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Kutatasaimban az egy-, ill. tdbbkomponenst folyadékokban eléforduld folyadék-géz és
folyadek-folyadék fazisegyensulyokkal kivantam foglalkozni. Az eredeti tervek szerint
0t, viszonylag szeparalt teruletre terjedtek volna ki a kutatasaim, ezek az alabbiak voltak:
1. Folyadék-folyadék fazisegyensulyok két- és tobbkomponensii polimer oldatokban
és keverékekben
2. Folyadék-g6z egyensuly és a kialakulo fazisok viselkedése és mozgasa aramlo
rendszerekben
3. Fazisatalakulasok folyadékkristalyokban negativ nyomason
4. A pozitiv és negativ nyomas hatasa fazisegyensulyokra
5. A negativ nyomas hatasa egyes bioldgiai rendszerek "fazisegyensulyaira™
A tényleges kutatasok az 1,2 és 4-es pontokra fokuszaltak leginkabb, a 3. ponttal részben,
mig az 5. ponttal egyaltalan nem foglalkoztam. A tényleges kutatdsokban még szerepelt a
szilard-folyadék és az Uveg-folyadék fazisatmenetek vizsgalata is, ami valamelyest
kapcsolhato a 3. ponthoz, ezért az alabbiakban ott targyalom.

Elvégzett munka

1.

Folyadék-folyadék fazisegyensulyokkal foglalkozd kutatasaink igen Kiterjedtek voltak,
mind kisérleti, mind elméleti oldalrol. Ezekben a kutatasokban egyittmikddtink a koélni
egyetemrél Thomas Kraska csoportjaval, a katowicei egyetemrél Sylwester Rzoskaval és
csoportjaval, a széuli Hanyang egyetemrdl Young Chan Bae csoportjaval, valamint a
University of Tennessee-rol Alexander Van Hookkal. A folyadék-folyadék
fazisatmenetekben a kezdetben homogén oldat kilsé parameterek valtoztatasaval ket
fazisra esik szet. Két folyadekcsoportot vizsgaltunk, az egyikben polimerek (vagy
oligomerek) elegyei és oldatai szerepeltek, mig a masikba kisebb molekulas oldatok
kertltek; az els6 csoport vizsgélata inkdbb az alkalmazhatosag felé ment, mig a masodiké
alapkutatas-jellegtibb volt.

Elsoként megvizsgéltuk, hogyan hat az alkil-lanc hossza az oligosztirol-oligoetilén
keverekek fazisdiagramjara. A polisztirol és a polietilén két, igen nagy mennyiségben
gyartott  polimer.  Ujrafelhasznalasukkor gondot okoz az egymassal valo
inkompatibilitasuk (olvadékuk nem alkot homogen elegyet). A két oligomer vizsgalata
kdzelebb vihet minket ahhoz hogy megértsik ennek az inkompatibilitasnak a pontos
okait és rajojjunk, hogyan lehet a polimereket médositani, hogy kompatibilissé valjanak.
Elsoként egy olyan kisérletsorozatot vegeztiink el, amiben egy kb. 11 egység hosszu
oligosztirol (Mw=1241 amu) lineéris alkanokkal valdé keverékének kompatibilitasat
vizsgaltuk (C5-t6l C50 alkil-lanc hosszig) [1]. A kisérleti eredményeket egy altalunk
kidolgozott, modositott kettds racsmodellel irtuk le [5]. A modell sikeresen alkalmazhatd
volt valédi (azaz nagyobb lanchosszlsagl) polimer keverékek folyadék-folyadék
fazisegyensulyanak leirasara is [9].



Az eldbbiektél fuggetlenil kidolgoztunk egy szemiempirikus modszert egyes
polimeroldatok magas hémérsékletti oldhatésagi hatdranak a megbecslésére. A modszert
polisztirolon, polietilénen és polipropilénen teszteltiik [4].

2.

Folyadék-g6z fazisegyensulyokkal (és fazisatmenetekkel) kapcsolatos kutatasainkat az
eromuvi hitokorokben bizonyos korilmények kozt fellépé buborékos folyadékaramlas
pontosabb leirhatosdganak érdekében kezdtik. A kutatast az AEKI Szimulator
Laboratoriumabol Hazi Gaborral, Mayer Gusztavval és Pales Jozseffel, valamint a kolni
egyetemrél Thomas Kraskaval és csoportjaval egylttmiikodve vegeztik. A célunk egy
racs-Boltzmann modszeren (LBM) alapuld, makroszkdpikus korilmények kozt is
hasznélhato aramlasi kod kidolgozésa. A racs-Boltzmann mddszert korabban mar tébben
alkalmaztak egyfazist aramlésok leirdsara és megtorténtek a kezdeti Iépések annak a
vizsgéalatara is, hogy mennyire képes a mddszer a buborékok keletkezését és Iétét (azaz a
folyadek-g6z fazisatmenetet és fazisegyensulyt) leirni. Kordbban mi is vizsgaltuk, hogy
az LBM mennyire pontosan képes leirni kétdimenzios modellrendszerek
fazisegyensulyait; ezt fejlesztettik most tovabb haromdimenzids rendszerekre. A
szimulécidk lehetové tették, hogy definidlhassunk egy minimalis felbontas-hatart, azaz
hogy milyen minimalis racsmérettel kell dolgoznunk amennyiben a folyadék mellett a
gazfazis is felttinik [7]. Hogy ezt a "feltiinést" is le lehessen a késébbiekben irni, az
LBM-nek a folyadék-géz hatarfelulet leirdsara vald képességét is megvizsgaltuk;
eredményeink szerint a hatarfelllet bizonyos "simitott" tulajdonsagait (fellleti feszlltség,
strtiségprofil) a molekuladinamikai szimulaciokhoz hasonlé pontossaggal kepes leirni a
modszer. Ugyancsak az LBN segitségével megvizsgaltuk, hogyan verédik vissza egy
I6késhullam a falrdl [2]. A visszaver6d6 hullamnak lesz egy olyan része, amelynek a
nyomasa joval az egyensulyi géznyomas alatt van, ekkor a folyadékban forras-szeriien
buborékok kepzodhetnek, A szimulacios eredmények és a kisérleti eredmények kozott
kielégito egyezést talaltunk. Az ellenérz6 méréseket a novoszibirszki Lavrentyev
intézetben végezte Dr. A. Besov.

3.

Terveink szerint a nyomas hatasat szerettlik volna vizsgalni egyes folyadékkristalyokban
fellépo fazisdtmenetekre (pl. izotrop-nematikus). A kutatasnak ezt a részét Prof. S. J.
Rzoska csoportjdval egyitt végeztem (Silesian University, Katowice). A kezdeti
eredményeink  biztatbak voltak, 0gy tint, hogy negativ nyomés alatti
folyadekkristalyokban sikerilt megtalalnunk egy izotrop-nematikus Kritikus pontot [3].
Ennek a pontnak a meghatarozasa igen fontos lett volna, mert ezt megkerilve egy
rendezett rendszer (nematikus folyadékkristaly) fazisatmenet nélkul rendezett (normaél
folyadek) allapotba kerilhetett volna. Sajnos a késébbi vizsgalatainkkal nem tudtuk a
pont helyét Kielégité pontossaggal meghatérozni (negativ nyomason a folyadékok
metastabilak és nehéz barmilyen mérést elvégezni rajtuk [12]). A kiserleteket
felfliggesztettiik (bar nem hagytuk veglegesen abba) és helyettik a szilard-géz [11],
szilard-folyadék [16] és az uUveg-folyadék [15,16] fazisegyensulyokat és stabilitasi
hatarokat vizsgéltuk, féként a negativ nyomasok tartoményaban. A ket utdbbinak a
leirasara kidolgoztunk egy modositott Simon-Glatzel tipusd egyenletet, amellyel az
olvadaspont-gorbe, illetve az Gvegesedési gorbe negativ nyomasu részei is leirhatoak.



4.

A nyomas hatasat folyadek-folyadék fazisegyensulyokra az elébbi részben emlitett Prof.
S.J. Rzoska laboratériuméban vizsgaltuk, mig az elméleti szamitasok egy részet Dr. T.
Kraskaval vegeztik. F6é célunk a folyadék-folyadek fazisegyensulyi gorbe azon részeinek
a kimérése/kiszamitasa volt, amelyek "normal" kisérletekben nem érhetok el, mert maga
a folyadék nem stabil, ugyanis a nyomésa kisebb, mint az egyensulyi géznyomas.
Kétkomponenst folyadékok dielektromos tulajdonsagait mérve a folyadék-folyadek
kritikus pont kérnyekén anomaélia figyelhet6 meg. Ez az anomélia gyakran olyan erés,
hogy hatdsuk izoterm méréseknél (amikor a nyomast valtoztatjuk) tobb sz&z atmoszfera
"tavolsaghol™ megfigyelhetd, kimérhets. A mérések alapjan a kritikus pont olyan
nyomastartomanyokban is meghatarozhato, amik kisérletileg nem, vagy csak nehezen
érhetok el. Mi a -35 MPa-ig terjed6 negativ nyomastartomanyban végeztiink kisérleteket
nitrobenzol-hexan rendszerben. A dielektromos permittivitas anomaliajanak vizsgalataval
-20 MPA-ig [6], mig az G.n. Nemlinearis Dielektromos Effektus (NDE, a permittivitas
nagyterti megfelel6je) anomaligjanak vizsgalataval -35 MPa-ig [14] kdvetni tudtuk a
folyadek-folyadék kritikus pont nyomasfliggesét. Ez utobbi értek igen kozel van a
rendszer folyadék-g6z stabilitdsi hatarahoz, ami alatt mar nem is értelmezhet6 a
folyadékallapot [10].

Ezek a modszerek nem alkalmazhatok makromolekulas rendszerekre (valésziniileg az
altalunk hasznalt nagy elektroméagneses térben a makromolekula nem tud "révid" id6 alatt
egyensulyi helyzetbe kerilni), igy egy kevésbhé érzékeny modszert alkalmaztunk
polisztirol-metilacetat  rendszer  folyadék-folyadék  fazisegyensulyi  gorbéjének
vizsgalatara. Ez a modszer az ionos szennyezédések altal 1étrehozott ohmos ellendllas
gyenge anomaliajan alapul. Ezzel a mddszerrel kb. -10 MPa negativ nyomasig kovethetd
a fazisegyensulyi gorbe [13]. A kutatasnak ez a része még folyik; ugyancsak vizsgaljuk,
hogy mas tipust anomaliak is alkalmasak-e a kritikus pontok meghatarozasara.

5.
A tervek szerint a negativ nyomas bioldgiai rendszerekre gyakorolt hatasat is szerettem
volna vizsgalni, erre id6- és eszkdzhiany miatt egyel6re nem Kerdilt sor.

Osszefoglalas

Az eredetileg tervezett munka 5 pontjdbol harmat teljesen, egyet részben sikerilt
teljesiteni. A kutatasbdl eleddig 10 folyoiratcikk és egy konferenciakiadvany-cikk jelent
meg, két tovabbi folydiratcikket kozlésre elfogadtak, két konferenciakiadvany-cikk
nyomdaban van, egy tovabbi folydiratcikket pedig mar bekuldtink.
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