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Tematem mojej pracy doktorskiej były eksperymentalne i teoretyczne badania przejawów dynamicznej samoorganizacji w wybranych nieliniowych homogenicznych układach chemicznych, odległych od stanu równowagi. Szczegółowym przedmiotem moich badań były dynamiczne niestabilności w układach zawierających nadtlenek wodoru,
ze szczególnym uwzględnieniem procesu oscylacyjnego utleniania jonów tiocyjanianowych w środowisku zasadowym, w obecności jonów Cu2+ jako katalizatora. Z opublikowanych wcześniej prac Orbána i in.
, 
 wynikało, iż w procesie tym, o bardzo skomplikowanym mechanizmie kinetycznym, obserwuje się oscylacje stężeń form przejściowych (wywołujące m. in. cykliczne zmiany barwy roztworu oraz jego potencjału redoks), a także bistabilność, przy czym zjawiska te nie są ze sobą bezpośrednio powiązane. Brak korelacji między zachowaniem oscylacyjnym i bistabilnym kwalifikuje ten układ jako dość nietypowy, różny pod tym względem od najbardziej znanej reakcji Biełousowa-Żabotyńskiego i innych procesów oscylacyjnych o pokrewnym mechanizmie. Należy podkreślić, że we wcześniejszych badaniach nie wykryto tworzenia żadnych czasowo-przestrzennych uporządkowań nierównowagowych w układzie H2O2 - SCN( - OH( - Cu2+. 
W toku moich badań eksperymentalnych zostały wykryte dwa nowe zjawiska związane z oscylacyjnym przebiegiem reakcji w układzie H2O2 - SCN( - OH( - Cu2+.
Po pierwsze,  badania potencjometryczne z udziałem różnych inertnych elektrod wskaźnikowych wykazały, sięgające 180o, przesunięcia fazowe między oscylacyjnymi przebiegami potencjału elektrod z węgla szklistego i złota, w porównaniu z elektrodami: platynową i palladową
. Po drugie, po dodaniu luminolu jako wskaźnika luminescencyjnego zaobserwowano, iż w układzie cienkowarstwowym, wbrew wcześniejszym sugestiom, pojawiają się jednak spontanicznie i ulegają dalszym periodycznym zmianom fronty falowe, ujawniające się jako strefy niebieskiej luminescencji
. Obie obserwacje stanowiły przesłanki za dalszymi, mającymi na celu wyjaśnienie tych zjawisk, pogłębionymi studiami kinetycznego mechanizmu reakcji w układzie H2O2 - SCN( - OH( - Cu2+, prowadzonymi
za pomocą metod eksperymentalnych i modelowań  numerycznych. 

Od strony modelowań numerycznych, droga do zrozumienia tych zjawisk wiodła przez opracowanie kinetycznego mechanizmu reakcji, będącego znacznie uproszczoną, a przez to wygodniejszą do analiz teoretycznych, wersją wcześniejszej propozycji literaturowej,
która postulowała uwzględnienie aż 27 form przejściowych.2 Opracowany dla potrzeb mojej rozprawy doktorskiej model kinetyczny, uwzględniający tylko dziewięć kluczowych
dla oscylacji form przejściowych, pozwolił na wyjaśnienie różnic w przebiegach potencjometrycznych odpowiedzi elektrod na podstawie koncepcji potencjału mieszanego
.  Proponowany  mechanizm powstawania tych różnic pokazał, jak w układzie stanowiącym mieszaninę par redoks (w tym kluczowe układy Cu(II)/Cu(I) i HO2(/HO2-), to para Cu(II)/Cu(I) decyduje o powstawaniu oscylacyjnych zmian potencjału różnych elektrod wskaźnikowych, z uwzględnieniem różnic w fazie tych oscylacji. Zarazem, dobra zgodność eksperymentalnie mierzonych potencjałów elektrod i teoretycznie obliczanych potencjałów mieszanych układu potwierdziła zarówno mechanizm powstawania ich oscylacji, jak i wiarygodność uproszczonego modelu kinetycznego.  

W odniesieniu do fal chemicznych, od strony eksperymentalnej podstawowym problemem było jednoznaczne zdefiniowanie warunków, sprzyjających lokalnemu tworzeniu się strefy luminescencji, która następnie przesuwała się w roztworze jako fala chemiczna.
W toku badań stwierdzono, iż znaczący wpływ na powstawanie tego zjawiska mogą mieć lokalne gradienty temperatury. W konsekwencji wykonane zostały zarówno tradycyjne badania termochemiczne (pomiary zmian temperatury w czasie) mieszanego układu 
H2O2 - SCN( - OH( - Cu2+, jak  i nowatorskie monitorowanie rozwoju fal chemicznych
za pomocą kamery termowizyjnej
.  Analogiczne badania eksperymentalne przeprowadzono dla reakcji Biełousowa-Żabotyńskiego, traktowanej jako układ porównawczy,
także w obliczeniach numerycznych, opartych na modelu Oregonatora tego procesu. 

 Poza obserwacjami luminescencyjnych fal chemicznych w układzie cienkowarstwowym, przeprowadzone zostały także eksperymenty z użyciem reaktorów
o innej geometrii, w tym – poziomo i pionowo ustawionych rurek o różnych średnicach,
w których wywoływane były, przez lokalne ogrzewanie z zewnątrz, niejednorodności rozkładu temperatury. Wykazane zostało, iż lokalne podwyższenie temperatury sprzyja powstawaniu w tym miejscu luminescencyjnego frontu falowego, który następnie przesuwa się wzdłuż reaktora. Obserwacje te miały charakter przełomowy dla określenia źródła fal chemicznych w badanym układzie. Dalsze modelowania kinetyczne, przeprowadzone
dla wspomnianego wyżej 9-cio zmiennego mechanizmu potwierdziły, że zaburzenie stężenia jonów miedzi, które to stężenie można skorelować z natężeniem luminescencji, ulega szybkiemu wygaszeniu w układzie  izotermicznym. Okazało się następnie, że jedynie równoczesne przyjęcie lokalnego gradientu temperatury i sprzężenie kinetyki reakcji z jej efektem cieplnym poprzez energię aktywacji, w sposób opisany zależnością Arrheniusa,  pozwala na wymodelowanie zaburzenia stężenia jonów Cu(II), przemieszczającego się wzdłuż reaktora w postaci przypominającej propagację frontu falowego w badaniach eksperymentalnych. Wyniki te oznaczają, iż mechanizm powstawania fal luminescencyjnych w układzie: H2O2 - SCN( - OH( - Cu2+, ma charakter termokinetyczny, czyli wynika
ze sprzężenia kinetyki reakcji chemicznych z ich efektami temperaturowymi. Jednocześnie zrozumiałe staje się, że ewentualne wcześniejsze, literaturowe  próby zaobserwowania niestabilności przestrzennych w termostatowanym układzie H2O2 - SCN( - OH( - Cu2+
nie mogły zakończyć się powodzeniem. Należy przy tym podkreślić, że tak silne sprzężenie termokinetyczne, prowadzące do struktur przestrzennych, choć znane dla reakcji w fazie gazowej (spalania paliw), nie było dotychczas opisane dla reakcji oscylacyjnych przebiegających w roztworach wodnych. 

Powyższe badania eksperymentalne i modelowe obliczenia prowadzą do wniosku,
że w układzie cienkowarstwowym fale luminescencyjne powstają najprawdopodobniej wskutek niejednorodności we wzroście temperatury, wynikającym ze znaczącego efektu energetycznego procesu. Periodyczność zmienności powstałych struktur luminescencyjnych sugeruje następnie fazowy charakter tych fal. 

Podsumowując, materiał mojej rozprawy doktorskiej wzbogaca wiedzę na temat możliwych źródeł i przejawów dynamicznej samoorganizacji w homogenicznych układach chemicznych. Bardziej ogólne, wykraczające poza dynamikę nieliniową, znaczenie tych badań polega na wykazaniu przydatności kamery termowizyjnej do badania przebiegu reakcji chemicznych oraz wskazaniu, że diagnoza mechanizmów reakcji za pomocą pomiarów potencjometrycznych prowadzi do wiarygodnych wyników, jeśli porównane zostaną odpowiedzi różnych inertnych elektrod. Ten ostatni wniosek może okazać się przydatny
w różnych badaniach z dziedziny kinetyki chemicznej.
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