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RESUMEN
Se estudia el proceso de congelacitn de gotas de agua sobreenfriada, que impactan so~

bre un sustrato de hielo monocristalino, a velocidad teminal de caida libre. Se observa que
la probabilidad P de que una gota congele con una orientacién diferente a la del sustrato va~
ria rGpidamente de P < 0,1 a P> 0,9 en un intervalo reducido de temperatura. Se deter~
mina lo femperatura de transicién correspondiente a P = 0,5, para sustrato basal y prisméti~
coy para gotas de 75 y 135 um de diémetro. Se estudia la estructura cristalina de las go~
tas que presentan nuevas orientaciones y de acreciones formadas por yuxtaposicién da mu~
chas gotas. Los resultados se comparan con los que se obtienen en acrecionas formadas en

finel de viento y se interpretan aplicando la teorfa de nucleacién.

ABSTRACT

The process of freezing for supercooled water droplets, after impinging on ice single
crystal at terminal free fall speed, is studied. It is seen that the probability P, for the
nucleation of new orientations in the droplets, changes rapidly from P< 0,1 te P> 0,9,
inside a short temperature range. The transition femperature T* corresponding to P = 0,5,
for basal and prismatic substrates and for droplets of 75 y 135 pm diamater, is determined.

The crystal structure of droplets with new orientations is studied and accretions formed
of many droplefs are analysed.

The results ara compared with those obtained for accretions mdde in wind tunnel and

they are interpreted applying the nucleation theory.
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1. INTRODUCCION

En los Gltimos aflos, diversos autores (Levi y Aufdermaur, 1970; Levi y otros, 1974; Rye
y Macklin, 1973; Macklin y Rye, 1974; Levi y Prodi, 1978; etc.), estudiaron las caracte-
tTsticas estructurales de acreciones de hielo obtenidas en téneles de viento (granizos artifi=
cidles), en un amplio rango de condiciones experimentales ( velocidad del aire entre 10 y
30 m/s, temperatura del dire y de la acrecién entre 0 y =30°C, etc). El objetiva de estos
estudios fue poder deducir, a partir de la estructura de los granizos, las condiciones ambien™
tales existentes en el momento de su formacién y, de esta forma, contribuir o mejorar el co~
nocimiento de las nubes graniceras.

Paralelamente a estas investigaciones, algunos autores (Rye y Macklin, 1975; Hallet,
1984; etc.) analizaron la estructura cristalina que se forma en gotas de agua sobreenfriada
cuando éstas congelan, después de chocar a velocidad terminal de cafda libre, con un sus™
trato de hielo. Estos estudios se realizaron con el fin de interpretar la estructura de las
acreciones obtenidas en tineles de viento y en consecuencia, la de los granizos. Los resul =
tados obtenidos muestran que no existe una estricta correlacién entre ambas estructuras. Par
ejemplo, a temperaturas moderadamente bajas (=5 a ~15°C) , las acreciones estén formadas
en su mayor parte, por crigtales cuyos ejes ~c¢ forman &ngulos pequefios con la direccién de
crecimiento, independientemente de la orientacién del sustrato sobre el cual se inicié la
acrecién. Sin embargo, a las r‘nismcs temperaturas, las gotas que congelan individualmente
sobre un sustrato conservan la orientacién dal mismo, o bien, si forman nuevos cristales, sus
eles“c se orientan preferencial.menie formando ngulos grondes con el eje "¢ del sustrato.

El presente trabajo tiene como objetivo aclarar las diferencias observadas, sobre la base
de nuevas experiencias da congelacién de gotas que caen libremente sobre un sustrato y a par™
tir del anélisis de tanto la estructura cristalina de gotas individuales como la de pequeias
acreciones.

2. DESARROLLO DE LAS EXPERIENCIAS

Las experiencias se realizaron dentro de una cémara frfa, de dimensiones internas 30 x30 an
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de base y 160 em de oltura. Esta cémara posee vn regulador electrénico que permite fijar
la temperatura del aire (+ 1°C) entre 0 y ~30°C.

Para producir las gotas se disponia de un pulverizador accionado con aire comprimido y
de un sistema de aguja vibrante, tal como el desarrollado por Mason y otres (1963). Por el
primer método se obtuvo un flujo contlnuo de gotas cuyos diémetros estaban comprendidos
en una banda de 200 yum de ancho, siendo 84 um el diémetro de volumen medio; por el
segundo método se consiguieron distintos espectros de gotas en cada uno de los cuales los
diémetros de las mismas diferfan a lo sumo en 50 um. En las experiencias se emplearon dos
de estos espectros centrados en 75 y 135 um respectivamente. El tamafo de las gotas se de=
termind por el m&todo del xido de Magnesio desarrollado por May (1950) .

Como sustrato se utilizaron léminas de hielo monocristalino orientado con el eje ~c para™
lelo a la superficie del sustrato (sustrato prismético) o perpendicular a la misma (sustrato ba~

sal). Estas 16minas, de aproximadamente 1,5 em?

de base y 2 mm de espesor, se cortaron
de monocristales cilfndricos, de 1,5 em? de base y 10 em de largo, preparados siguiendo
el método desarrollado por Jaccard (1959) .

Las temperaturas del aire y del sustrate (T, y T ) se controlaren con termocuplas de Co™

bre=Constantan conectadas a un registrador * x, 1 de dos entradas y mInima sensibilidad

5/lV (0,2°C).

Las gotas se dejaban caer libremente desde la parte superior de la cémara sobre el sustra™
to, colocado a 10 ¢m de la base; de esta forma, a 1o largo de su recorrido adquirfan la velo™
cidad termina!l de calda libre y, de acuerdo con Khuns y Mason (1968), la temperatura del
aire.

En las experiencias de congelacidn de gotas individuales, la inyeccidn de gotas se reali”
2aba cuando la T, diferfa de Ty a lo sumo en medio grado; posteriormente |os sustratos que
hablan recibido entre 100 y 200 gotas, se trasladaban a una cémara de difusién para revelar
por “decoracién” la orientacién cristalina de las mismas. Por Gltimo, las muestras eran ob™

servadas en un microscopio colocado en,una cémara frfa, y se contaban las gotas que tenlan
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la misma orientacidn cristalogréfica del sustrato y los que tenlan orientaciones diferentes,
descartando en todos los casos las gotas superpuestas.

En la cémara de difusidn la muestra y la fuente de vapor, colocada 3 em por encima de
la misma, se mantenfan a ~25°C y -~ 10° C respectivamente. Luego de 15 hs. de decora™
¢ibn sa observaban sobre las gotas, prismas de tamafio simildr a las mismas.

Por otra parte, para obtener sobre los sustratos, acreciones de aproximadamente 5 mm de
espesor se inyectaba a la cémara, durante ~ 4 hs, el flujo continuo de gotas provenientes del
pulverizador. Conclulda esta operacidn se alisaba la superficie de la acrecin con un micrd™
tomo y, luego de un proceso de ataque térmico, se obtenla una réplica pléstica de la misma.
Finalmente las réplicas se analizaban en un microscopio y se determinaba el nimero y toma™
fio de los nuevos cristales formados durante el proceso como asl también, el dngulo formado-

entre el eje c_de estos cristales y la direccién de crecimiento (¥ ).

3. RESULTADOS EXPERIMENTALES
3.1 Gotas individuales.

Se deferminé la probahilidad ( P ) de que una gota de agua sobreenfri.ada, que cae sobre
un sestrato de hielo, congele con una orientacién cristalina distinta a la del sustrato. En la
Fig. la y b se muestran los valores de P obtenidos, a distintas femperaturas, (T, £ T,)
para gotas de 75 y 135 pm de diémetro, que impactan sobre sustrato basal y prismético res~
pectivamente. La curva comrespondiente a sustralo prisméticoy d = 75 /Am no se continué

ra T < =29°C debido a , a estas temperaturas, las gotas congelaban espontlneamen™
pa que pe p

te en el aire. Este comportamiento concuerda con los resultados obtenidos por Bigg (1953),
segln los cuales gotas de agua destilada de aproximadamente estos diémetros congelan espon™
téneamente a temperaturas préximas a -30°C.

En la Fig. 1 vemos que en todos los casos estudiados, la probabilidod P varla aproxima™
domente de 0,10 0,9, en un intervalo da femperatura del orden de 4°C. Es decir vemos
que existe una transicién similar a la mostrada por Rye y Macklin (1975) en sus curvas de P

en funcién de T, para distintos valores de la temperatura de las gotas y para sustratos de
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Fig. 1: Probabilidad de formacidn de nuevos cristales dentro
de gotas que congelan luego de impactar con un sustrato de
hielo. ® gotas de 135/um de didmetro, X gotas de 75 um de
diémetro. (a) sustrato prismético, (b) sustrato basal.
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orientaciones diferentes, Por esta razén llamaremos, al igual que los autores mencionados,
temperatura de transicién T* la correspondiente a P = 0,5.

En la tabla 1 se don los valores .de T* obtenidos en la Fig. 1; se incluyen ademés los va~
lores correspondientes a gotas de 200 um y 2 mm de diémetro inferidos de los trabajos de
Macklin y Rye (1975) y Hallett (1964) respectivamente. Debe notarse que los valores de T*
comes,ondientes a gotas de 2 mm de diémetro, son menos confiables que los correspondientes
a didmetros inferiores debido a que, en este caso, el autor analizé muy pocas gotas { A~ 500),

congeladas en un amplio rango da condiciones experimentales.

Diémetro de Sustrato Sustralo
las gotas basal prismético
( pm) ™ (°Q) - T+ (°Q)
75 =13 -29
135 N -18
200 -n =16
2000 -5 -20
Tabla 1

La Tabla 1 muestra que las transiciones sobre el sustrato prismético se producen a tempera™
turas menores que sobre el basal, es decir la primera orientacién es més favorable que la se™
gunda para continuar dentro de la gota. Por otra parte, sa observa también que en el inter™
valo 75 & d < 200 ,«m, donde los datos son més confiables, T* es una funcién decrecien™
te de d, siendo esta tendencio més marcada para el caso del sustrato prismético.

Durante el desarrollo de estas experiencias se analizé la orientacién cristalina de las gotas
congeladas con una orientacién distinta a la del sustrato. Se observd que, cuando P era me™
nor que aproximadanme nte 0,3, las gotas eran monocristalinas o, a lo sumo, contenlon 2 § 3 cris
tales. Cuando P era mayor que 0,8 las gotas eran policristalinas siendo imposible revelar por
decoracién la estructura cristalina de las mismas; para valores intermedios de P las gotas con=
tenfan un ndmero variable de cristales. Estas caracterlsticas impidieron determinar las orien—
taciones cristalinas de las gotas en una proporcibn suficiente como para establecer una corre ™

lacién entre &stas y la del sustrato.  No obstante ello, conviene destacar que tanto para el
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sustrato basal como para el prismético las nuevas orientaciones eran preferancialmente pris”
méticas 0, a lo sumo, el eje ~c de los nuevos cristales formaba un &ngulo pequefio con res”
pecto a la superficie de!l sustrato.

Los presentes resultudos muestran asl que, a pesar de que T* varfa con la orientacién del
sustrato, las transiciones son en fodos los casos similares no sélo en la forma de las curvas
P (T) sino también en lo que se refiere a fos cambios que ocurren en la estructura cristaling
de las gotas congeladas. Este comportamiento se puede interpretar teniendo en cuenta que
durante el congelamiento inicial de las gotas pueden producirse dos procesos. Estos son:

a) El proceso de nucleacién que ocurre en la interfase hielo“agua. Este proceso esté re”
gido por una ley del tipo

1= 1, exp ( — AG*/AT) (1

donde | es el ndmero de embriones cristalinos que aparecen sobra el sustrato por unidad de

&rea y tiempo y
v 3 2

AGH= 16 t *ha T, ) (‘_wiﬂ)z. (2 + cos B)
3 72 12 A1 4
l (2)
cos f =1~ _E&_

Y

ha

‘*hu = enargla de interfase hielo~agua, Yc.e = energfa de interfaz cristal“embrién,
To = temperatura de fusién, AT = T, -1,
§ = densidad del hielo y L = calor latente de fusién a lo temperatura T.

La ecuacién (2) muestra que el proceso de nucleacién favorece la formacién de embrio™
nes con energla de interfaz BA“ menor. Seg(n los resultados de Hallett {1964), Higuchi
y Josida (1967) y de Ketcham y Hobb (1969), esta condicibn sa cumple para aquellos crista”
les cuyos ejes ¢ forman con el eje ~¢ del sustrato un éngulo de 90°

b) El proceso de crecimiento de la fase sélida qua se inicia en la interfase hiclo~agua.

Cuando agua sobreenfriada congela, se forman primero dendritas que crecen répidamente

5?
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hasta que la temperatura del agua esté préxima a 0°C. Lucgo el agua Ifquida restante, con™
gela con lo orientactén cristalina de las dendritas que sa formaron en la primera etapa. A
bajos sobreenfriamientos las dendritas sa desarrollan en el plano basal; cuando el sobreenfria™
miento es mayor, estas dendritas modifican su orientacién y al mismo tiempo se multiplican
formando ramas simé&tricas con respecto al plano basal. No obstante el frente de congelacisn
de estas fumilias de dendritas avanza en la misma direccién que las dendritas basales. Vemos
asl, que este proceso favorecerfa la formacién de cristales con el eje~c paralelo al sustrato
ya que los dendritas correspondientes llenarlan répidamente las gotas.

Ahora bien, cuando una gota sobreenfriada colisiona con un sustrato bosal, el proceso da
nucleacién favorecerfa la formacién de embriones que tienen sus ejes ~c normales al eje ~¢
del sustrato y de acuerdo con lo expuesto en b), estos embriones formarian dendritas que es™
tarfan més convenientemente orientadas para crecer dentro de la gota que las provenientes
del sustrato.

Por otra parte, cuando el sustrato es prismético, los embriones favorecidos por el proce
so de nucleacién no podrlan crecer debido al répido desarrollo de las dendritas que crecen
a partir del sustrato. Sin embargo, @ medida que el sobreenfriamiento aumenta, también

aumenta la razén de nucleacién de otros embriones con mayores r Entre estos embrio

ce*
nes, aquellos que tienen sus ejes = ¢ aproximadamente paralelos a la superficie del sustrato,
finalmente podrén competir con el sustrato y formar cristales observables.

Se explicarla asf por qué las temperaturas de transicién correspondientes a sustrato basal
son mayores que las correspondientes a sustrato prismético y ademés, por que las nuevas orien~
taciones son preferencialmente prisméticas.

3.2 Estructura de acreciones formadas sin ventilacién

Sigulendo el mé&todo descripto en el capftulo 2., se obtuvieron dos acreciones sobre sus™—
trato basal y dos sobre prismé&tico. En todos los casos las temperaturas de trabajo fueron
To = -8+ 1,5°CyT, = "3 + 1°C,

Las réplicas de estas acreciones muestran qua los nuevos cristales cubren aproximadomente
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el 5% de la supcrficie de la acrecién y que sus dreas, varlan entre 2 x 10-3 y 1,5 mmz,
stendo el valor medio 0,3 mmZ. Comparando estos valores con aquellos correspondientes
a las éreas minimas y méximas ocupadas por la interfaz gota~sustrato, 2 x 1073 y0,2 mm2
respactivamente, se puede ver que, en las presentes condiciones de trabajo los cristales
han avanzado lateralmente a lo largo de las sucesivas capas, pero que este avance es me™
nor que aproximadamente 10 veces el diémetro de las gotas.

En la Fig. 2 se muestra la distribucién de frecuencias del &ngulo Y correspondiente a
acreciones realizadas sobre sustrato prismético. Se cbserva que, en este caso, los nuevos
cristales tienen una débil tendencia a orientarse con sus ejes™ ¢ a grandes &ngulos con res™
pecto a la direccién de crecimiento; sin embargo, un anélisis similar realizado en las acre™

ciones sobre sustrato basal no muestra tendencia alguna.

12t
3 8
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0 30° &0° 90° ¥

Figura 2: NGmero de cristales formados en una acrecién obtenida sin
ventilacién, sobre un sustrato prismético, en funcién del &ngulo( Y )
existente entre el eje~c de estos cristales y la direccién de creci-
miento.

Si comparamos la estructura de estas acreciones con la de las obtenidas en tinal de viento,

vemos que exisfen diferencias notables entre ambas. En efecto, la distribucién de frecuen™
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cia del éngulo lp muestra que, en las acreciones obtenidas en tdnel de viento, existe
una orientacién preferencial del eje~c de los cristales, cumpliéndose que, para nuestras
temperaturas de trabajo, el éngulo |f més probable es menor que 20°. ( ver Fig. 1 de
Levi y Aufdermaur, 1970). Por otro lado sa sabe también que, a una fraccién de milimetro
de iniciada la acrecidén, la orientocién preferencial ya est4 establecida y que es indepen—
diente de la naturaleza y estructura eristalina del sustrato, sobre el cual se inicié el proce=
so.

Estas diferencias sugieren que el mecanismo de seleccién de orientaciones propuesto por
Rye y Macklin {(1973) no es suficiente para explicar la estructura de las acreciones obtenidas
en el tinel de viento. Segin estos autcres, la nucleacién de unos pocos cristales con sus
ejes~c a pequefio fngulo con la direccidn de crecimiento y el avance lateral de dendritas
generadas en los bordes de grano correspondientes serfa un me canismo suficientemente acti~
vo como para establecer répidamente la orientacién preferencial de crecimiento seco
(ry, < o°C).

Como consecuencia de nuestros resultados se ve que debetlan introducirse nuevas hipéte~
sis con el fin de explicar la estructura cristalina de las acreciones oblenidas en tinel de vien™
to. De acuerdo con el mecanismo de acrecidn propuesto por Levi y otros (1974), estas hips~
tesis podrTan ser las sigulentes: 1) un incremento en P, debido a un incremento de la veloci~
dad de impacto de las gotas sobre el sustrato. 2) la existencia de un mecanismo de selec™™

cibn de orientaciones el cual operarfa cuando la ventilacién se introduce en las experiencias.

4. CONCLUSIONES
En el presente trabajo se han realizado experiencias de congelacién de gotas que colisio™
nan a velocidad terminal de cafda libre, sobre un sustrato de hielo, usando gotas més peque ™
fas que las empleadas anteriormente, en experiencias similares, es decir més préximas a las
vtilizadas habitualmente en experiencias realizadas en tineles de viento.

Los resultados obtenidos muestron que la disminucidn del radio de las gatas, datermina una
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disminucibn de la temparatura de transicién T*, a partir de la cual la probabilidad de for~

marse cristales con orientaciones diferentes a la del sustrato es granee, pero que, ni la tem=™
peratura de transicidn, ni la orientacién predominante en los nuevos cristales pueden rela™

cionarse con las caracterlsticas estructurales de las acreciones obtenidas en tinel viento.

Por otra parte, las réplicas de las acreciones formadas a partir de gotas que caen libre=
mente sobre un sustrato, muestran también que existen diferencias fundamentalmente entre
estas acreciones y las ohtenidas en ténel de viento, no sélo con respecto a la frecuencia da
formacidn de nuevos cristales sino también en lo qua se refiere a la orientacién de los mis~
mos.

En consecuencia, los resultados actuales ponen en evidencia la importancia que tienen,
en el proceso de formacién de los granizos, la velocidad de impacto de las gotas sobre el
sustrato y en general, la ventilacién.

Para investigar los efectos de la velocidad de impacto sobre el proceso de acrecién, ac™~
tualmente se estin preparando experiencias que permitirén estudiar la estructura cristalina
de gotas que congelan sobre un sustrato luego de impactar con &l a velocidades intermedias

entre lgs usodas en tGneles de viente ( 20 m/s) y las de calda libre ( <1 m/s).
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