GEOACTA,vel.12,n.1 (1984) pag.145 a 156

ESTRUCTURA CRISTALINA Y DISTRIBUCION DE BURBUJAS EN
POLICRISTALES DE HIELO
Elena M. de Achaval y Laura Levi*
Servicio Meteorclégico Nacional
* Consejo Nacional de Investigaciones Cientificas y Técnicas

Buenos Aires, Repiblica Argentina
RESUMEN

Los granizos presentan estructuras cristalinas y distribu
ciones de burbujas relacionadas con las condiciones de crecimiento.
Se estudian estas caracteristicas en cilindros de agua solidifica-

2 4 1074 cm s~ L

dos a velocidad radial constante en el rango de 10
Se analizan las estructuras obtenidas en funcion de las condiciones
iniciales. Se discuten los resultados aplicando las teorias de nu-
cleacion de burbujas en el agua e inclusion de particulas en el --

hielo.
ABSTRACT

The crystal and air bubble structure of ice forming hail
stones presents typical features, related to the growth conditions
existing in the clouds. These features are studied in ice cylinders
grown by solidification of water at the constant radial speed of -

10°2 - 1074

cm/sec. The correlations between the obtained structures
and the growth conditions are analysed. The results are discussed
by considering the process of air bubble nucleation in the water -

and that of particle engulfing in the solid.
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INTRODUCCION

La presencia de capas alternadas de hielo opaco-transpa--
rente constituye uno de l1os aspectos caracterfsticos de las piedras
de granizo. Coste (1940) establecid que 1a opacidad del hielo forma
do por acrecidn es debida a 1a presencia de burbujas formadas duran
te la congelacién. Posteriormente, Macklin (1962) demostrdé experi--
mentalmente que el hielo es transparente s6l1o cuando la temperatura
de superficie es proxima a 0°C, es decir, en la transicidn creci---
miento seco-himedo. Interpretd el fenomeno admitiendo que, en este
caso, la solidificacion es similar a la de una pelicula de agua. Se
gin este autor, el aire disuelto migrarfa por difusién en el liqui-
do o como burbujas que van a 1la superficie.

Para crecimiento seco, se observa opacidad cuando la tem-
peratura del depdsito disminuye a algunos grados bajo cero, lo que
implica mayor velocidad de solidificacion de las gotas de agua. Por
otra parte, también se forman burbujas en crecimiento himedo cuando
el depdsito 1lega a ser "esponjoso", es decir con cantidades apre--
ciables de agua retenida en la estructura de hielo (List, 1959; ---
Macklin, 1961). En este caso, se presentan caracterfsticas simila--
res a las de la solfdificacién de agua en volumen ("bulk water") es
tudiada por otros autores (Carte, 1961; Bari y Hallett, 1964; Carras
y Macklin, 1975).

Carras y Macklin analizaron también muestras de acreciones
obtenidas en los distintos regimenes de crecimiento. Demostraron que
la concentraci6n y tamafio de las burbujas de aire inclufdas, son --
funciones de la velocidad de solidificaciébn y que los resultados ob
tenidos en crecimiento hGmedo y esponjoso son comparables a los ob-
tenidos en 1a congelaci6bn masiva de agua. Sin embargo, salvo en un
caso presentado por Bari y Hallett, los autores mencionados trabaja

ron con velocidades de congelacién variables y decrecientes, a 1o -
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largo de cada experiencia.

En consecuencia, para obtener mejor informacioén sobre el
fendmeno, en el presente trabajo se estudio la inclusion de burbu-
jas en barras cilindricas de hielo, obtenidas por inmersidon en ba-
fios refrigerantes, en los que la velocidad radial de solidificacidn
puede considerarse constanté. Se realizaron determinaciones comple-
mentarias de orientacion y tamafio de cristales para tener un panora

ma mas general de la estructura de las distintas muestras.
PARTE EXPERIMENTAL

Las muestras se preparan en moldes cilindricos de 2 cm de
diametro y de 15 a 20 cm de largo, trabajados en cobre, vidrio o lu
cite. Para conseguir velocidiades de solidificacion entre 5 y 100 --
yms— se emplean banos refrijerantes con temperaturas entre -15 y -
- 75°C.

Se utiliza agua destilada, a 1°C aproximadamente, satura-

5 g cm_3).U-

da de aire por agitacidén durante el enfriamiento (2.10°
na vez lleno el cilindro, se ajusta en su parte superior un tapdn de
goma perforado que permite el paso de una pipeta graduada, Las lec-
turas de la pipeta a tiempos conocidos, permiten calcular las varia

ciones del volumen total del sistema agua-hielo y por ende, la velo

cidad radial de solidificacion. Se aplica la fdrmula

Av rg Qa
r. = rs. -
! -1 Vo (Qa - QH)

donde r; y r,_; son los radios desde la pared externa del recipien-
te a los tiempos i, i-1 respectivamente, Vo es el volumen de agua a
congelar, AV es la variacion de volumen, r  es el radio interno del
recipiente y @,, Qy son las densidades del agua y del hielo respec-

tivamente.

Las muestras se extraen de los moldes por fusidn rdpida -
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de la superficie y se introducen de inmediato en cdmara frfa para e
vitar su modificacién por calentamiento.

Los primeros cilindros fueron cortados longitudinalmente
para estudiar la homogeneidad de la muestra y seleccionar las zo--
nas representativas, que resultaron ser las ubicadas alrededor de -
10 cm del fondo. En estas zonas se cortan secciones transversales
de los cilindros para obtener réplicas de formvar y fotografias por
Juz transmitida, ya sea natural o entre polaroids cruzados. Las fo-
tograffas permiten apreciar en forma global la estructura de burbu-
jas y el tamafio y orientaci6n de los cristales. Las réplicas se em-
plean para determinaciones cuantitativas. La orientaci6n de los --
cristales se expresa en histogramas de ¢ » &ngulo formado por el --
eje ¢ de cada cristal con la direccidn de crecimiento.

En la Fig. 1 se presentan los histogramas que correspon--
den a dos muestras obtenidas con velocidad de crecimiento de ’5‘,ums'1
La Fig. 1.A corresponde a un cilindro solidificado en recipiente de
cobre (muestra A). Los cristales presentan una orientaci6n del eje
¢ predominantemente radial. La muestra B, obtenida en recipiente de
vidrio, tiene los cristales con ejes ¢ aproximadamente normales a la
direccibn de crecimiento, como se observa en la Fig. 1.B, donde el
maximo se ubica en el intervalo 80°- 90°. A velocidades mayores las
muestras presentan un mayor desorden, pero conservan los mdximos -
caracteristicos.

En 1a Fig. 2 se ven las muestras A y B entre polaroids -
cruzados. Se observa que los cristales son mds angostos en los ci-
lindros solidificados en moldes de vidrio. Sin embargo, ambas mues
tras presentan una estructura de burbujas similar, con burbujas o-
voides o cilindricas de tamafio comparable.

Para un an§lisis de tipo cuantitativo se miden en las ré
plicas los didmetros normales a la direccién radial, es decir que

se considera como tamafio representativo de las burbujas el que se
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opone al avance de la interfaz. En la'Fig. 3 se grafican los didme-
tros medios de las burbujas D en funcién de la velocidad de creci--
miento V. Se indican también las curvas obtenidas por Carte (1961),
Bari y Hallett (1964) y Carras y Macklin (1975). En ei\rango de ve-
locidades utilizado se verifica que D = v, donde a es un pardmetro
experimental.

Los resultados obtenidos en el presente trabajo se ubican
entre los de Carte, Bari y Hallett por una parte y los de Macklin -
por otra. Las curvas muestran pendientes similares y de la descrip-
cion de las experiencias no surge ninguna diferencia de técnica que
pueda explicar las discrepancias.

A continuacion se examina el problema de la formacion e -
inclusion de burbujas en el hielo, para acotar los factores fisicos

que determinan estos procesos.
PROCESOS INVOLUCRADOS EN LA INCLUSION DE BURBUJAS EN HIELO

Los gases son, en general, mucho mds solubles en agua que
en hielo. En el caso de agua saturada con aire, al proceder a su so
lidificacién, las moléculas de aire son segregadas en la interfaz -
que avanza provocando una sobresaturacidon en el 1fquido que aumenta
con el tiempo y que presenta el miximo en la interfaz. Esta sobresa
turacidon creciente puede dar lugar a la nucleacibn y crecimiento de
burbujas en el liquido. Una vez formadas, estas burbujas pueden ser
incluidas o no en la fase sélida, en funcidén de un proceso que depen
de fundamentalmente de la velocidad de solidificacidn.

En general, para solidificaci6én unidireccional puede es--

cribirse

é% 1+ 1 -k lexp (-%5) - exp V(l-k)%x + kVt) ] (1)

En este caso, Co es la concentracifn inicial de aire en a-
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gua, C la concentracibén al tiempo t y a la distancia x de la inter-
faz, D el coeficiente de difusibn de a1re’en agua, V la velocidad

de solidificaci6bn y k el coeficiente de particidon del aire, que se
define como el cociente entre las concentraciones del liquido y --

del s6lido, tomadas en la interfaz.

En la interfaz en avance (x 0) y después de un tiempo

apreciable comparado con 0/V2(1 - k)k = D/kVZ, la relacién de satu
racién puede aproximarse por C/C, = 1 + (1-k)/k, que es sélo fun-
cion de k. Carte (1961) demostr6 que sus experiencias eran consis-
tentes con un valor de k = 0.01 10 que 1levarfa a la relacidn de
saturacidn a un valor de 100 en el 1fquido adyacente a la interfaz.
Sin embargo comprobd que l1a nucleaci6én y subsiguiente crecimiento
de las burbujas determinaban una sobresaturacibn mdxima de 30.

Los procesos ya discutidos llevan a interpretar la forma
cion de burbujas en el agua, pero no su inclusion en la fase sdli-
da. Carte (1962) verificd experimentalmente que las burbujas son
empujadas por la interfaz que avanza hasta que se alcanza una velo
cidad critica V., en la que son atrapadas. La incorporacidon de bur
bujas en el hielo puede tratarse como un caso especial del compor-
tamiento de la interfaz frente a particulas que se oponen a su avan
ce. Entre los trabajos generales de posible aplicacidn en hielo, -
la elaboraci6n de Omenyi et al (1981) permite describir cuantitati
vamente la inclusidn de partfculas por los frentes de solidifica-
cidon. Estos autores aplican andlisis demensional, y, agrupando en
nimeros adimensionales las propiedades fundamentales del proceso,
escriben

Re = h ! Le" Q" (2)
donde los exponentes se ajustan experimentalmente. Re y Le son los
nGmeros de Reynolds y Lewis respectivamente definidos por

Re = @ V. D/u Le = D A,
y los otros numeros estdn dados por
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GREN AT q =4F29h (k1)

adh: energfa libre interfacial por uni-

Los simbolos representan: AF
dad de superficie; ep° densidad de las partfculas; Cp* calor espec’
fico de las particulas; D: dismetro medio de las partfculas; kp:cog
ductividad térmica de las partfculas; DL: coeficiente de autodifu-
sién de la fase lfqﬁida;tiL: difusividad térmica de fundido. FL:Vii
cocidad dindmica del fundido; V. : velocidad critica de inclusibn de
partfculas de didmetro D.

Dy Vc figuran en f y en el nGmero de Reynolds. Para un -
determinado sistema, los restantes nimeros adimensionales son cons-
tantes y (2) puede escribirse Re = k, ?], o sea, simplificando

Log (VCD) = kg -1 log D (3)

En la Fig. 4 se presentan los resultados obtenidos por --
Omenyi et al para naftaleno y difenilo con particulas de nylon 12.
Se observa que 1 no es constante y presenta una inflexibén para dii-
metros de 80 a 10 um. Los resultados actuales muestran que para bur
bujas de aire en hielo, las velocidades criticas son mayores que --
las necesarias para la inclusion de particulas s6lidas en sustancias
organicas. Es interesante observar sin embargo que, para D~ 30 um,

la curva (VCD) presenta una inflexidn que podrfa relacionarse con -

la observada por Omenyi et al.
CONCLUSIONES

E1 presente trabajo confirma resultados anterjores sobre
el papel determinante que desempefia 1a velocidad de solidificacifn
en la inclusién de burbujas en el hielo. Los valores experimentales
elaborados en un tratamiento general sobre inclusidn de particulas
por frentes de solidificacion indican un comportamiento similar al
de otras sustancias suspendidas en matrices que solidifican.

Los resultados obtenidos pueden ser aplicados en el cdlcu

lo de velocidades de solicificacibn, para las capas de crecimiento
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himedo en granizos naturales.
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Fig. 2: Seccirones delgadas de los cilindros A y B
fotografiados entre polaroids cruzados.
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