zalashoz sziukséges mennyiségbdialiithato volt. Porusos kdzegl vizsgalatokhoz is ezt a
berendezést hasznaltam annyi modositassal, hogy a tédaskitd boroszilikat gyongyoket a
reakcidedény 0sszeszerelés@ttedgy csipesszel, manualisan a résbe helyeztem, és egfyrét

szoros illeszkedésuket biztositottam. AG-ra termosztélt kisérleteknél a Hele-Shaw edényre
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1. &bra. A Hele-Shaw reakcidéedény sematikus rajza.

pT 4

kivulrdl httdkopenyt szereltem, melyben glikol és viz 1:3 térfogataiigaiegyét aramoltattam
egy hib-ftd termosztat segitségével (Heto HMT 200). dnérséklet allanddsulasa érdeké-
ben a mérés étt 20 perccel kezdtem meg a hiitést, és az oldatokat, valargyongyoket is
hiitdszekrényben taroltam.

Az &ramlasi mea feltérképezéséhez egy kilon erre a célra kialakitotatakhsznaltam,
melyet a 2. &bran mutatok be. A mérés elvének Iényege, hoglyadékba kémiailag inert,
mikroméret(, a reakci6 ideje alatt nem killepedszecskéket juttatva, a szilard fellleten a
folyadékon keresztll bocsatott fény szérodik, és a rékeermzgasa lathatéva valik. A meg-
feleld fény biztositdsahoz 532 nm hullamhossza z6ld 1ézert (ReithaserTechnik - CW532-

100) hasznaltam, melynek nyalabjat két ggilghcse segitségével egy sikba fékuszaltam, ahol



a sugarak parhuzamosan haladtak. A reakciéedényt poalbaid asztalra helyeztem, és a
folyadéknak mindig a kivant metszetét vilagitottam meg.

A kisérleteket CCD kamera segitségével (Sony DFW-X710 ésrbinilf-ire-1620b) kdvet-
tem nyomon, a készitett felvételeket pedig szamitogépehdén a kéébbi kiértékelésig.
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2. abra. Részecske-képen alapuld sebesség-meghatarodagiemkiserleti elrendezése.



3. Alkalmazott kiértékelési modszerek

A reakciokban kialakul6 frontalakzat jellemzéséhed éépésként a kamera altal készitett fel-
vételeket egy olyan programmal dolgoztam fel, amely mindgpes ponthoz a fényessége
alapjan egy szlrkeségi értéket rendelt. Ezen fliggvényredyaszerinti el derivaltja ha-
tarozta meg a front adott pillanatbeli helyzetét. Pérusisgretek esetén egy alulaterészt
sz(Bt (Fourier-sz(d) is alkalmaztam, amely a gyongydk mérdithadddo kis hullamhossza
jelet tavolitotta el a spektrumbdl. Az igyéélllitott frontprofil iddbeni haladdsa alapjan a front
sebességét ki tudtam szamitani, ismerve a felvételek kéltélt idot.

Kovetked Iépésként az atlagos frontpoziciot hataroztam meg, reklgnérasaként defini-
altuk a keveredési hosszat, ami igy a front dsszes pontjaléimbe véve, mennyiségileg jel-
lemezte az alakzatot. A mintdzat masik fontos tulajdonsagatlagos frontalak, melyet akkor
kaptunk meg, ha minden egyes poziciébdl kivontuk az atldgrgpoziciot — ezzel kikiisz6-
bélve az idbeni ebrehaladast — és azokat a front terjedési iranyaval panhogan atlagoltuk.

Az aramlasi mei feltérképezésekor a felvétel képpontjait részterliedorolva, a fény-
intenzitasok alapjan szirkeségi értékeket rendeltemséygt a pontokhoz egy hazi készités
program segitségevel. Két egymas utan készitett kép, @tazlirkeségi értek-hely fliggvény
térbeli korrelacidjat gyors Fourier-transzformacio ssggével allapitottam meg a kovetkez
tulajdonsagot hasznalva:

f(m,n)og(m,n) < F(&,n)G*(&,n), 1)

ahol ag at idopontban, aZ pedig at + dt idopontban készitett képet leiré fliggvény &z

f fuggveény Fourier-transzformaltjat, ésGt a g fuggvény Fourier-transzformaltjanak komp-
lex konjugaltjat jelenti. Ezt kovéen minden részterilethez hozzarendéhetit egy vektor

a korrelacios fuggvény maximumanak helye alapjan, ameBramlas iranyat és nagysagat is
mutatta. Ezen vektorokat az aramlasi sebesség és a tdhadjiezkedés ismeretében megfele-
|6en 6sszegezve az egész kdzeg mozgasat jellemezni tudtdérdigszecskéken bekbvetkez
fényszérast hasznositva.



4. Ujtudomanyos eredmények

I. Vizszintesen haladé fliggoleges sikfrontot inditva 3 imastagabb folyadékrétegek ese-
tén a reakcioban fejl6dd ho hatasara kialakuld termikiilatacié megakadalyozza az al-
landdsult mintazat kialakulasafl]

A slrlségkulonbség altal indukalt konvekcio jelenségdorit-tetrationat autokatalitikus
reakcidban vizsgaltam, ahol a |étrefbaramlast két hatas egydittese fejti ki. Egyrészt, ha
a reakcidt izoterm maédon hajtjuk végre, akkor elmondhat@yha termékoldat nagyobb
slrliségl mint a reaktansoldat, masrészt a reakciorexioigisa miatt a termékoldat sU-
risége csokken admérséklet emelkedésével. A két slirliségvaltozas étlenebjell a
termékoldatra nézve, vagyis dsszetett konvekciodslalmintazat kialakulasaért. A kdzeg
homérsékletének emelkedése 1 és 2 mm folyadékvastagség es& nem elég nagymeér-
tékl ahhoz, hogy a termék és a reaktans slrliségviszanggvaltoztassa (3. abra (a) és
(b) része), &m 3 mm vastag tavtarté esetén adéjhd hatasa a mintazatra mar dominans
jelenbségl. A reakciofront tovahaladaséaval a termék hilndksiarlisége @ és folya-
matosan silllyed az edény alja felé. Ezen hatasok egyutiegévetkezménye a 3. abra
(c) részén lathato alakzat létrejotte.

(@)

3. abra. Az 1 (a); 2 (b); és 3 (c) mm vastag €és 4 cm magas tawagt®&n, szob@mér-
sékleten végrehaijtott kisérletekben kialakuld mintdzaiz alkalmazott koncentraciok a re-
aktanselegybeni{K,$40gl0 = 5,00 mM, [NaCIOlp = 20 mM, [NaOHp = 2,5 mM és
[kongovorog = 0,057 mM. Sotétebb szinnel a termékoldat, vilagosabbehktansoldat lat-
hato.



Il. A klorit-tetrationat reakci6bban 3 mm vastag folyadékréieg a fejl6ddé hé hatasa I -
ra torténd termosztalassal eliminalhatd, és egy allandkieal és sebességgel terjedd
mintazat jon létre[1]

Annak igazolasara, hogy a 3. abra (c) részén bemutatotémanvaloban admérséklet
emelkedése kdzben kialakulé sirliségcsokkenés hajasdédre, a reakciot az @kdek-
kel megegyei korilményeket biztositva, & -ra termosztalva hajtottam végre. A 4. ab-
ran lathato felvételek alapjan elmondhatd, hogy termdézsal eliminalva a termékekben
bekovetked hdmérsékletemelkedés okozta slirliségcsokkenést, @léti@akzat a reak-
tansok és a termékek kdzott fennallé izotermikus stiniségnyoknak megfelél csak az
elnylltsaga & a rendszer dmérsékletének csokkentédélszarmazé slrliségndvekedés
miatt.

(@)

4. abra. Az 1 (a); 2 (b); és 3 (c) mm vastag és 4 cm magas tavemeéén, 3°C-
on végrehajtott kisérletekben kialakul6 mintdzatok. Akaklhazott koncentraciok a reak-
tanselegyben:[K2S406lp = 5,00 mM, [NaClGlp = 20 mM, [NaOHp = 2,5 mM és
[kongovorog = 0,057 mM. Sotétebb szinnel a termékoldat, vilagosabbahktansoldat lat-
hato.



[ll. Skéladzasi torvény all fenn a keveredési hossz és az oldaswag kozott a kilonbdzo
folyadékvastagsagu, és kiindulasi 6sszetétell kletitionat frontreakciéban[1] [2]

Anne De Wit és munkatarsai kozlemeénytkben elméleti sz&oltalapjan azt josoltak,
hogy az alakzatot mennyiségileg leir6 keveredési hdsgz« az atlagos frontpozicio sz6-
rasa — az edénymagasség) (hégyzetével aranyos, ezért nagy szamu reakciot vizegalta
a kisérleti paraméterek szisztematikus valtoztataséeagly ezen fliggvenykapcsolat he-
koncentraciot alkalmazva hajtottam végii€ £5406)0= 3,75 mM; 5,00 mM; és 6,25 mM),
melyekhez a megfelélaranyu, kis sztdchiometriai feleslegbendévatrium-klorit kon-
centraciot biztositottam. A Hele-Shaw edény tavtartGdtbztatva 1; 2; és 3 mm vastag €s
1,0;1,5; 2,0; 2,5; 3,0; és 4,0 cm magas reakcioéteret tudialakttani. A mérések alapjan
elmondhato, hogy a keveredési hossz edénymagassagtdliggkése szignifikansan eltér
a négyzetes aranyossagtol minden alkalmazott koncedigéetén. AK2S,06]0 = 5 mM-
nak megfeleld 0sszetételli reaktanselegyre vonatkozé mérési adatpkatbran tiintet-

tem fel.
8 A 1mm Lm/Cm =1,32+0,13 (Lzlcm)l,3lio,08
O 2mm
i O 3
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z
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e L
L
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2 -
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5. &bra. A keveredési hossz értékek az edénymagassag fiygtped harom kilonbézedény-
vastagsag esetén;B-ra termosztalt kisérletekbei2S406]0 = 5 mM-nak megfeld dsszeté-
telnél. A folytonos vonalak a hatvanyfliggvény-illesztésdenényét mutatjak.



IV. Az egyréteqgll, szoros illeszkedésl pérusos kdzegbardalkebességgel és alakkal ha-
lado front jon Iétre, melyre a homogén folyadékrétegekdlasonlo skaldzasi tovény ér-
vényes|3]

A folyadékok aramlasat a pérusos kdzeg befolyasolja, ezéltalam vizsgalt reakciot
kilonb6 méreti boroszilikat gydngyokbfelépitett porusos rendszerben is végrehajtot-
tam, hogy a kdzeg mintazatra gyakorolt hatasat jellememjain. Azt tapasztaltam, hogy
az alakzat elnyultsaga jelérsten cstkken, amit a konvekcio reakciotér-feldaraboléaués
atti gyengulése okoz. Ennek a ténynek az illusztralasasm&lza 6. 4bra, ahol azonos
homérsékleten, azonos kiindulasi koncentracio mellett égegyed méreti résben lejat-
szatott reakciok 0sszehasonlitasa lathato.

6. 4bra. Ahomogeén (a), és a pérusos (b) kdzegben kialalabd atakzat 6sszehasonlitasa 4 cm
magas és 2 mm vastag tavtarté eseté@-a termosztalt reakcidkban. Az alkalmazott koncent-
raciok a reaktanselegybejiK2S105]0 = 5,00 mM,[NaClO,]o = 20mM, [NaOHg = 2,5 mM és
[bromfenolkéky = 0,08 mM. Vildgosabb szinnel a termékoldat, sététebb streaktansoldat
lathato.

s

A kbzeg permeabilitasanak hatasat a reakciofront alakgebességére a toltetet felépit
gyongyok méretének valtoztatasaval vizsgaltam. A réesgzébe minden esetben egyenl
volt az aktualisan alkalmazott gydngy at@vel, ezzel is biztositva a leltelegszoro-
sabb illeszkedést. Szamolasokkal és mérésekkel egyaaudliam, hogy a gyongyok
méretébl fliggetlenil, egyrétegli szoros illeszkedés esetén,zagkporozitasa kisérleti
hiban beltl allando, ugyanakkor a permeabilitas, azaz dszar ateresatképessége a
gyongyok méretének ndvekedésével parhuzamosamvagyis ennek a paraméternek a
valtoztatasa hat ki a mintazat alakjara. A hatvanyfugge&nilesztésének eredményeit
az 1. tablazatban foglaltam 6ssze, a keveredési hosszradgagsagtol valo figgéset le-
ir6 gorbéket pedig a 7. abran mutatom be. A tablazat adatdiidik, hogy a keveredési
hossz edénymagasséagtoél valo fiiggését leirdé egyenletbatvanigkitewk értéke kisér-
leti hiban belll allandd, mig az egyutthatdék a gyongyok méde egyitt ndvekednek,
mely tikrdzi azt a megfigyelést, hogy a permeabilitas nddéke a reakciofront elnyula-
sat vonja maga utan.



1. tAblazat. Az aranyossagi ténpgA) és a hatvanykitey (B) a keveredési hosszat leir6 egyen-
letben (m = ALD), valamint az aranyossagi ténye(C) és a hatvanykitey (D) a frontsebes-
séget leird egyenletben £ CLD) kiloénbozd atmédji (d) gyongyokidl alkotott inhomogén

rendszer esetén.

d (mm) A B C D

2 0,265+ 0,018 1,12+ 0,06 | 0,448+ 0,007 | 0,124+ 0,016

3 0,314+ 0,005| 1,22+ 0,01 | 0,536+ 0,018 0,202+ 0,035

4 0,422+ 0,016/ 1,18+ 0,03 | 0,680+ 0,010/ 0,203+ 0,016

5 0,464+ 0,009| 1,22+ 0,02 | 0,852+ 0,034 | 0,355+ 0,049

30— 777777

T | e 2mm i
25F [®= 3mm
¢ A mm

| A 5mm 1

2,5
L./cm
zZ

7. &bra. A keveredési hossz az edénymagassag fliggvényéhesop kbzegben, 3C-on
végzett kisérletek esetén, kulonbozl vastagsdgu téktaedsznalatakor. A folytonos vonal
a hatvanyfiuggvény-illesztés eredményét mutatja.



V. Porusos kbézegben a kilonb6z6 folyadékvastagsag,- ésssapasetén kialakuld minta-
zatokra a kdzeg permeabilitasatol fliggd skalazasi toyviémato fel a keveredési hossz és
az oldatmagassag kozof8]

A kulonboz kisérleti paraméterek alkalmazasaval végrehajtoticiéllesetén meghata-
rozott keveredési hosszakat a kozeg permeabilitasangkédiagében vizsgalva, és a pon-
tokra hatvanyfliggvényt illesztve a gorbék egyenletébegfigyelhet tendencia lehéwé
teszia

Lm/cm= (0,20+0,01) (L,/cm)"20+00% (K /107 m?)®30+0.02 ()

egyenlet szerinti illesztést, melynek az eredményét ar@ratiintettem fel.

370 T T T T I T T T T I T T T T I
- [— L,=10cm 4
— L. =15cm
25 — Li=2,00m B
r [— L,=25cm I b
20+ L,=3,0cm -
— L,=40cm
c L i
2 15F .
£ | P I i
_ H
1.0 i 7]
0,5 g ; —+
0,0 | L L L L | L L L L | L L L L [
0,0 5,0 10,0 15,0

K /10 °m?

8. dbra. A keveredési hossk,{ az alkalmazott kozeg permeabilitasandk) @ flggve-
nyében kulonbdZ edénymagassagok esetén. A folytonos vonal a kdz0s eg)yszdanti
hatvanyfliggvény-illesztés eredményét mutatja.
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VI. A Klorit-tetrationat reakcidban 20 mm vastag folyadékgéesetén a reakciofront mogott
er6s felaramlas jon létre, ami a haladasi irAnyra mer@sgikban az alakzat feldarabo-
|6daséat eredményezi.

A kisérleti berendezés 0sszeallitdsat koeata kiulonboa pozicidkban megvilagitott re-
akcidk esetén kapott aramlasi vektorokat 6sszegeztikeZahlront terjedési sebességeét,
felllnézeti alakjat, és az edény falatdl mért tavolsagarzhaltuk fel, igy az aramlé fo-
lyadék teljes haromdimenzids aramlasi profiljahoz jutdtitamit a 9. abran mutatok be.
Az edény fala kdzelében az aramlas egy hosszan elnyulénedigjén edteljesen lefelé
mutato konvekcios gydrivel irhaté le. Tavolodva a fadt@lyGra rovidil és igy intenzitasa
névekedik, melynek kdszonlign kozvetlendl a front mogott egyder felaramlas alakul
ki. A folyadéktér kozeps részein pedig egy masodik, az@lel megegyez iranyban ke-
verd hatast kifejb gy(rl is megfigyelhét Ezek egyuttese felés a kisérletileg tapasztalt,
felllnézeti V alakzat |étrehozasaért.

9. dbra. A haromdimenzios aramléasi profil a klorit-tetraéibreakciéban. Az abrazolt front
magassaga 6,3 mm, szélessége 16 mm, hossza pedig 41 mm.
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