A projekt egyik modellezési célja a fluidum-szildrd diszperz rendszerek populdcié mérleg-
egyenleteinek tovabbfejlesztése volt, amellyel a diszperz elemek daltal hordozott extenziv
mennyiségeknek az elemek kozotti kozvetlen interakcidkkal indukalt ataddsat, valamint a
diszperz elemekben végbemend folyamatait is le tudjuk frni. Természetesen ezzel szoros
Osszefiiggésben — mondhatjuk: szimbidzisban — a kidolgozott modellek alkalmazasi lehetd-
ségeit, illetve az egyes alkalmazasokat is vizsgaltuk a modellegyenletek megoldasi médsze-
reinek fejlesztésével egyiitt. A kidolgozott modellek és szamitasi modszerek alkalmazasaval
széleskorli szimuldcids vizsgdlatokat — szamitdgépes kisérletezést — végeztiink az egyes for-
muldk ellendrzésére €s a modellezett rendszerek viselkedésének és tulajdonsdgainak a felta-
rdsara. Ugyanakkor célul thiztiik ki az egyes modellezési eredmények fizikai kisérletekkel tor-
téno ellendrzését, de itt csak a kisérletek elokészitését és megtervezését tudtuk elvégezni — az
egyetemen eldre nem ldthat6 épitési munkdk kovetkeztében. Természetesen ezeket a mdr
elokészitett fizikai kisérleteket — a modellezési munkdk tovéabbi folytatasaval is — szeretnénk
befejezni a mérnoki kar feldjitott épiiletének — varhatdlag — ez év nydri vagy kora-0szi atadédsa
utan.

(Megjegyzés: a tovabbiakban a Kozleményjegyzék kozleményeire az [1], [2] ... médon hivat-
kozom, mig a mdr eldkészités alatt 1év0, és varhatdlag a kdzeljovoben elkiildésre keriild kéziratokra az
El, E2 ... médon fogok utalni. Ugyanakkor a magyardzatot segitd néhany irodalmi hivatkozést az
Irodalom cimsz6 alatt felsorolt I1, 12 ... mddon jel6lom.)

1) Kidolgoztuk a fluidum-szilird diszperz rendszerek tobb-dimenzids populacié mérleg-
egyenleteinek bovitett valtozatét, amely a diszperz elemek altal hordozott extenziv mennyisé-
geknek az elemek kozotti kozvetlen interakciokkal (iitkozésekkel) indukalt atadési folyama-
tait, és a diszperz elemekben végbemend folyamatokat is tartalmazza. Ertelmezve a diszperz
rendszerek térbeli (méret) és iddbeli 1éptékeit megmutattuk, hogy a diszperz rendszereket
harom-1€ptékii modell-rendszerrel reprezentalhatjuk:

- A mikro-léptéket a diszperz elemek jelolik ki. Ennek modelljét az egyedi diszperz
elemek viselkedését leird sztochasztikus differencidlegyenletek alkotjak, idében folytonos és
ugrasszer( véletlen véltozasokkal.

- A tobb-dimenziés populacié mérleg-egyenlet a diszperz rendszerek mezo-léptékii
modellje, amely a diszperz elemek populdcidjanak a populdcié stirliségfiiggvénnyel jellemzett,
atlagolt viselkedését irja le. Ezt a bovitett egyenletet a mikro-l1éptékili sztochasztikus differen-
cidlegyenlet-rendszerbdl, annak Markov-tulajdonsagat felhasznalva hatdroztuk meg.

- A diszperz rendszerek makro-1éptékii modelljét a diszperz elemek jellemzésére alkal-
mazott un. bels6 valtozok fizikai jelentéssel bird, vegyes momentumaira kapott momentum-
egyenletek alkotjdk, melyeket a populdcié mérlegegyenletbdl szarmaztatunk.

Az igy kidolgozott modell-rendszert kognitiv modelleknek nevezziik, amelyek — definicié
szerint — elégséges informdaciot tartalmaznak a fluidum-szilard diszperz rendszerek széles osz-
talydnak matematikai lefrasdhoz ([6],[22],[39]). Jelenleg — a probléma részletesebb targya-
lasaval — egy Osszefoglald jellegti cikket készitiink eld (E1).

2) A populicié mérleg-egyenlet lezdrdsara kidolgoztuk egyes diszperz elemek (szildrd szem-
csék és folyadék cseppek) kozotti, iitkozéssel-érintkezéssel indukalt, diffizio-jellegli ho- €s
anyagatadasi folyamatok modelljeit. Ezek mindegyikét véletlen kimenetelii eseményként mo-
delleztiik a kiegyenlitddés mértékét a zérus és teljes kiegyenlitddés kozott értelmezve. Az
empirikus értelmezés mellett a folyamatot sikeriilt véletlen-paraméterti differencidlegyenlet-
rendszerrel is lefrni. Az iitkozésekben gyakran el6fordulé agglomeracid/koaleszcencia és
torési/szétesési folyamatokat onmagukban nem vizsgiltuk — a szdmitdsokban ezeknek a



széleskorlien vizsgalt folyamatoknak a modelljeit az irodalombdl vettiik at —, de a veliik jaré
h6- és komponens kiegyenlitddést modelljeinkben mar figyelembe vettiik ([21],[22],[47]).

3) A projektben vizsgalt folyamatokat — polimerizacid, kristalyositas, fluidizacid, mikrokeve-
redés — tobbnyire csak tobbvaltozés modellekkel lehet adekvatan leirni — ezeket applikativ
modelleknek nevezziik — ezért a megoldasi mddszerek keresésében és fejlesztésében a tobb-
valtozos populidcié mérleg-egyenletek megoldasara helyeztiik a f6 hangsulyt. A tobbvaltozods,
vegyes momentumok momentumegyenleteit — a makro-1éptékii modellekben torténd értel-
mezés és alkalmazas mellett — a numerikus szamitdsokban is jol fel tudtuk hasznalni megfe-
leld zérasi eljardsok alkalmazdsaval.

3a) A momentumegyenletek kvadratira-momentumok segitségével torténd zardsanak
QMOM-ODE vdltozatat (I1,12) mind egyvaltozés, mind kétvéltozds esetben tobb rendszer
szamitasaban is felhasznaltuk. Ezt alapjidban véve az irodalombdl vettiik at.

3b) A momentumegyenleteknek a magasabb rendli kumuldnsok elhanyagoldsaval torténd
zarasi mddszerét mi alkalmaztuk eldszor valtozé elemszamu, azaz a populacié slirtiségfiigg-
vénnyel jellemzett, nem normdlt eloszlasok esetére. Eredete a valdszinliségi eloszldsok
jellemzésében taldlhaté meg (I3,14). Ezt a metddust kozvetleniil a hatvanykifejezésekkel leirt,
nemlinedris sebességi egyenletek dltal generdlt nemlinedris momentumkapcsolatok (kémiai
reakciok, kristdlynovekedési sebesség, nukledcids sebesség) kozelitd felolddsara, illetve zara-
sara hasznaltuk fel ([6],[23],[47]).. A tobb-valtozos, vegyes kumuldnsok altalanosabb targya-
1asat mar elOkészitettiik (E2).

3c) A szuszpenziés polimerizacié és a mikrokeveredési folyamatok modellezésében a
monomer-polimer cseppek és a fluidum-elemek, mint diszperz objektumok jellemzése altala-
ban egynél tobb belso valtozot igényel, ami tehdt egynél tobb-dimenzids populdcié mérleg-
egyenleteket jelent. Ugyanakkor a diszperz elemekben kémiai reakcidk éltal el6idézett kom-
ponens- és entalpia-valtozasok mennek végbe, — ezeket id6ben folytonos véltozasokként irjuk
le —, mikdzben a véletlen mozgdsu diszkrét elemek {iitkozései idoben diszkrét, véletlen ered-
ményli komponens- és entalpia-valtozasokat eredményeznek. Ezeket a véletlen eseményeket
Monte-Carlo médszerrel modellezziik. Az ilyen, dltaldnosabban: a tobb-dimenzids populacid
mérleg-egyenletek megoldasara dolgoztuk ki az un. hibrid folytonos id6-Monte Carlo eljarast
(Hybrid Continuous Time-Monte Carlo - HCTMC). Ennek alapgondolata, hogy a mezo-1épté-
kit populdcié6 mérleg-egyenletet a diszperz elemek mikro-1éptékii sztochasztikus egyenlet-
rendszerének segitségével, a diszperz elemek elégséges szami mintdjanak felhasznalasaval
szimuldljuk. Ez tehdt az el6zdekben leirt mikro-1épték — mezo-1épték modellezési eljaras
forditott irdnyu 1é€pését, azaz a mezo-lépték — mikro-1épték megoldasi utat jelenti [27],[38]
([39D).

Egy tovabbi, a mddszer stabilitdsdnak vizsgdlatat is tartalmazo cikkiink jelentds része mar
elkésziilt (E3).

4) A szilard szemcsék kozotti direkt hdatadds modellezése populdcié mérleg-modellekkel gdz-
szilard rendszerekben egy kordbbi munkank folytatdsa és elsé fazisanak zardsa Siile Zoltdn:
Hodtaddsi folyamatok szdmitogéppel segitett elemzése és tervezése populdcios modellekkel
(2010) cimii PhD dolgozataval tortént. Témavezetok: Lakatos Béla és Mihalyké Csaba. Ennek
soran kimutattuk, hogy a szemcse-szemcse és szemcse-fal interakcidk jelentds hatdssal
vannak a fluidiz4cids rendszerek és — ezen beliil — a szilard fazisud hdcseréldk termikus tulaj-
donsagaira és teljesitményére. Az axidlis diszperzid/populdcié mérleg (ADPM) modell mellett
kidolgoztuk a buborékos fluidizdcié hdétani modelljét is, €s ebben mar figyelembe vettiik a
szemcsék iitkozéseibol eredd energia-valtozasokat is ([1],[10],[21],[36],[40]).



Egy tovabbi, nem-katalitikus fluidizdciés reaktorokkal foglalkozé cikk jelentds része mar
elkésziilt (E4).

A gaz-szilard hdcserélk és a szuszpenzids polimerizacid szakaszos jellegli miiveleteinek a
sok esetben folyamatosan iizemel6 technoldgiai sorokba torténd beillesztése felvetették — a
szintén egy kordbbi egyiittes munkdnkban mar vizsgalt — kozbiilsd tarolok méretezésének a
problémaéjat is, amikor is a véletlennel terhelt szakaszos tizemelés keltette termelési egyen-
sulyhianyt kell a megfeleld tarolasi kapacitasok meghatarozasaval kiegyenliteni. Ebben a vizs-
gédlatban sikeriilt megfogalmazni azokat a feltételeket, amelyek adott valdszintiséggel nem
vezetnek a tarolo kiliresedéséhez, ami a folyamatos egység ledllitasat okozna, de ugyanakkor —
szintén adott valdsziniiséggel — nem vezet a tarold tilcsorduldsdhoz sem, ami viszont a szaka-
szosan lizemeltetett termeld egység ledllitasat vonna maga utan ([8],[9],[24],[26]).

5) A fluidum-szilard diszperz rendszerek egyik legfontosabb szemcseképzd miiveletének
vizsgédlatdban jelentds részt szenteltiink a nagy alak-faktorral jellemezhetd kristalyok (high
aspect ratio crystals) kristalyositdsanak, valamint tobbvéaltoz6s populacié mérleg-modellekkel
torténd lefrasdnak. A kristdlyok morfoldgiai jellemzésének vizsgélata az utébbi id6ében az
irodalomban is jelentds figyelmet kapott (I5,16), mig a mi esetiinkben egy MSc dolgozattal
kezdédott: Borsos Akos: Hiitéses kristdlyositék modellezése és optimdldsa (2009). Témave-
zetd: Lakatos Béla.

5a) A nagy alak-faktorral jellemezhetd kristalyok hiitéses kristdlyositasat részletes, 2-di-
menzids populdcié mérleg-modellel irtuk le, amelyben figyelembe vettiik a termikus hatdsokat
(sebességi egyenletek, telitési koncentracid), a kétiranyd novekedés méretfiiggését, valamint a
hosszirdnyban torténd torést. A torési folyamatokat €s azok eredményeit kiterjedt szamitogé-
pes kisérletezéssel vizsgaltuk: figyeltitkk a torési kinetikat meghatarozé szelekcids €s torési
fliggvények hatdsat, a méretfiiggd novekedés és az lizemelési paraméterek befolydsat a kris-
talyok atlagos hosszisaganak és atlagos alak-faktoranak véaltozasaira. Megmutatkozott, hogy a
szelekcids fiiggvény komoly hatdssal van a torésre, mig a torési fliggvény alakjanak a hatdsa
kevésbé mutathaté ki. Ezt a legegyszeriibb, két azonos méreti bindris torést feltételezo torési
fliggvény adta eredményekkel torténd Osszehasonlitdsban mutattuk ki. Kimutattuk, hogy azo-
nos méretll bindris torést feltételezve a torési sebesség novekedésével a kristalypopulacid
atlagos szélessége novekedést mutat ([5],[15-19],[30-34]).

Ebbél a témabél egy PhD-dolgozat van elékészités alatt (Borsos Akos; Témavezetd: Laka-
tos Béla). A PhD-hallgaté az abszolutériumot mar megszerezte, de hazivédése még nem volt.
Jelenleg a Loughborough University Folyamatmérnoki Tanszékén Zoltdn K. Nagy professzor
laboratériuméaban dolgozik.

5b) A kristdlyositds modellezése teriiletén a kolozsvari Babes-Bolyai Tudomanyegyetem-
mel alakult ki egy kutatasi egyiittmitkodés, melynek célja a — gyakorlati szempontbdl is igen
fontosnak mutatkozé — hidroxiapatit kristalyositdsa. Mivel a vizsgélt precipiticids folyamat
alapvetden két 1épésbdl all: amorf kalcium foszfat rendkiviil gyors kémiai reakcidval torténd
csapadékos elddllitdsa, amely a késdbbiekben joval lassabb kristdlyosoddsi folyamatban hidro-
xiapatittd transzformalddik, ezért el6szor a kolozsvari laboratériumban elvégzett fizikai kisér-
letetek elsd 1épésének, azaz a kalcium foszfét precipiticiéjdnak a modellezését és a szami-
tasok eredményeinek a fizikai mérések eredményeivel torténd Osszevetését végeztik el ([41],
[49-53]).

A kristalyositdshoz kapcsoldddan elkezdtiik az oldési folyamatok modellezését is, melynek
a kolozsvari egyiittmitkodésben végzett munkajat és értékelését a tanszék PhD-hallgatdja,
Egedy Attila (Témavezetd: Chovan Tibor) végezte ([45]). Ehhez az egyiittmikddéshez kap-
csoléddan tobb eldadassal és poszterrel is részt vettiink az EMMTT Kémiai szakosztdlya altal
az utobbi két évben szervezett XVIIL és XIX. Nemzetkozi Vegyészkonferencidn.



Az ISIC 18 konferencia egyik fontos eldaddsa (ETH Ziirich) alapjan jott az otlet, hogy — a
szamunkra elérhetetlennek bizonyult draga in situ kristalyméret-mérési modszerek megkeriilé-
sére — megvizsgaljuk az endoszképok alkalmazasi lehetOségeit. Ebbe a vizsgdlatba Kulcséar
Tibor PhD-hallgatét vontuk be (Témavezetd: Abonyi Janos) aki a meglehetésen homalyos
képek informdcidtartalmdnak statisztikai értékelésére és kinyerésére keresett Matlab kornye-
zetben is hasznalhaté modszert ([46]). Erre a tovabbi kutatasainkban érdemes lesz visszatérni.

6) A polimerizacié a mikrokeveredésre nagyon érzékeny, rendkiviil 6sszetett folyamat, rda-
désul erésen exoterm. Ezen a kutatdsi és gyakorlati teriileten a szuszpenzids polimerizacid
modellezésében jatszik alapvetd szerepet a populacié mérleg-megkozelités, mivel a monomer
cseppek-vizes fazis diszperz rendszer mar onmagaban is Osszetett kutatdsi feladatot képez. A
projektben a vinil-klorid szuszpenzids polimerizacidjat modelleztitk és vizsgaltuk. Errdl a
rendszerrdl az irodalom sok kisérleti adatot tartalmaz, egyes gorog szerzok a folyamat model-
lezésében is jelentds elérehaladast mutattak fel (I7,I8), de mégis hianyzott a szakaszos szusz-
penzids polimerizicids reaktorok adekvat matematikai lefrdsa.

Ez a téma is egy MSc-dolgozattal kezdddott: Bdrkdnyi Agnes: Polimerizdcids reaktorok-
ban kialakulé szemcseméret-eloszlds vizsgdlata. Témavezetok: Lakatos Béla és Németh San-
dor.

A projektben kidolgozott modell leirja a monomer cseppekben végbemend mono-mer—
polimer atalakuldsokat, a monomer cseppeknek a véletlen iitk6zések dltal indukalt ugrasszert
valtozasait, a monomer-polimer cseppek-folytonos fazis héatadast, valamint a reaktor-hiit6-fo-
lyadék hdatadast. A polimerizaciés reakciok modelljét irodalmi mérésekre torténd illesztéssel
allitottuk el6 ([2-4],[11-14],[26],[28-291,[371,[42-43]).

A témdban egy PhD-dolgozat is elkésziilt: Bdrkdnyi Agnes: Analysis of hydrodynamic ef-
fects on product quality in polymerization reactors. Témavezetok: Lakatos Béla €s Németh
Séandor. A dolgozat a védés fazisdban van: a védés idOpontja 2014. méjus 15.

7) A komponensek mikroszintli keveredése dltaldban jelentds befolydssal van a homogén
kémiai reakcidkra. Ezen folyamatok kolcsonhatdsait a gCR (generalised colaescence/redisper-
sion) modellel irtuk le, amely a Kolmogorov-1éptékii 6rvények mint képzetes fluidum elemek
kozotti, diffazidval jellemzett komponensatadassal frja le a mikroszintii folyamatokat. Ezt a
modellt sikeriilt nem-izotermikus esetekre is dltaldnositani. A modellel val6 szamithatdsdgot a
fluidum elemek populdcidjanak populdcié mérleg-egyenlete jelenti, amely azonban — a flui-
dum elemek komponenstartalma és a kozottiik végbemend kémiai reakcidok miatt — dltaldban
tobbvéltozés. A HCTMC mdédszer ezen egyenletek megoldasara is jol alkalmazhat6 volt.

A gCR modell alkalmazasaval irtuk le a szuszpenzids polimeriziciéban a cseppek mint
val6s fluidum elemek k6zotti mikroszintii interakcidkat, de a gCR modell alkalmazdsaval az
oldat mikrokeveredésének hatdsat a kristalyositasi folyamatokra is sikeriilt kimutatni ([7],[20],
[351,[471,[48]).

Elokészités alatt van egy tovabbi, a reaktorkristalyositok mikrokeveredését targyalé cikk is
(ES).

8) Elokészités alatt van — a populdcié mérleg-modellekkel mar kordbban elért eredmé-
nyeket is koherensen magéba foglal6 — sszefoglalé munkank. A munka a Population balance
modelling of fluid-solid disperse systems. A multi-scale approach munkacimmel az iitkozéses
atadas-tagokkal bdvitett populdcié mérleg-egyenletek és a sziikséges konstitutiv kifejezések
értelmezését és levezetését, valamint az alkalmazéasukkal leirhaté rendszerek és folyamatok
modellezési és szamitdsi eredményeit tartalmazza. Itt egy hét fejezetbdl 4ll6, fejezetenként
tobb szakaszbol 4ll6 kéziratrdl van sz6, melynek tervezett tartalomjegyzéke az alabbi:



L. Introduction. II. Multi-scale modelling of disperse systems: 1) Population balance equations
with collision-induced exchange terms, 2) Constitutive equations of collision-induced pro-
cesses. III. Solution methods of model equations: 3) Method of moments, 4) Collocation
based numerical methods, 5) Hybrid continuous time—Monte Carlo method; IV. Crystalliza-
tion from solution and modelling of crystallizers: 6) Modelling and model-based analysis of
crystallization from solution, 7) Dynamic properties and stability of continuous crystallizers,
V. Thermal processes in disperse systems: 8) Gas-solid fluidization: collision induced heat
exchange between solid particles, 9) Thermal processes in liquid-liquid systems. VI
Micromixing in turbulent processing vessels: 10) The generalized coalescence/redispersion
(gCR) micromixing model, 11) Micromixing in crystallizers. The two-population model. VIL
Conclusions.

Ezt az anyagot szeretnénk megjelentetni konyv formajaban. Ez természetesen az itt roviden
felsorolt nagyvonald jegyz€knél jobban strukturdlt anyag, €s ahogy legalabb a Il. teljes fejezet
elkésziil, valamely kiadonak szeretnénk elkiildeni. El6zbleg egyes részeknek még tovébbi
publikacidkban torténd megjelentetését szeretnénk elérni.

9) A projekt technikai-pénziigyi részét illetéen azt mondhatjuk, hogy a kutatéi torzsallo-
many nem véltozott, mikdzben tobb PhD-hallgatét is sikeriilt bevonni a munkdba. barkdnyi
Agnes mar allami PhD-osztondijasként csatlakozott a projekthez, mig Borsos Akos dszton-
dijat kozvetleniil a projekt tervezett pénziigyi keretébdl gondoltuk fizetni. Ez azonban gyorsan
gellert kapott a kdzponti szabdlyozas jelentds véltoztatdsa kovetkeztében. Ugyanis a tervezett
Osszeget az aktudlis szabdlyok szerint ugy allitottuk be, hogy az dllami 6sztondijnak megfeleld
Osztondijat tudjunk fizetni. De a korményvéltds azt a szabélyt hozta, hogy az ilyen tipusi 6sz-
tondijak személyi jovedelemaddval és kiilonféle jarulékokkal legyenek terheltek, ami teljesen
felboritotta az projekt Osztondijra szant pénziigyi tervét. Ezt végiil is igy sikeriilt megoldani:
mivel az egyetemi oktatisban az Otéves mérnokképzés a BSc-MSc kétfokozatii képzéssé
alakult at, {gy iddszakos ,,hidny” keletkezett a PhD-hallgat6i jelentkezésekben, ezért Borsos
Akos is dllami 6sztondijjal dolgozott tovabb a projekthez kapcsolédéan. Ezzel azonban
jelentés Gsszeg maradt meg. Igy tudtunk még egyes kisebb probléméak megolddsat keresve
rovidebb idore a tanszék két PhD-hallgatdjat, Kulcsar Tibort és Egedy Attilat is idészakosan
megbizni. Témavezetdik, Abonyi Janos és Chovan Tibor a projekt kutatoi.

A misik technikai problémat a mérnoki kar épiiletének, igy laborjainknak az eldre nem ter-
vezett — de az egyetemi pénziigyi feltételek megvaltozasa nyoman — varatlanul mégis elkez-
dett teljes feldjitdsa miatti kikoltozés okozta. Ezzel a projekt elején el6készitett kristalyositasi,
és az idokozben megtervezett mikrokeveredési kisérleteinket nem tudtuk megvaldsitani. Az
épiilet feldjitdsa még most is tart: az {géretek szerint a nyaron, esetleg kora dsszel koltdzhe-
tiink vissza a helyiinkre. Visszakoltozve azonban szeretnénk a tervezett — valamint a modelle-
zé€si munkdank sordn id6kozben felvetett — fizikai kisérleteket megvaldsitani, ami fontos lenne
egyes kidolgozott modellezési eredmények ellenérzéséhez is, de Gjabb gondolatokat general-
hat a modellezési munkak folytatdsdhoz is.

A tovabbiakban kisérleteink értékelését a kristalypopulacidk szakaszos mintavétele-zésére
és a mintadk mikroszképos-képfeldolgozasara épiild modszerrel szeretnénk foly-tatni. Egyuttal
ki szeretnénk dolgozni az iivegkristilyositénkban zajlé szemcseképzd folyamatok vizudlis
megfigyelésének egy megfeleldé modszerét is. Ezért is kérve és megkapva a Kollégium
elnokének engedélyét, id6kozben beszereztiink néhdny, elére nem tervezett, de a tovébbi
kutatdsainkban fontos laboratériumi, képalkotési és értékelési eszkozt:

Lacerta Infinity Typ 5 kutatdsi szintli fénymikroszkép magas felbontdsi fotd-készitési
lehetdséggel. Canon EOS 550D digitalis fényképezogép a megfeleld objekti-vekkel. LM
DSLR macroscope lens 16x az iivegfald késziilékben zajlo folyamatok fényképezéséhez.
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Kiegészitd elemek, illesztés a PC-rél torténd vezérléshez. UNB 100 szaritészekrény
elektronikus vezérléssel. Led fot6lampak az iivegfalu késziilék meg-vilagitasahoz (CN-B150
LED és Ring Lite-pro kér LED). Mathematica szoftver Mathstatica-val.
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