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1 Einleitung

Die chemische Energieumwandlung von Brennstoffen in Warme spielt die
zentrale Rolle beim Fortschritt der Gesellschaft. Der technischen Anwen-
dung, wie z.B. dem Antrieb von Fahrzeugen oder der Gewinnung von
Elektrizitat, steht das Sicherheitsrisiko gegeniiber, das jeder Energietréger
durch die spezielle Art seiner Anwendung bei storfallbedingten Unfallsze-
narien beinhaltet. Gerade bei gasférmigen Brennstoffen ist dieses Sicher-
heitsrisiko nur schwer zu kalkulieren, da freigesetzte Brenngase mit dem in
der Luft enthaltenen Sauerstoff eine explosionsfidhige Gemischwolke bilden
kéonnen. Kommt es in einem geschlossenen Gebéude zu einer Ziindung ei-
nes derartigen vorgemischten Brennstoff-Luft Gemisches, so kann die mit
dem Verbrennungsprozess verbundene Druck- und Temperaturentwicklung
zu einer starken Gefdhrdung der Integritdt des Gebédudes fiihren.

Die Druckentwicklung eines Verbrennungsprozesses ist direkt an die
Geschwindigkeit des Verbrennungsablaufes gekoppelt. Verbrennt das
Brennstoff-Luft Gemisch langsam — auch langsame Deflagration genannt —,
so stellt die Druckentwicklung eine beherrschbare Belastung dar. Flam-
menfronten konnen sich in das brennbare Gemisch jedoch auch mit einer
Geschwindigkeit von mehreren hundert bis zu iiber tausend Meter pro Se-
kunde hineinbewegen. In diesen Féllen breitet sich die Flamme als schnel-
le Deflagration oder auch als Detonation aus. Die durch eine derartige
schnelle Energieumsetzung entstehende Druckerhéhung kann von keiner
herkémmlichen Gebaudestruktur aufgenommen werden.

Die Energie der in einem Storfallszenario moglichen Ziindquellen reicht in
der Regel nicht aus, eine schnelle Deflagration oder Detonation direkt zu
ziinden. Jedoch kann eine deflagrative Verbrennung — z.B. durch eine starke
turbulente Flammenbeschleunigung — in eine Detonation {ibergehen, man
spricht in diesem Fall von Deflagration-to-Detonation Transition, DDT.
Weitere Ubergangsmechanismen sind die detonative Ziindung eines Gemi-
sches durch Fokussierung von Stofiwellen, die der deflagrativen Flammen-
front vorauslaufen, sowie eine volumetrische Ziindung eines Gemischbe-
reichs infolge einer Wiederziindung turbulenter Loschgebiete hinter Hinder-
nissen mit einer hohen Querschnittsblockierung im Weg der deflagrativen
Flamme (“Hot-Jet Ignition”).
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Bei dem Ubergang von der Deflagration in die Detonation durch eine tur-
bulente Flammenbeschleunigung, was Gegenstand der Untersuchungen im
Rahmen der hier vorliegenden Arbeit war, geht man davon aus, dass sich
durch die Expansion des heiflen, verbrannten Gases vor der deflagrativen
Flamme ein Stromungsfeld ausbildet, das z.B. durch die Umstrémung von
Gegenstanden in einem Gebdude hochturbulent sein kann. Durch die Tur-
bulenz wird der Warme- und Stofftransport zwischen verbrannten und un-
verbrannten Gemisch erhéht. Zuséatzlich wird durch die Wechselwirkung
zwischen Flamme und Turbulenz die Flammenoberfliche vergrofiert, wor-
aus eine hohere effektive Reaktionsrate resultiert. Diese kann zu einer er-
heblichen Beschleunigung der Flammenfront auf Geschwindigkeiten fiihren,
bei welchen ein DDT-Prozess eintreten kann.

Fiir die Vorhersage des Ablaufs bzw. der Auswirkungen eines Unfallab-
laufs ist die Kenntnis, ob eine deflagrative Verbrennung in eine Detona-
tion iibergehen kann, von essentieller Bedeutung. Verbrennungsablaufe
von reinen Deflagrationen und Detonationen kénnen mit den heute zur
Verfiigung stehenden numerischen Simulationswerkzeugen mit hinreichen-
der Genauigkeit vorhergesagt werden. Gerade jedoch der Ubergang von
der Deflagration in die Detonation stellt an die numerische Modellierung
héchste Anspriiche (vgl. [BCD*00]). Eine Simulation in technisch rele-
vanten Geometrien ist sowohl durch die Limitierung an Computerressour-
cen als auch durch die Komplexitéit der dabei auftretenden physikalischen
Phénomene nicht moéglich. Um dennoch eine Simulation eines Unfallab-
laufs durchfithren zu koénnen, sind Kriterien erforderlich, anhand derer
entschieden werden kann, ob aufgrund der momentanen Phase der Flam-
menausbreitung weiterhin ein numerischer Code zur Simulation von De-
flagrationen verwendet werden kann oder die Berechnung mit einem Code
zur Simulation von Detonationen fortgesetzt werden muss.

Aus diesem Grund wurden im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit Unter-
suchungen durchgefiihrt, deren Ziel darin bestand, die Mechanismen, die
zum Ubergang einer deflagrativen Flamme in eine Detonation infolge einer
turbulenten Flammenbeschleunigung fiihren, detailliert zu studieren und
auf dieser Basis eine Abgrenzung fiir das Auftreten dieser grundlegend un-
terschiedlichen Verbrennungsarten aufzuzeigen. Dazu wurden Experimente
in einem Explosionsrohr mit (laser-)optischen Messtechniken durchgefiihrt,



um die lokalen Bedingungen bei der Entstehung eines DDT beriihrungs-
und tragheitslos erfassen zu konnen. Die mit diesen Messungen erzielten
Ergebnisse konnen als Kriterien im Rahmen der numerischen Modellierung
hochtransienter Verbrennungsvorgéinge eingesetzt werden.

Als Brennstoff fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Verbren-
nungsphdnomene wurde bei den meisten Experimenten Wasserstoff ver-
wendet. Der Energietrdger Wasserstoff hat das grofite Potential, die an-
stehenden Probleme der Energieversorgung einer stark wachsenden Welt-
bevolkerung wirtschaftlich und gleichzeitig umweltfreundlich zu 16sen. Fiir
eine zukiinftige Infrastruktur fiir die Lagerung und die Verteilung von
Wasserstoff miissen sicherheitstechnische Fragestellungen bei der Planung
beriicksichtigt werden, um potentielle Gefahrenquellen bei hypothetischen
Storfallen insoweit auszuschliefen, dass bei einer Wasserstoftfreisetzung
keine Detonationen entstehen. Als Ubergang in eine zukiinftige Was-
serstoffwirtschaft wird auch die Moglichkeit diskutiert, dem etablierten
Energietrager Erdgas Wasserstoff beizumengen, um Erfahrungen in dem
Umgang mit Wasserstoff als Energietréger im privaten Bereich zu sam-
meln, sowie die Kohlendioxidemissionen zu mindern. Aus diesem Grund
wurde im Rahmen dieser Arbeit der Ubergang von einer Deflagration
in eine Detonation auch in diesen sogenannten “Hythane-Gemischen”
(Wasserstoff/Methan /Luft-Gemische) untersucht.

Hinzukommt, dass Wasserstoff im Zusammenhang mit sicherheitstechni-
schen Uberlegungen fiir kerntechnische Anlagen grofie Bedeutung hat. Im
Verlauf eines hypothetischen, auslegungsiiberschreitenden Storfalls in ei-
nem Leichtwasserreaktor kann es in einem Fall des Abschmelzens des Re-
aktorkerns durch eine Zirkoniumoxidation und durch eine Wechselwirkung
von Schmelze und Beton zu einer Freisetzung von Wasserstoff kommen,
der in Verbindung mit der Luft im Sicherheitsbehélter ein ziindfdhiges
Gemisch bilden kann. Wiahrend der mit langsamen Deflagrationen ver-
bundene Druckanstieg kein nennenswertes Gefahrdungspotential fiir den
Sicherheitsbehélter darstellt, konnen schnelle Deflagrationen und Detona-
tionen die Integritdt des Sicherheitsbehélters stark gefdhrden.

Bei auslegungsiiberschreitenden Storfiallen werden neben dem Wasserstoff
eine Reihe weiterer gasformiger Stoffe freigesetzt. Dies sind in kerntechni-
schen Anlagen insbesondere Wasserdampf sowie durch die Schmelze-Beton
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Wechselwirkung auch Kohlendioxid und Kohlenmonoxid. Der inhibitori-
sche Einfluss von Wasserdampf auf den Ubergang von der Deflagration
in die Detonation wurde bereits von Brehm [Bre87] eingehend untersucht.
Weniger bekannt und verstanden ist hingegen der Einfluss von Kohlendi-
oxid und Kohlenmonoxid. Aus diesem Grund ist es fiir eine sicherheitstech-
nische Beurteilung zwingend erforderlich, auch fiir diese Gemische Kriteri-
en fiir den Ubergang von der Deflagration in die Detonation aufzustellen.



2 Ausbreitung vorgemischter Flammen in
geschlossenen Behiltern

Die Verbrennung eines homogenen Brennstoff-Luft Gemisches in einem
geschlossenen Behélter kann nach unterschiedlichen Mechanismen ablau-
fen. Das im Rahmen der vorliegenden Arbeit untersuchte Phdnomen des
Ubergangs von der Deflagration in die Detonation erfordert ein detaillier-
tes Grundverstdndnis von nahezu allen gasdynamischen, fluiddynamischen
und reaktionskinetischen Mechanismen, die physikalisch in einem geschlos-
senen Behélter, wie z.B. einem an beiden Enden geschlossenen Rohr, auf-
treten konnen. Hierzu kann auf eine breite Literaturbasis zuriickgegriffen
werden, die eine Grundlage fiir die Interpretation der in Kapitel 5 beschrie-
benen, experimentellen Untersuchungen darstellt. Im Vorgriff auf die im
Rahmen dieser Arbeit dargestellten Ergebnisse sind aus Griinden der An-
schaulichkeit in dieses Kapitel bereits einige Versuchsergebnisse der Flam-
menvisualisierung einbezogen. Die ihnen zugrundeliegende Messtechnik ist
im Kapitel 4 erldutert.

2.1 Physikalische und chemische Grundbegriffe der
Verbrennung

Bei der Reaktion von Brennstoff und Oxidationsmittel (normalerweise
Luft) muss zwischen zwei grundlegenden Verbrennungsarten unterschieden
werden. Diese Unterscheidung hingt davon ab, ob die Reaktionspartner
gemischt oder getrennt voneinander vorliegen. Bei der nicht-vorgemischten
Verbrennung (auch Diffusionsverbrennung genannt) laufen Mischung und
Verbrennung gleichzeitig nebeneinander ab. Die Flammenfronten von
nicht-vorgemischten Flammen sind sehr komplex, da sich im Mischungs-
gebiet ein Spektrum von unter- und iiberstéchiometrischen Bereichen fin-
det. Auf der Brennstoffseite liegt eine iiberstochiometrische Verbrennung,
auf der Seite des Oxidationsmittels eine unterstéchiometrische Verbren-
nung vor. In der technische Anwendung finden sich nicht-vorgemischte
Verbrennungen z.B. in direkteinspritzenden Verbrennungskraftmaschinen
oder auch in Flugzeugturbinen.
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Bei der wvorgemischten Verbremnung, die im Rahmen dieser Arbeit fiir
gasformige Brennstoffe behandelt wird, werden Brennstoff und Oxidations-
mittel vor der Ziindung des Gemisches vollstéindig durchmischt, d.h. es liegt
ein homogenes Gemisch vor. Vorgemischte Verbrennungsabldufe konnen
von Seite eines auflenstehenden Betrachters (Eulersche Betrachtungswei-
se) sowohl stationdr (z.B. stationédre Gasturbine) als auch instationér sein.
Fiir den instationdren Verbrennungsablauf unterscheidet man Deflagratio-
nen, Detonationen und Explosionen.

2.1.1 Deflagration, Detonation und Explosion

Unter den Begrift Deflagration fallen alle Verbrennungsprozesse, die sich
durch Warme- und Stoffiibertragungsmechanismen ausbreiten. Eine de-
flagrative Verbrennung ist zwar von Stofiwellen beeinflussbar, jedoch nicht
induzierbar. Durch Strahlung, Wéarmeleitung und Diffusion heifler, reagie-
render Bestandteile aus der Flammenfront wird das vor der Flammenfront
liegende, unverbrannte Frischgas auf die erforderliche Reaktionstemperatur
erwarmt. Die Flammenfront selbst breitet sich mit ihrer Brenngeschwin-
digkeit up aus, die relativ zu dem unverbrannten Gemisch unmittelbar vor
der Flamme stets kleiner als die Schallgeschwindigkeit ist. Dabei ist zu be-
achten, dass sich das Gas vor der Flamme aufgrund der von ihr induzierten
Expansionsstromung selbst in Richtung der Flammenausbreitung mit der
Geschwindigkeit U bewegt. Daher konnen sich Storungen, die an der Flam-
menfront entstehen, schneller als die Flammenfront fortpflanzen und somit
Einfluss auf das Gemisch nehmen, in das sich die Flamme hineinbewegt.
Dadurch ist absolut gesehen ein breites Spektrum von Flammenausbrei-
tungsgeschwindigkeiten ur — von einigen m/s bis in den Uberschallbereich
bezogen auf den Zustand des ruhenden Frischgasgemisches — moglich. Es
gilt stets:

up =up+ U . (2.1)

Eine Detonation unterscheidet sich grundsétzlich in ihrem Ausbreitungs-
mechanismus von einer Deflagration. Die Ziindung des Gemisches erfolgt
durch Aufheizung und Kompression des Brennstoff-Luft Gemisches iiber
die Selbstziindbedingungen hinaus in einem Verdichtungsstof}, der unmit-
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telbar der Flamme voranlduft. Dabei sind Stof- und Flammenfront eng
miteinander gekoppelt, d.h. die Stowellen induzieren einerseits die che-
mische Reaktion, welche andererseits durch die Energiefreisetzung fiir die
Aufrechterhaltung des komplexen Sto3wellensystems erforderlich ist. Die-
ses System bewegt sich stets mit Uberschallgeschwindigkeit in das unver-
brannte, ruhende Gemisch hinein. Aus Stabilitdtsgriinden bilden sich ne-
ben der longitudinal verlaufenden Stoflwelle noch transversale Stofiwellen
aus. Die Zeitspanne zwischen der StoSkompression, d.h. dem Erreichen der
Selbstziindbedingungen und dem tatséchlichen Ziinden der Reaktionsfront,
wird als Induktionsperiode bezeichnet.

Unter den Begriff Faplosion fallen alle extrem schnell verlaufenden Ener-
giefreisetzungsvorgénge. Im Rahmen dieser Arbeit sind lediglich die Um-
setzungsvorginge gasformiger Brennstoff von Interesse. Charakteristisch
fiir Explosionen von Gasen ist, dass bei Erreichen der Ziindbedingung
in einem definierten Brennvolumen die chemisch gespeicherte Energie des
Brennstoffs auf reaktionskinetischem Weg nahezu simultan in Warme um-
gewandelt wird. Dabei existiert, im Gegensatz zu den oben beschriebe-
nen Mechanismen, keine ausgepréigte Flammenfront. Durch Explosionen
konnen jedoch harte StoBwellen erzeugt werden (Englisch: “blast waves”),
die sensitive Frischgasgemische direkt detonativ ziinden kénnen.

2.1.2 Reaktionsfrontgleichungen

Die an einer Reaktionsfront auftretenden thermodynamischen Zu-
standsénderungen koénnen eindimensional mittels der Erhaltungssétze fiir
die Masse (Kontinuitdt), der Energie sowie des Impulses beschrieben
werden, wenn eine Hauptstromungsrichtung im Gas existiert und die
Anderungen senkrecht zu dieser Richtung vernachlissigbar klein sind.
Diese Herleitungen wurden im Detail von Bartlmé [Bar75] fiir den rei-
bungsfreien Fall diskutiert und von Brehm [Bre87| fiir reibungsbehaftete
Stromungen erweitert. Da diese Reaktionsfrontgleichungen die Grundlage
fiir das Verstéindnis der Gasdynamik von Deflagrationen und Detonatio-
nen, sowie der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten numerischen Codes
(siehe Abschnitt 2.3) bilden, werden sie hier kurz zusammengefasst.

Unter Annahme einer parallelen, reaktiven und reibungsfreien Rohr-
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stromung eines idealen Gases werden die Vorgédnge an der Reaktionszone in
einem an der Flammenfront mitbewegten Koordinatensystem betrachtet,
vgl. Abbildung 2.1. Die Reaktionszone selbst wird als Diskontinuitédt be-
handelt, d.h., sie ist im Verhéltnis zu der Rohrlinge sehr diinn. Uber diese
Diskontinuitét wird der Stromung die massenbezogene Reaktionswéarme qi9
zugefiihrt.

u2 u1
«— -«
Abgas \ Frischgas
adiabate Wand

Abbildung 2.1: Eindimensionales Reaktionsfrontmodell nach Bartlmd [Bar75].
Zusténde auf der Seite des Frischgases werden mit Index 1, auf
der Seite der verbrannten Gase mit Index 2 bezeichnet.

Ausgehend von den oben genannten Erhaltungsgleichungen fiir die

Masse  piu; = pous , (2.2)
uj u3

Energie ) + h1 + qia = 0 + hy und (2.3)

Impuls  p; + plu% = py + pgug (2.4)

mit q19 = ¢,(T> — T71) konnen mit der Definition der Machzahl Ma = u/a
sowie der dimensionslosen Darstellung der Warmezufuhr Q = ¢12/(cpTh)
folgende Groflen vor und hinter der Reaktionsfront abgeleitet werden:

P2 K

— =14+ — 2.5

pP1 L1

P_q_ — v, 2.6

02 K+ 1Ma% K (2.6)
1 1

%2 _ Ma; — —— v und (2.7)

ai /€+1Ma1
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T _p2pr _ (@)2 (2.8)

T pam ay

mit der Substitution

v=(Ma2—1)+ \/(Ma§ —1)2-2(k+1) Ma? Q , (2.9)

wobei das positive Vorzeichen fiir eine Uberschall- und das negative Vor-
zeichen fiir eine Unterschallanstromung gesetzt wird. Fiir den Fall oh-
ne Warmezufuhr (d.h. ohne Verbrennung, () = 0) geben die Gleichungen
(2.5) bis (2.8) die Zusammenhénge fiir einen senkrechten, adiabaten Ver-
dichtungsstof an.

Eliminiert man aus den Erhaltungsgleichungen die Geschwindigkeiten, so
ldsst sich der Drucksprung iiber die Reaktionsfront als Funktion des Dicht-
verhéltnisses p;/ps sowie der Warmezufuhr darstellen, die in der Literatur
als Rankine-Hugoniot Beziehung bekannt ist:

H+1 _ ,0_1 _|_ 2/{
]2 . k—1 P2 k—1 (2 10)
P - k+lpr )
1 k—1 P2

Die Kombination der Kontinuitatsgleichung (2.3) sowie der Impulsglei-
chung (2.4) ergibt die sogenannte Rayleigh-Gerade:

B2 14k Ma2 (1—ﬂ> . (2.11)
P P2

Alle Rayleigh-Geraden verlaufen in der p1 /p — p/p1 Ebene (siehe Abbildung
2.2) durch den Punkt (1,1), die Steigung der Rayleigh-Geraden (—xMa?)
ist ein Maf fiir die Anstromgeschwindigkeit der Reaktionsfront. Dieser
Punkt wird auch Ursprung der Rankine-Hugoniot Kurven genannt. Da
stets Gleichung (2.10) und zugleich (2.11) erfiillt sein miissen, sowie die zu-
gefithrte Wérme @ in einer exothermen Reaktion nicht negativ sein kann,
ist in den grau hinterlegten Bereichen in Abbildung 2.2 keine physika-
lische Losung dieses Zweigleichungssystems moglich. Schnittpunkte der
Rayleigh-Geraden mit den Rankine-Hugoniot Kurven in den weifl hinter-
legten Gebieten konnen theoretisch realisiert werden.
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12¢
1M O Ursprung der Rayleigh Geraden
10F ---- Verbrennung bei konst. Volumen
- —-— Verbrennung bei konst. Druck
2 o P T O N N Rayleigh-Gerade im Defl.-Regime
SFI: AV N N\ Rayleigh-Gerade im Det.-Regime
TTF
S 6F
o B
ST
4F
3F
2 ¢
1F
0F
0

Abbildung 2.2: Rankine-Hugoniot Diagramm fiir Gemische mit x = 1.4.

Der weifl hinterlegte Bereich mit p;/p > 1 wird als Unterschall
Deflagrations-Regime, der Bereich p/p; > 1 als Uberschall Detonations-
Regime bezeichnet. Im Bereich der Deflagrationen ist eine quantita-
tive Vorausberechnung der Zustdnde im Rankine-Hugoniot Diagramm
schwierig, da im instationdren Fall die Anstromgeschwindigkeit Ma; (ent-
sprechend der Differenz aus Flammenausbreitungsgeschwindigkeit und
Expansionsstromung) von vielen Faktoren abhéingt, vgl. Abschnitt 2.2.
Fiir die Interpretation der Zustdnde im Deflagrationsast des Rankine-
Hugoniot Diagramms sei auf die grundlegende Verbrennungsliteratur ver-
wiesen (u.a. [Wil85, Bar75, Kuo86]). Im Detonationsbereich sind eindeu-
tige Losungen moglich, welche in Abschnitt 2.3 erldutert werden.
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2.2 Deflagrative Mechanismen der Flammenausbrei-
tung

2.2.1 Laminare und turbulente Flammen

Abhéngig vom lokalen Zustand des Stromungsfeldes, in das sich ei-
ne Reaktionszone hineinbewegt, lassen sich Deflagrationen in lamina-
re und turbulente Flammen klassifizieren. Die laminare Flammenaus-
breitung ist in der vorgemischten Verbrennung nur von untergeordneter
Bedeutung, da in technisch relevanten Geometrien meist schon geringe
Stromungsgeschwindigkeiten geniigen, um das Stromungsfeld vor der Flam-
me in ein turbulentes umschlagen zu lassen. Laminare Flammen liegen,
wenn iiberhaupt, nur unmittelbar nach der Ziindung eines brennbaren Ge-
misches fiir kurze Zeit vor. Die laminare Brenngeschwindigkeit ist jedoch
eine essentielle Bezugsgrofie zur Beschreibung turbulenter Flammen.

Die Ausbreitung einer laminare Flammenfront ist hauptsachlich von der
Brennstoffkonzentration und somit von der chemischen Reaktionsrate be-
stimmt. Durch kontinuierliche Wéarme- und Stoffiibertragungsvorgiange
wird gewéhrleistet, dass das sich unmittelbar vor der Reaktionszone be-
findende Brenngasgemisch die Selbstziindbedingung infinitesimal friiher
erreicht, als das néchste. Die Flamme bewegt sich mit einer konstanten
Geschwindigkeit durch den Brennraum und weist, im Gegensatz zu der
meist stark zerkliifteten turbulenten Flamme, eine glatte Oberfldche auf.

Die Dicke der laminaren Flammenfront d; setzt sich aus einer Vorwarmzone
dpn sowie der eigentlichen Reaktionszone 4, zusammen und ergibt sich aus
dem Produkt der Reaktionszeit 7. und der laminaren Brenngeschwindigkeit
Sy

(51 = S|T¢, (212)
wobei nach Peters [Pet91, Pet97] nédherungsweise
5, ~ 0.16, (2.13)

angenommen werden kann. Die laminare Flammendicke ¢; 148t sich fiir
den technischen Gebrauch mit ausreichender Genauigkeit nach Williams
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[Wil85] wie folgt approximieren:

A
PCpSI

Die laminare Brenngeschwindigkeit ist als experimentell bestimmte Grofie
mit einer gewissen Unsicherheit behaftet, da in der Literatur eine Vielzahl
von experimentellen Methoden zu ihrer Bestimmung verwendet wurden,
die Andrews und Bradley [AB72] kritisch analysierten. Messungen von
Koroll [KKB93], wie sie in Abbildung 2.3 dargestellt sind, geben gute Re-
ferenzwerte fiir Ho-Luft Flammen an.

- 4

Q " Druck: 1 bar
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S’ S

=

E i

o 3

©

£

3

5 L

n 2r

[¢}) s

@]

[

c |

[¢b)

= 1

m

o 1T of .

T

g a
E .

-J 0 II‘JLIJA NS WS TS AT e NPT

0 10 20 30 40 s0 60 70 80
% Wasserstoff in Wasserstoff / Luft

Abbildung 2.3: Experimentell ermittelte Brenngeschwindigkeiten von Wasserstoft-Luft
Flamme bei Umgebungsdruck und -temperatur [KKB93].

Durch die Zunahme der Temperaturleitfihigkeit und die exponentielle Ab-
nahme der Reaktionszeit mit steigender Temperatur unterliegt die laminare
Brenngeschwindigkeit einer starken Temperaturabhédngigkeit, die Liu und



2.2 Deflagrative Mechanismen der Flammenausbreitung 13

McFarlane [LM83] wie folgt formulierten:

s(T) = si(Th) (%) | (2.15)

mit n = A+ B(042 — vy,), A = 1.571, B = 0.3839 fiir vy, < 0.42
bzw. B = —0.2476 fiir g, > 0.42.

Neben der Temperaturabhéngigkeit ldsst sich auch eine Druckabhéngigkeit
der laminaren Brenngeschwindigkeit feststellen. Hier gilt nach Lewis
[Lewb4] der Zusammenhang

si(p) = si(po) <£> o , (2.16)

Po

wobei n kleiner als 2 fiir s; < 50 cm/s, gleich 2 fiir 50 < s; < 100 em/s und
grofer 2 fiir s; > 100 cm/s ist.

Bei der turbulenten Verbrennung héngt die Flammenausbreitung neben
den reaktionskinetischen Vorgéngen insbesondere von dem, durch die Tur-
bulenz in der Strémung erhohtem Wiarme- und Stofftransport zwischen
verbrannten und unverbrannten Gemisch ab. Eine turbulente Stréomung
besteht aus einer Vielzahl von Wirbeln, die sich fortlaufend verdndern und
iiberlagern. Diese Wirbel besitzen eine begrenzte Lebensdauer, wobei im
Mittel mehr Energie zu kleineren als zu gréferen Wirbeln iibertragen wird
[Bra99, Fer99]. Uber eine Kaskade durchschnittlich immer kleiner werden-
der Wirbeldurchmesser wird die von der Stromung produzierte Turbulenz-
energie zu Wéarme dissipiert. Die Wechselwirkung einer Reaktionszone mit
Wirbeln unterschiedlichster Gréfle hat einen entscheidenden Einfluss auf
die Brenngeschwindigkeit. Eine ausfiihrliche Zusammenfassung iiber die
in einem Stromungsfeld definierten Wirbel- bzw. statistischen Turbulenz-
grofen sowie ihrer experimentellen Bestimmung findet sich u.a. bei Eder
et al. [EDJO1, EEM98] und sei deshalb hier nur kurz zusammengefasst.

Die momentane Stromungsgeschwindigkeit einer turbulenten Stromung
kann als Uberlagerung ihres zeitlichen Mittelwertes mit einem momentanen
Schwankungswert angesehen werden:

Ulx,y,z,t) =u(x,y, 2, t) + u'(z,y, 2,t) , (2.17)
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wobei die mittlere Abweichung von dem Mittelwert als “root-mean-square”
(rms) Turbulenzintensitit angegeben wird:

ul =\ u? . (2.18)

Ein Ma8 fiir die Starke der Wirbel in einer Stréomung [Kuo86] stellt der
Turbulenzgrad dar, der als Verhéltnis der Schwankungsbewegung zu der
mittleren Stromungsgeschwindigkeit in Hauptstromrichtung definiert ist:

Tu = -7 (2.19)

Unter den in einem Groéflenspektrum vorkommenden Wirbelgrofien einer
turbulenten Stromung lassen sich drei ausgezeichnete Wirbelgroflen defi-
nieren. Das Makromafl L; charakterisiert die grofiten in einer Stromung
vorkommenden Wirbelmafle, die Groflenordnung liegt im Bereich der die
Stromung begrenzenden Geometrie. Sie stellen jedoch nur einen Bruchteil
der gesamten turbulenten Energie dar, ebenso ist ihr Vorkommen stati-
stisch gesehen vernachldssigbar. Der grofite Anteil der turbulenten Ener-
gie wird den Wirbeln im Groflenbereich des integralen Léingenmafles L
zugeschrieben. Als “durchschnittliche Wirbelgrofie” [Tay35] bilden sie den
grofiten Anteil an der mittleren Schwankungsbewegung !, ., ihr Zeitma8
ist deshalb als

L

/
rms

T = (2.20)

u

definiert. Basierend auf dem integralen Langenmafl lasst sich eine turbu-
lente Reynoldszahl definieren:

/
L
Rej = —rms~ (2.21)

14

Der kleinste in einer turbulenten Stromung vorkommende Wirbelbereich
wird iiber das Kolmogorovsche Wirbelmafl [y definiert. Kolmogorov
[Kol41a, Kol41b, Kold1lc| hat gezeigt, dass die kleinsten Wirbelmafle nur
von der Dissipationsrate € sowie der kinematischen Viskositéit v abhéngen.
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Fiir den Wirbeldurchmesser und das zugehorige Geschwindigkeitsmafl gel-

ten:
V3 i 1
ls = <—> und uy = (ev)* (2.22)
£
Damit ergibt sich das Kolmogorovsche Zeitmafl 7, zu:
ls v
L= == 2.23
T c (2.23)

Der Einfluss verschieden grofler turbulenter Stromungswirbel auf die Flam-
menfront erméglicht eine Klassifizierung turbulenter Flammen in turbu-
lente Brennbereiche. Grundlage dieser Einteilung ist das Verhéltnis der
Reaktionszonendicke und der Grofle der makroskopischen Wirbel im Be-
reich des integralen Langenmafles sowie der Kolmogorovschen Mikrowir-
bel. Die Vorstellung der einzelnen Brennbereiche hat sich dabei im Laufe
der stetig verbesserten laseroptischen Mefimethoden zur Visualisierung der
Reaktionszone anhand nur in der Reaktionszone vorkommender Spezies
(vgl. u.a. von Jordan [Jor99] durchgefiihrte Visualisierung der Reaktions-
zone am C,H,-Radikal) grundlegend gewandelt. So wurde die von Borghi
[Bor84] und in der Folge von Peters [Pet86, Pet92] in einem ersten Phasen-
diagramm beschriebene Aufdickung der Reaktionszone durch Wirbel, die in
die Reaktionszone eindringen, in einem von Peters [Pet97] iiberarbeiteten
Phasendiagramm nicht mehr aufgegriffen, wie in der Folge anhand Abbil-
dung 2.4 dargelegt wird.

Der Bereich der turbulenten Flammen (Rey > 1) lisst sich in den Bereich
der Flamelets, der diinnen Reaktionszonen sowie der unterbrochenen Re-
aktionszonen unterteilen. Kriterium fiir die Bereichsteilung des Flamelets
sowie der diinnen Reaktionszone stellt die Karlovitzzahl Ka dar, die als
Verhéiltnis von chemischer Reaktionszeit 7. und dem Zeitmafl der Kolmo-
gorovschen Mikrowirbel 7, definiert ist:

T, 512

Ka—= <=2
& Ts 12

(2.24)

Damit lasst sich der Flameletbereich als das Regime interpretieren, in dem
keine nennenswerte Interaktion zwischen den kleinstmdéglichen Wirbeln ei-
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Abbildung 2.4: Phasendiagramm fiir die deflagrative turbulente Verbrennung nach Pe-
ters [Pet97].

ner Stromung und der Flammenfront stattfindet, da diese Wirbel nicht in
die Flamme der Dicke d; eindringen kénnen. Mit diesem Regime wird auch
der Begriff der schnellen Chemie assoziiert. Im dariiberliegenden Bereich
Ka > 1, der in dem von Borghi vorgeschlagenen Phasendiagramm noch als
Regime der “dicken turbulenten Flammen” bezeichnet wird, konnen Wirbel
in die Reaktionszone eindringen. Sie sind jedoch nach wie vor zu grof}, um
in die eigentliche Reaktionszone der Dicke ¢, einzudringen, vgl. Gleichung
(2.13). Diesen Einfluss driickt Peters mit der auf die laminare Reaktions-
zone bezogenen Karlovitzzahl Kas aus:

o7
Ka; = = 0.01Ka . (2.25)
Die Dicke der lokalen Reaktionszone selbst ist in diesem Regime gleich der
im Bereich der Flamelets. Die Interaktion der Wirbel mit der Vorwéarmzone
der Flamme fiihrt jedoch zu einem erhéhten Warme- und Stoffaustausch
vor der Flamme. Der zunehmende Einfluss der im Vergleich zum Flamelet-
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Regime stéirkeren Turbulenz (ausgedriickt durch u!. ) fithrt dazu, dass die
Flammenfaltung stédrker und feinskaliger wird. Dies wurde in der Litera-
tur z.T. als Aufdickung interpretiert, die effektive Dicke der Reaktionszone
andert sich hingegen aber nicht. Oberhalb dieses Bereiches im Phasendia-
gramm (Kas > 1) treten lokale Flammenloscheffekte auf, da Radikale vom
Ort der Reaktion wegbeférdert werden, bevor diese beendet ist. Dieser

Bereich wird mit dem Begriff der “langsamen Chemie” assoziiert.

Der Einfluss von Wirbeln im Groéflenbereich des integralen Langenmafles
wird durch die Damkohlerzahl Da als Verhéltnis des integralen Wirbelzeit-
mafles zu dem chemischen Zeitmafl interpretiert:

TL SZL

Da = (2.26)

Te u;‘msél .
Obwohl die charakteristische Abgrenzung mit der Linie Da = 1 in [Pet97]
nicht explizit diskutiert wird, erscheint ihre Definition in der hochturbu-
lenten Verbrennung durchaus berechtigt. Das von Borghi als “homogener
Reaktor” interpretierte Regime Da > 1 kann gedeutet werden als Bereich,
in dem keine explizite Flammenfront mehr vorliegt sondern einzelne Ge-
mischbereiche simultan reagieren. Wie in charakteristischen Schnittbildern
von turbulenten Flammen in Abbildung 2.5 erkennbar, ist diese Definition
durchaus berechtigt.

Abbildung 2.5: Flammenschnittbilder von Wasserstoff-Luft Flammen im Bereich der
Flamelets (A) und der diinnen Reaktionszonen (B) [Ard98] sowie ei-
ner Jet-Ziindung im Bereich der unterbrochenen Reaktionszonen mit
Da < 1 (C) [Jor99], visualisiert mit der planare Laser-induzierter
Pridissoziations-Fluoreszenz am OH-Radikal.
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Die Interaktion von Stromungswirbeln mit der Flammenfront fiithrt, wie
oben eingehend dargestellt, zu einer mitunter erheblichen Vergréflerung
der Flammenoberfliche. Durch diesen, sowie den ebenfalls beschriebenen
Effekt des erhohten Warme- und Stofftransportes vor der Flammenfront
wird pro Zeiteinheit mehr Energie umgesetzt verglichen mit einer glatten
Flammenoberfliche im rein laminaren Fall. Die Flammenfront breitet sich
mit einer turbulenten Brenngeschwindigkeit s; aus, die ein Vielfaches der la-
minaren Brenngeschwindigkeit betréigt. In der Literatur wurden zahlreiche
Versuche unternommen, die turbulente Brenngeschwindigkeit als Funktion
von Turbulenzgroflen der Stromung sowie der laminaren Brenngeschwin-
digkeit auszudriicken. Diese empirischen Ansétze sind u.a. in den Arbei-
ten von Andrews et al. [ABL75], Bradley [Bra92], Beauvais [Bea94], Kuo
[Kuo86] und insbesondere Abdel-Gayed und Bradley [AGBS81] diskutiert.
Die Problematik bei der analytischen Beschreibung von s; liegt vorwiegend
in der Interpretation der Turbulenz. Neben der Turbulenz im unverbrann-
ten Gemisch vor der Flamme fithrten Tsuruda et al. [TH91] sechs weitere
Phénomene auf, die Einfluss auf die Turbulenz vor der Flamme nehmen
konnen.

Da die Einfliissse der Turbulenz nicht immer messtechnisch erfasst wer-
den konnten, ergibt sich eine grofle Streuung bei dem Vergleich aller
bisher gefundenen relevanten Beziehungen (siehe u.a. [BCD00, Mos97])
um bis zu 70%. Eine weitere Inkonsistenz stellt die Beriicksichtigung
der lokalen Flammenl6schung im hochturbulenten Bereich dar, die sich
mindernd auf die turbulente Brenngeschwindigkeit auswirkt. Aus diesen
Griinden erscheinen Korrelationen, die anhand von Strémungsmessungen
mit dem beriihrungslosen Verfahren der Laser-Doppler Anemometrie' ge-
wonnen wurden, am geeignetsten, um die turbulente Brenngeschwindig-
keit zu ermitteln. Ein auf diese Weise unter Beriicksichtigung der lokalen
Flammenloschung ermitteltes turbulentes Brenngesetz wurde von Beauvais
[Bea94| aufgestellt. Die Giiltigkeit dieses Brenngesetzes wurde anhand von
Messungen in verschiedenen Geometrien ([Jor99, Dur00]) gezeigt und konn-
te auch in einem numerischen Code [Ard98] erfolgreich eingesetzt werden.

'Fiir eine detaillierte Beschreibung dieses Messverfahrens siehe u.a. [DMW87, Ruc87, EDJO1].
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Beauvais formulierte sein Brenngesetz wie folgt:

L u;"ms u;"ms ?

Der Parameter b wurde in den Versuchen von Beauvais konzentrations-
abhéngig bestimmt, die Folgearbeiten [Ard98, Jor99, Dur00] konnten Mes-
sungen mit einem konstanter Faktor b = 0.53 in guter Naherung beschrei-
ben. Die Variable ¢ des Loschterms kann mit Hilfe von

St

—1+b

Si

0.157 Le
= 2.28
¢ 4(K LG)L5 ( )

bestimmt werden. Wie in Gleichung (2.28) erkennbar ist, verwendet Beau-
vais neben einem Flammenstreckungsfaktor K zur Modellierung der Flam-
menloschung die Lewiszahl Le, die die diffusiven Stoffeigenschaften des
unverbrannten Gemisches beriicksichtigt und als Quotient der Temperatur-
leitfahigkeit a sowie des Diffusionskoeffizienten D der in der Reaktionszone
knappsten Frischgaskomponente definiert ist:

Le:g: A .
D pc,D

(2.29)

Gilt Le > 1, so kommt es bei einer konvexen Ausbuchtung der Flammeno-
berfiache relativ zu dem unverbrannten Gemisch zu einer ortlichen Ver-
langsamung der Reaktionsfront, da die Warmeverluste in die gegeniiber
dem ebenen Fall vergrofierte Vorwéarmzone grofler sind, als der Effekt der
zusétzlichen Diffusion in die Flammenzone hinein. Bei Le < 1 kommt
es hingegen zu einer Steigerung der Reaktionsrate: Die Abkiihlung durch
Wirmeverluste ist kleiner als die Aufheizung durch die zusétzlich eindiffun-
dierten Reaktionspartner. Fiir konkave Einbuchtungen kehren sich diese
Verhaltnisse um.

Der Flammenstreckungsfaktor K kann wie die Karlovitzzahl Ka, definiert
mit dem Taylorschen Mikrowirbeldurchmesser, der in der heutigen Tur-
bulenztheorie keine Bedeutung mehr hat [TL87], interpretiert werden.
Mit Beziehungen von Friedrich [Fri86] sowie Abdel-Gayed und Bradley
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[AGB89] kann gezeigt werden, dass folgender direkter Zusammenhang zwi-
schen K und Ka besteht:

Ka = KV/15 . (2.30)

Abdel-Gayed und Bradley [AGB89] verwendeten den Term K-Le ebenfalls,
um die lokale Loschung einer Flamme durch Turbulenz zu beschreiben.
Gilt Rey < 300, so erfolgt die Flammenléschung ab K - ReZO'E’ > 0.0079;
fiir Rer > 300 hingegen lautet das Kriterium K - Le > 1.5.

2.2.2 Mechanismen der Flammenbeschleunigung

Die Beschleunigung einer deflagrativen Flammenfront stellt im Rahmen
dieser Arbeit eine wesentliche Vorraussetzung fiir den Ubergang von der
Deflagration in die Detonation dar. Nach einer punktuellen Ziindung brei-
tet sich die Flamme wie bereits oben erwdhnt nur fiir sehr kurze Zeit la-
minar aus. Die Turbulenz der induzierten Stromung aber auch diffusive
und hydrodynamische Instabilitdten fithren schnell zu einer Ausbildung
von Flamelets an der Flammenfront. Letztere waren deshalb oft Gegen-
stand detaillierter experimenteller und analytischer Untersuchungen. Eine
grundlegende hydrodynamische Instabilitdt wurde von Darrieus und Land-
au [Lan44] beobachtet, die eine Anderung der Brenngeschwindigkeit an
gekriimmten Flammenoberflachen durch eine Stromungsumlenkung an der

Flammenfront beschreibt [Wil85].

Die Ausbildung von zellularen Flammenfronten wird auch insbesondere
durch die Rayleigh-Taylor Instabilitidt verstidrkt [Tay49, SW87, SWS86].
Dieser Effekt beschreibt die Ausbildung von Ausbuchtungen an der Flam-
menoberfliche durch eine Uberlagerung von Druckwellen normal zur Flam-
menoberfliche mit dem tangential zur Flammenoberfliche vorhandenen
Dichtegradienten. Wenn bereits eine stark gekriimmte und zellulare Flam-
menfront vorliegt, fiihrt die Rayleigh-Taylor Instabilitdt dazu, dass an kon-
kav gekriimmten Ausbuchtungen verstéarkt unverbranntes Gas in das Abgas
“hineingeschoben” wird. Ein weiterer aus der Rayleigh-Taylor Instabilitéit
zu beobachtender Effekt ist die Ausbildung von Wirbeln an der Flammeno-
berfliche, wenn sie von einer Druckwelle passiert wird. Dieser barokline
Effekt der Wirbelbildung wird mathematisch durch die Rotation Vp x Vp
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beschrieben. Eine ausfiihrliche Darstellung der durch die Rayleigh-Taylor
Instabilitaten induzierten Effekte findet sich in der Arbeit von Mclntosh
[MclI95].

Die Ausbildung von Druckwellen an der Flammenfront stellt eine we-
sentliche Voraussetzung fiir die Beschleunigung von Flammen dar. Ih-
rer Entstehung kénnen verschiedenste Ursachen zugrunde liegen, die von
Chu [Chu53] mathematisch diskutiert wurden. Basierend auf einer Ar-
beit von Peters und Williams [PW89] stellten Shepherd und Lee [SL92]
einen Riickkopplungsmechanismus zwischen den baroklinen Effekten der
Rayleigh-Taylor Instabilitdt und der Druckwellenerzeugung dar. Demnach
werden durch die Wirbelbildung an der Flammenfront Frischgasanteile in
das Abgas befordert, die dann als “volumetrisch explodierende Wirbel”
ziinden. Die dadurch ausgeloste Druckwelle iiberholt die Flammenfront
und es kommt zu einer erneuten Wirbelbildung.

Druckwellen werden stets an der Flammenfront generiert, wenn sich die
Warmezufuhr ) der Flamme und somit die Brenngeschwindigkeit dndert.
Bartlméa [Bar75] untersuchte die Druckwellenerzeugung allgemein an De-
flagrationen, die Grundlage fiir die von Brehm [Bre87] beschriebenen Sta-
bilitétskriterien fiir den Ubergang von der Deflagration in die Detonation
waren, siche Abschnitt 2.4. Der Einfluss der auf diese Art genierten Druck-
wellen auf die Flammenausbreitung lésst sich anhand der in Abbildung 2.6
gezeigten, typischen Weg-Zeit Diagrammen erkléren.

Eine Flammenfront F, die sich im Punkt A; befindet, beschleunigt zum
Zeitpunkt ¢; sprunghaft und sendet dabei zwei Druckwellen s; und s;’ aus
(die Druckwelle s;" bewegt sich in das verbrannte Gas hinein). Durch die
Welle s; wird das Frischgasgemisch vor der Flamme (Bereich 5) kompri-
miert und erhitzt, wodurch sich die laminare Brenngeschwindigkeit s; mit
den in Gleichung (2.15) und (2.16) dargestellten Beziehungen erhoht. Eine
Kontaktfliche C trennt dabei den Bereich zwischen der sich in das Abgas
bewegenden Druckwelle sowie der Flammenfront in die Abschnitte 3 und
4. Sie ist gekennzeichnet durch die Bedingung p3 = ps und us = uy.

Tritt zum Zeitpunkt ¢ erneut eine Beschleunigung aufgrund der Auswir-
kungen der vorangegangenen Beschleunigung im Punkt A; auf, so bewegt
sich die dabei erzeugte Druckwelle s aufgrund der nun hoheren Schallge-
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Abbildung 2.6: Weg-Zeit Diagramme einer Flammenbeschleunigung durch Generierung
von Druckwellen.

schwindigkeit vor der Flamme schneller als die Druckwelle sy, so dass diese
aufeinander laufen. Somit bildet sich vor der Flamme kontinuierlich eine
immer starker und schneller werdende Stofiwelle aus.

Der flammenbeschleunigende Effekt der Druckwellen wird verstarkt durch
die Reflektion der erzeugten Druckwellen an Wanden, wodurch es moglich
ist, dass eine Druckwelle mehrmals mit der Flammenfront interagiert. Die
Bedeutung dieses Einflusses verdeutlichten Shepherd und Lee [SL92| in
einem von ihnen durchgefithrten Experiment, bei dem die Wand mit ei-
nem Druckwellen absorbierenden Material verkleidet war. Bei sonst iden-
tischen Randbedingungen konnte so die maximal erreichbare Flammen-
ausbreitungsgeschwindigkeit von 1000 m/s durch Druckwellenabsorption
an der Rohrwand auf 100 m/s gesenkt werden.

Wird eine Stofiwelle vor der Flamme reflektiert, so dass sie frontal auf die
Flammenfront auftrifft, kommt es zu einer weiteren Interaktion zwischen
Flamme und Stofl. Dieses Phédnomen wird als Richtmyer-Meshkov Insta-
bilitdt [Ric60, Mes70] bezeichnet und beschreibt allgemein die Interaktion
zwischen einem Stofl und einer Dichtediskontinuitdt. Diese Instabilitét
ist phdnomenologisch mit der Rayleigh-Taylor Instabilitdt zu vergleichen
und wurde erstmals von Markstein [Mar64] beschrieben. Der Unterschied
liegt darin, dass bei der Rayleigh-Taylor Instabilitdt die Beschleunigung
der Diskontinuitét relativ langsam durch die schwachen Druckwellen er-
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folgt, wobei die Beschleunigung bei der Richtmyer-Meshkov Instabilitét
durch starke Stofiwellen erfolgt. Die starke Verformung der Flamme in
Folge der Richtmyer-Meshkov Instabilitét fithrt zu einer Kelvin-Helmholtz
Instabilitdat [BCDT00], welche die effektive Flammenoberfliche noch weiter
vergroflert und die Energieumsetzungsrate erheblich erhéht. Die Kelvin-
Helmholtz Instabilitdt beschreibt die starke turbulente Durchmischung
zweier Fluide (deren Dichte im Gegensatz zu der Rayleigh-Taylor Instabi-
litdt nicht verschieden sein muss) infolge der sich ausbildenden Scherkrifte,
falls sie sich relativ zueinander bewegen. Ein anschauliches Beispiel fiir die
Kelvin-Helmholtz Instabilitdt ist die Wellenbildung von glattem Wasser,
wenn sich die Luft dariiber bewegt.

Richtmyer-Meshkov Instabilitdten wurden idealisiert von Thomas et
al. [TSBJ97] experimentell und von Khokhlov und Oran [KO99] und Khok-
hlov et al. [KOT99, KOCW99] numerisch untersucht, wobei eine Stofiwel-
le — erzeugt mit einer Treibersektion eines Stoflwellenrohres — mit einer
“Flammenblase”, d.h. einer in der Rohrmitte geziindeten, laminar bren-
nenden Flamme interagiert. Dabei konnte gezeigt werden, dass durch die-
se Art der StoS-Flamme-Wechselwirkung ein Ubergang in die Detonation
erfolgen kann. Dieses Phénomen wurde im Rahmen dieser Arbeit unter
realen Verhéltnisse in einem Explosionsrohr sowie fiir Wasserstoff-Luft Ge-
mische untersucht und wird in Kapitel 5.1.4 weiter ausgefiihrt.

Neben den gasdynamischen Effekten tragen auch rein fluiddynamische Ef-
fekte stark zur Flammenbeschleunigung bei. Erhoht sich die Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit einer Flammenfront, so nimmt auch die Geschwin-
digkeit der Expansionsstromung vor der Flamme zu. Dies induziert ei-
ne Zunahme der turbulenten Schwankungsgeschwindigkeit u!. ., die — so-
fern die Loschgrenze (K Le) nicht tiberschritten wird — sich wiederum be-
schleunigend auf die Brenngeschwindigkeit (vgl. Gleichung (2.27)) aus-
wirkt. Nimmt die Turbulenzintensitét einer Stromung zu, so verschiebt
sich auch das turbulente Wirbelspektrum zu kleineren Skalen, d.h. die
Grole der kleinsten Wirbeldurchmesser einer Stromung nimmt ab. Da-
durch kann sich das turbulente Brennregime dndern, so dass Mikrowirbel
in die Vorwédrmzone oder in die Reaktionszone, wie oben dargestellt, ein-

dringen konnen.

Besonderen Einfluss hat die Erzeugung von Turbulenz in der Stromung
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durch Hindernisse, auch Turbulenzpromotion genannt. Ardey [Ard98] und
Durst [Dur00] untersuchten die lokal auftretenden Effekte bei der Wech-
selwirkung von Einzelhindernissen mit der lammeninduzierten Stromung
sowie der Flamme selbst. Dabei konnte festgestellt werden, dass eine ku-
bische Abhéngigkeit zwischen der mittleren Schwankungsgeschwindigkeit
und der Flammenausbreitung besteht (up ~ u;msg). Um eine effektive und
nachhaltige Flammenbeschleunigung fiir den Ubergang von der Deflagra-
tion in die Detonation zu gewéhrleisten, wurden in der hier vorliegenden
Arbeit periodisch angeordnete Hindernisse in Form von Blenden verwen-

det, siche Abbildung 3.2 (Seite 60).

Besondere Bedeutung ist bei der Hindernis-induzierten Flammenbeschleu-
nigung dem Grad der Querschnittsverengung des Rohres, die ein Hindernis
fiir die Stromung bzw. die Flamme darstellt und durch die Blockierrate BR
ausgedriickt wird, beizumessen:

BR — AHindernis . (231)
AKanal

Wie Beauvais et al. [BMS94] ausfiihrlich darstellten, fithren abhédngig von
der Querschnittsverengung verschiedenartige physikalische Effekte zu ei-
ner Hindernis-induzierten Flammenbeschleunigung. Hindernisse mit einer
kleinen Blockierrate (bis BR ~ 30%) haben einen, einer sehr rauen Wand
vergleichbaren Effekt, d.h., diese Hindernisse fithren bei einer nur geringen
Erhchung der mittleren Stromungsgeschwindigkeit zu einem héheren Tur-
bulenzeintrag in die Stromung verglichen zu einem unblockierten Rohr.
Bei hoheren Blockierraten (BR > 50%) nimmt aufgrund der stérkeren
Querschnittsverengung die Geschwindigkeit der Expansionsstromung in
der Blendendtffnung zu, wodurch sich — zusétzlich zu dem Einfluss der
Turbulenz — auch die lokale Ausbreitungsgeschwindigkeit der Flamme ent-
sprechend erhoht. Die Flammenbeschleunigung innerhalb einer Hinder-
nisstrecke mit einer Blockierrate von BR = 60% bis zur Entstehung von
StoBBwellen vor der Flammenfront ist in Abbildung 2.7 dargestellt.

Ab einer Blockierrate von ca. 90% stellt sich durch die starke Querschnitts-
verengung eine Freistrahlstromung ein. Durch die hochturbulenten Scher-
schichten im Freistrahl kann die Flamme bei dem Passieren eines Hindernis-
ses kurzzeitig erloschen. Dadurch werden hochreaktive Zwischenprodukte
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t=18.5ms,0m

Abbildung 2.7: Beschleunigung einer 70 vol % Ha-Luft Flamme in einer Hindernis-
strecke mit einer Blockierrate von BR = 60%. Die Kanalhohe betragt
80 mm [KMAD99].

(Radikale) in das Volumen hinter dem Hindernis beférdert, wodurch es zu
einer volumetrischen Reaktion kommt. Dieser Effekt wurde an einem Ein-
zelhindernis von Jordan [Jor99] beschrieben. In Abbildung 2.5/C (Seite
17) ist exemplarisch eine derartige Volumenreaktion als Flammenschnitt-
bild dargestellt.

Im Falle von periodischen Hindernissen mit hoher Blockierrate bilden sich
zwischen den einzelnen Kammern immer gréflere Druckunterschiede aus.
Die Flammenausbreitung erfolgt durch volumetrische Ziindung des Ge-
mischbereichs zwischen zwei Hindernissen, der dabei entstandene Druck
schiebt das heifle Abgas iiber einen turbulenten Freistrahl in die néchste
“Kammer”, in der es dann erneut durch eine hochturbulente Durchmi-
schung von Abgas und Frischgas zu einer nahezu volumetrischen Ver-
brennung kommt. Diese Art der Flammenausbreitung kann zu einem
vollstandigen Erloschen der Flamme fithren, wenn in einer “Kammer” auf-
grund zu grofler Turbulenz keine Ziindung erfolgt. Dieses Ausbreitungsver-
halten wird in der englischen Literatur als Quenching Regime [BCD™00]
bezeichnet.

Neben der Blockierrate hat der Abstand der Hindernisse lgp zueinander
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einen groflen Einfluss auf die Flammenbeschleunigung. Ist der Abstand
zwischen zwei Hindernissen so klein, dass sich die freien Scherschichten
nicht mehr an die Rohrwand anlegen konnen, so kommt die flammen-
beschleunigende Wirkung der Hindernisse nicht mehr voll zur Geltung.
Abbildung 2.8 zeigt den Einfluss des Hindernisabstands bei der Flammen-
beschleunigung. Dieses Diagramm wurde basierend auf experimentellen
Untersuchungen in dem Explosionsrohr, das auch in dieser Arbeit verwen-
det wurde, ermittelt [Bea94]. Diese Ergebnisse dienten hier als Grundlage
fiir die Beschleunigung der Flamme bis zum Ubergang zur Detonation,
siehe Kapitel 3.

Die Abhéngigkeit der maximalen Flammengeschwindigkeit in Abbildung
2.8 zeigt ein kontriares Verhalten von Hindernissen mit kleiner und grofler
Blockierrate. Bei Hindernissen mit einer Blockierrate von BR = 30%
nimmt die beschleunigende Wirkung mit zunehmenden Hindernisabstand
kontinuierlich ab. Aufgrund der oben beschriebenen Effekte, die bei einer
Blockierung von 70% der Querschnittsfliche auftreten, gibt es hier fiir die-

Max. Flammengeschwindigkeit (m/s)

2000
w— 10% H2 BR=70%
=== 13% H2 BR=70%
1500 =}= 18% H2 BR=70%
=H== 24% H2 BR=70%
—X- 10% H2BR=30%
1000 —0- 13% H2BR=30%
> 18% H2 BR=30%
-X~ 24% H2 BR=30%

500

10 100 | 1000 6000

Hindernisabstand (mm)

Abbildung 2.8: Maximale Flammengeschwindigkeit in Abhéngigkeit der Blockierra-
te und des Hindernisabstands, [Bea94]. Daten bei Hindernisabstand
6000 mm entspricht Rohr ohne Hindernissen.
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se Blockierraten in Abhéngigkeit der Gemischsensitivitat einen optimalen
Abstand.

Die dargestellten gas- und fluiddynamischen Riickkopplungsmechanismen
konnen nicht getrennt voneinander betrachtet werden. Der in Abbil-
dung 2.6 (Seite 22) eingezeichnete “Particle Path” (PP) gibt den zeit-
lichen Verlauf der Strémungsbewegung wieder (U = Oxpp/0t). Dabei
ist zu erkennen, dass sich die an der Flammenfront generierten Druck-
wellen auch beschleunigend auf die Expansionsstromung auswirken. Die
oben ausgefiihrten gas- und fluiddynamischen Riickkopplungsmechanismen
zur Flammenbeschleunigung sind in Abbildung 2.9 graphisch zusammen-
gefasst. Der gasdynamische Riickkopplungskreis dominiert unmittelbar
am Anfang der Flammenbeschleunigung, da sich Druckwellen wesentlich
schneller ausbreiten, als sich die Turbulenz der Stromung ausbildet. Mit
zunehmender Flammengeschwindigkeit dominiert der Einfluss der fluiddy-
namischen Riickkopplung gegeniiber der gasdynamischen Riickkopplung
[LMS80).

Erh6hung der Brenngeschwindigkeit

\ 4

A
( Hydrodynamische)
Instabilitaten, etc. Gasdynamische
‘ Ruickkopplung
P Temperatur- und Druck- | "~ Entstehung von |_
A anderung vor der Flamme | | Druckwellen |
S . Fluiddynamische
< Riickkopplung

Verschiebung des L Erhohung der
— turbulenten Spektrums Tuil:JT::zTnetednesritét <— Expansionsstromungs- |«
zu kleineren Skalen geschwindigkeit

Abbildung 2.9: Riickkopplungsmechanismus zur Beschreibung der Flammenbeschleuni-
gung (Erweiterung des Mechanismus von Brehm [Bre87]).
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2.2.3 Schallnahe Deflagration

Die Ausbreitung sehr schneller deflagrativer Flammen stellt das am wenig-
sten verstandene Regime der vorgemischten Flammenausbreitung dar. In
der Vergangenheit wurden zwar vielfach Versuche unternommen, die maxi-
mal mogliche deflagrative Ausbreitungsgeschwindigkeit in einem mit peri-
odischen Hindernissen bestiickten Explosionsrohr analytisch zu berechnen
(vgl. u.a. Chan et al. [CSBM96]). Der Vergleich mit experimentellen Ergeb-
nissen ldsst bei diesen Modellen jedoch Fragen offen. Analysiert man die
deflagrative Verbrennung anhand der in Kapitel 2.1.2 hergeleiteten Bezie-
hungen, so kann man feststellen, dass eine langsame Deflagration aufgrund
der geringen Steigung der Rayleigh-Gerade mit der Rankine Hugoniot Kur-
ve fiir eine bestimmte Gemischzusammensetzung — ausgedriickt durch die
zugefithrte Warmemenge ) — zwei Schnittpunkte besitzt. Dies ist in Ab-
bildung 2.10 fiir eine zugefiihrte Warmemenge () = 4 (entsprechend ei-
nem 16 vol % Hy-Luft Gemisch) und der einer Machzahl Masy entsprechen-
den Rayleigh-Geraden exemplarisch dargestellt. Es kann gezeigt werden
(z.B. [Wil85, Kuo86]), dass lediglich der obere der beiden Schnittpunkte
eine sinnvolle Losung fiir die vorgemischte Verbrennung in Explosionsroh-
ren darstellt. Ein Verbrennung im unteren Schnittpunkt wiirde bedeuten,

N Q=7
i i Q=4
B
(L
g | Deflagrations Regime
S
= LCJq-;
LCJq-a
Ma,>Ma,>Ma,
071111|1111|11M31|111Ma2|
5 10 15 20
pilp

Abbildung 2.10: Deflagrationsbereich im Rankine-Hugoniot Diagramm.



2.2 Deflagrative Mechanismen der Flammenausbreitung 29

dass die Reaktionsprodukte die Flammenfront mit Uberschall verlassen.
Da der Verbrennungsprozess jedoch immer entlang der Rayleigh-Geraden
stattfinden muss, entspricht dies einem Verdiinnungsstof3, der aufgrund des
zweiten Hauptsatzes der Thermodynamik ausgeschlossen ist.

Beschleunigt eine deflagrative Flamme, so driickt sich die erh6hte Brennge-
schwindigkeit durch eine groflere Steigung der Rayleigh-Geraden aus. Das
Maximum der Geschwindigkeit ist genau dann erreicht, wenn die Rayleigh-
Gerade die Hugoniot-Kurve genau an einem Punkt (als Tangente) beriihrt.
Dieser Punkt wird als unterer Chapman-Jouguet Punkt (LCJ) bezeichnet
und ist dadurch gekennzeichnet, dass das Abgas relativ zur Flammenfront
mit Schallgeschwindigkeit abstrémt. Die dabei zugefiihrte Warme wird als
kritische Warmezufuhr Qi bezeichnet.

Lee et al. beobachteten schnelle Deflagrationen bis zu 1000 m/s in Ex-
plosionsrohren in mit periodischen Hindernissen bestiickten Rohrabschnit-
ten (vgl. [LKF84]). Die maximal erreichbaren Flammengeschwindigkei-
ten waren dabei vom Rohrdurchmesser und der Hinderniskonfiguration
unabhéngig, d.h. nur eine Funktion der Sensitivitdt des Brennstoff-Luft
Gemisches. In [LKC84] folgerten Lee et al. daraus, dass die maximal er-
reichbare Flammengeschwindigkeit lediglich von der Wandreibung und der
Wiérmezufuhr bestimmt wird, woraus der in der englischen Fachliteratur
fiir dieses Verbrennungsregime gebréuchliche Name des “Choking Regimes”
(thermische Blockierung) resultiert. Als Obergrenze fiir die Flammenaus-
breitung wurde dabei die Schallgeschwindigkeit eines isobar verbrannten
Frischgasgemisches fiir die maximale deflagrative Flammenausbreitungs-
geschwindigkeit angenommen, da gerade fiir sensitive Gemische mit ei-
ner relativ grofen Warmezufuhr die Druckdnderung iiber der Flammen-
front in erster Ndherung vernachléssigt werden kann, vgl. Abbildung 2.10.
Ebenfalls vernachliassigt wurde dabei die Komprimierung und Tempera-
turerhohung des unverbrannten Frischgases durch eine, der Flammenfront
vorauslaufende Stofiwelle (siehe Abbildung 2.11). Im relevanten Gemisch-
bereich einer Wasserstoff-Luft Flamme fiihrt diese Annahme lediglich zu
einer Abweichung von maximal 5% der isobaren Schallgeschwindigkeit.

In der Literatur wurde eine Verbrennung am unteren Chapman-Jouguet
Punkt zwar theoretisch nicht vollstéindig ausgeschlossen, aber auch als
in der Praxis nicht realisierbar dargestellt ([Kuo86, Wil85, GB95]),
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Flamme ~ StoRBwelle

Abbildung 2.11: Farbschlierenbilder von Wasserstoff-Luft Flammen mit vorauslau-
fender StoBwelle unmittelbar vor dem Ubergang in die Detonati-
on. Gemischzusammensetzung 44 vol % H,, Flammengeschwindigkeit
1150 m/s (oben) und 22 vol % Hsy, Flammengeschwindigkeit 1200 m/s
(unten). Durch die hohere Ausbreitungsgeschwindigkeit und die sen-
sitivere Gemischzusammensetzung im unten dargestellten Fall setzt
bereits vor der eigentlichen Flammenfront eine Ziindung der Wand-
grenzschichten ein.

wodurch in der deutschsprachigen Literatur bezogen auf die Ab-
stromgeschwindigkeit des Abgases oft der Begriff der schallnahen Defla-
gration verwendet wurde. Die Existenz dieses Punktes wurde erstmals
von Dupre et al. [DPLKS8S] in einem idealisierten Experiment nachgewie-
sen. Sie beobachteten eine voll ausgebildete Detonation in einem Rohr, in
dem einzelne Rohrabschnitte mit Druckwellen-absorbierendem Matetrial
verkleidet waren. Dadurch wurden die fiir die Ausbreitung einer Deto-
nationsfront notwendigen Transversalwellen (siehe Kapitel 2.3) so stark
abgeschwicht, dass sich die Flamme von der Druckwelle 16ste und als qua-
si eindimensionale (gerade) Reaktionsfront der StoBwelle folgte. Chue et
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al. [CCL93] analysierten diesen Versuch und stellten anhand des Rankine-
Hugoniot Diagramms ein Modell zur Berechnung der maximalen Flam-
mengeschwindigkeit auf, mit dem die gemessenen Flammengeschwindigkeit
sehr genau wiedergegeben wurden. Angenommen wurde dabei, dass sich
der thermodynamische Zustand zwischen der Sto3welle und der Flammen-
front nicht dndert und dass das Abgas sich — im Laborsystem betrachtet —
nicht bewegt, was bei diesem idealisierten Versuch ndherungsweise zutrifft.

Mit dieser Annahme berechneten auch Lee et al. die experimentell ermittel-
ten Flammengeschwindigkeiten der oben erwéhnten Versuche. Auch hier
ergab sich eine sehr gute Ubereinstimmung, weshalb die reale Existenz des
unteren Chapman-Jouguet Punktes mit grofler Wahrscheinlichkeit ange-
nommen wird. Die mit diesem Modell ermittelten maximalen Flammenge-
schwindigkeiten stimmen sehr gut mit der von Lee et al. berechneten isoba-
ren Schallgeschwindigkeit {iberein, weshalb diese im Rahmen dieser Arbeit
ebenfalls als Referenzgrofie verwendet wird. Chue et al. stellten in ihrer
Analyse ebenfalls fest, dass die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Chapman-
Jouguet Deflagration im Bereich von x = 1.1 bis 1.5 ndherungsweise als
die Hélfte der Ausbreitungsgeschwindigkeit einer Chapman-Jouguet Deto-
nation abgeschétzt werden kann.

In Abbildung 2.11 ist die integrale Struktur der Flamme sowie der Stof3-
wellen zweier schneller Deflagrationen gezeigt. Die Flammenstruktur kann
dabei zwei unterschiedliche Formen annehmen: Zum einen kann, wie in der
in Abbildung 2.11 (oben) gezeigten Messung dargestellt, die Flammenfront
eine “parabelférmige” gewolbte Gestalt annehmen. Zum anderen besteht
auch die Moglichkeit, dass bei noch hoheren Ausbreitungsgeschwindigkei-
ten und durch eine sensitivere Gemischzusammensetzung, wie in Abbil-
dung 2.11 (unten) dargestellt, die hochturbulenten Scherschichten unmit-
telbar hinter der Stoffront zusétzlich zu ziinden beginnen. Dieses Stadium
wurde von Brehm [Bre87] und von Shepherd und Lee [SL92] als letztes
Stadium der deflagrativen Verbrennung vor dem Ubergang in die Detona-
tion bezeichnet, was auch bei dem in Abbildung 2.11 (unten) dargestellten
Versuch bestétigt werden konnte.
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2.3 Detonative Mechanismen der Flammenausbrei-
tung

2.3.1 Eindimensionale Detonationstheorien und ihre Anwen-
dung

2.3.1.1 Das Modell von Chapman und Jouguet

In der klassischen Detonationstheorie nach Chapman [Cha99] und Jouguet
[Jou05] wurde angenommen, dass die Ziindung des Brennstoff-Luft Ge-
misches durch die Temperaturerhohung und Kompressionen einer starken
Stolwelle erfolgt und die Flamme sich als infinitesimal diinne Reaktions-
front unmittelbar hinter der Stoffwelle befindet. Die durch die Reaktion
freigesetzte Warmemenge erhélt dabei die Stérke der Stoffront aufrecht.
Jouguet stellte anhand dieser Theorie ein Stabilitdtskriterium auf, das be-
sagt, dass sich dieses System nur stabil ausbreiten kann, wenn sich das Ab-
gas relativ zur Stof-/Flammenfront mit Schallgeschwindigkeit — wie bereits
im Fall der in Kapitel 2.2.3 beschriebenen Chapman-Jouguet Deflagration —
bewegt. Dadurch kann eine Storung, die hinter der Front entsteht und sich
maximal mit Schallgeschwindigkeit ausbreitet, unter keinen Umsténden in
das Stofl/Flamme-System der Detonationsfront vordringen.

Diese Voraussetzung kann nur erfiillt werden, wenn die Rayleigh-Gerade,
analog zu dem deflagrativen Fall, die Tangente an die Rankine-Hugoniot
Kurve im Detonationsbereich des Rankine-Hugoniot Diagramms bildet.
Der Berithrungspunkt wird als oberer Chapman-Jouguet (CJ) Punkt be-
zeichnet und stellt in dieser idealisierten Vorstellung die kleinstmogliche
Detonationsgeschwindigkeit einer Detonationsfront dar. Der Bereich klei-
nerer Geschwindigkeiten unterhalb des CJ Punktes im Detonationsbereich,
auch Bereich der schwachen Detonationen genannt, repréisentiert den Fall
einer stoffreien Uberschallverbrennung, die bei der vorgemischten instati-
onaren Verbrennung in Explosionsrohren nicht realisierbar ist.

Die Zustandsdnderung der CJ Detonation ist exemplarisch in Abbildung
2.12 dargestellt. Die Druckspitze pyy des Verdichtungsstoles wird als
von Neumann-Spike bezeichnet und ergibt sich aus der Verldngerung der
Rayleigh-Geraden bis zu dem Punkt, an dem sie die Rankine-Hugoniot
Kurve fiir die Stofiwelle (@ = 0) schneidet. Es kann gezeigt werden [Bar75],
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Abbildung 2.12: Schematischer Druckverlauf einer Chapman-Jouguet Detonation
(links) sowie entsprechende Zustandsénderung im Rankine-Hugoniot
Diagramm (rechts), nach [Wet93].

dass unter der Voraussetzung Ma% 7 >> 1 folgender Zusammenhang zwi-
schen dem Druck p.; hinter der Detonationsfront und dem von Neumann-

Spike pyn gilt:

1

Pcy = p1+ §(pVN —p1) - (2.32)

Obwohl das CJ Detonationsmodell die Vorgénge innerhalb der eigentlichen
Detonationsfront bestehend aus Stofl und Flamme nicht beriicksichtigt, eig-
net es sich besonders, um die thermodynamischen Zustande das verbrann-
ten Gases iiber die in Kapitel 2.1.2 dargelegten Reaktionsfrontgleichungen
zu bestimmen. Mit der zusétzlichen Annahme, dass sich das unverbrannte
Gas vor der Stofifront in Ruhe befindet, ldsst sich auch die Ausbreitungs-
geschwindigkeit einer Detonationsfront uc; berechnen, deren Richtigkeit
in der Literatur fiir zahlreiche Gemischzusammensetzungen experimentell
bestétigt ist. Aus den Reaktionsfrontgleichungen kann man die Ausbrei-
tungsmachzahl einer CJ Detonation May,;; wie folgt ableiten [Bar75]:

k+1 k+1
Mam#u Lovyi . (2.3

Eine exakte Bestimmung der CJ Machzahl May,;; ist jedoch nur moglich,
wenn die Temperaturabhéngigkeit der Warmezufuhr () beriicksichtigt
wird. Ebenso muss bei realen Vorgingen die Anderung des Isentropen-
exponenten x und der Warmekapazitit cp bei den Zustandsdnderungen
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iiber die Reaktionsfront mitberiicksichtigt werden. Ein weiteres Problem
bei dieser Berechnung stellt der unbekannte Anteil der aufgrund des che-
mischen Gleichgewichtszustandes im Abgas vorhandenen, unverbrauchten
Brenngase dar, wodurch der Betrag der zugefiihrten chemischen Warme
auch von dem thermodynamischen Endzustand abhéngt. Daher ist eine
exakte Losung nur iterativ zu bestimmen. Eine detaillierte Ubersicht iiber
verschiedene Iterationsmethoden findet sich in [Kuo86]. Im Rahmen der
vorliegenden Arbeit wurde das auf der Methode der Element-Potentiale
basierende Programm STANJAN v.3.84 [Rey86] verwendet, um den sich
einstellenden chemischen Gleichgewichtszustand hinter der Detonations-
front sowie deren Ausbreitungsgeschwindigkeit zu berechnen.

2.3.1.2 Das Modell von Zel’dovich, von Neumann und Doéring

Eine im Vergleich zum CJ-Modell wesentlich genauere Beschreibung von
Detonationsfronten stellt ein ebenfalls eindimensionales, unabhéngig von-
einander von Zel’dovich, v. Neumann und Doring entwickeltes Detonati-
onsmodell dar [Zel50, vN42, D6r43]. Dieses sogenannte ZND-Modell gilt
als Grundlage der heutigen Detonationstheorie. Im Gegensatz zu dem CJ-
Modell liefert es durch Einbeziehung chemischer Reaktionsvorginge eine
Aussage, wie der Endzustand hinter einer Detonationsfront erreicht wird.

Zel’dovich, von Neumann und Doring gingen davon aus, dass das durch die
Stofwelle komprimierte und erhitzte Brennstoff-Luft Gemisch erst nach ei-
ner Induktionszeit 7; ziindet. Der thermodynamische Zustand in der Induk-
tionszeit — auch von Neumann (VN) Zustand genannt — ist festgelegt durch
die mittels der Reaktionsfrontgleichungen (2.3-2.4) festgelegten Beziehun-
gen fiir einen Verdichtungsstof, der sich mit CJ Detonationsgeschwindig-
keit ausbreitet. Wahrend dieser Induktionszeit bleibt der thermodynami-
sche Zustand des Gemisches nahezu konstant, wihrend die Konzentration
der freien Radikale (insbesondere HO, fiir Wasserstoff-Luft Gemische) kon-
tinuierlich - wenn auch in geringen Mengen — ansteigt. Begiinstigt durch die
Radikalbildung erfolgt eine schnelle Energiefreisetzung zusammen mit der
Erhéhung der Temperatur. Hinter der Reaktionsfront, die verglichen zum
CJ-Modell eine endliche Ausdehnung hat, stellt sich der gleiche Zustand
wie im CJ-Modell ein. Die Induktionszeit 7; eines Gemisches sowie die
fiir die Energiefreisetzung benotigte Zeit 7. wird oft iiber einen Arrhenius-
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Ansatz ausgedriickt [SWS99):

E; E,
7 = Ajexp T bzw. 7. = A, exp =T (2.34)
wobei  Ej,. die Aktivierungsenergie darstellt und A;, ein ge-

mischabhéngiger Parameter ist.

Durch die Expansion des heiflen verbrannten Gases nimmt der Druck in
der Reaktionszone stark ab, wodurch es wiederum zur lokalen Druckwel-
lenbildung in der Reaktionsfront kommt. Diese Druckwellen verstérken
die fithrende Stofiwelle und wirken einer moglichen Abschwichung der
fithrenden Stoflwelle durch Reibungs- und Energieverluste entgegen. Der
Verlauf der thermodynamischen Zustandsgréfien sowie ausgewéhlter Spe-
zieskonzentration entlang der Detonationsfront ist exemplarisch fiir ein
20 vol % Hs-Luft Gemisch in Abbildung 2.13 dargestellt.

Da iiber das CJ-Modell die Detonationsgeschwindigkeit und somit auch
der thermodynamische Zustand hinter der Stofifront bekannt ist, konnen
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Abbildung 2.13: Verlauf thermodynamischer Zustandsgréfen und Spezieskonzentratio-
nen im ZND-Modell fiir eine 20 vol % Hy-Luft Flamme mit einer De-
tonationsgeschwindigkeit von 1705 m/s.
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mittels detaillierter Reaktionskinetik die Vorgidnge innerhalb der Deto-
nationsfront berechnet werden. Westbrook [Wes82a] nahm an, dass das
Brennstoff-Luft Gemisch fiir reaktionskinetische Betrachtungen wéhrend
der Reaktionszeit als konstantes Volumen (CV) behandelt werden kann,
was im Rankine-Hugoniot Diagramm einer vertikalen Linie ausgehend vom
VN-Zustand entspricht. Shepherd [She86] entwickelte ein wesentlich ge-
naueres Modell, in dem die Gleichungen fiir den Druck, die Dichte sowie
die Gemischzusammensetzung gleichzeitig iiber der Zeit (bzw. dem Ab-
stand von der Stowelle) vom VN Zustand (Start der Reaktion) entlang der
entsprechenden Rayleigh-Geraden bis zum oberen CJ Punkt (vollsténdige
Reaktion) integriert wird.

Dieses Modell wurde in einem FORTRAN Code (“ZND-Code” ) umgesetzt,
der auf eindimensionalen reaktiven Eulergleichungen von Fickett und Da-
vis [FD79] basiert. Die Reaktionsraten der einzelnen Spezies dabei wer-
den mittels dem Reaktionskinetik-Programm CHEMKIN II [KRM89] be-
rechnet, das in den ZND-Code integriert ist?>. Da die Detonationsfronten
gewoOhnlicherweise {iber dem Ort und nicht iiber der Zeit dargestellt wer-
den, wird in der Folge die Induktionslinge A — auch Reaktionszonenldnge
genannt — verwendet, die mit der Induktionszeit {iber die Beziehung
A = 1;(ucy—uy ) verkniipft ist, wobei uy y die Stromungsgeschwindigkeit
hinter der Stofiwelle darstellt. Die Reaktionszonenlange bzw. Reaktionszeit
ist in der Literatur unterschiedlich definiert. Eine allgemeine Zusammen-
fassung dieser Definitionen findet sich bei Akbar et al. [AKSS98], im Zu-
sammenhang mit ihrer Interpretation in Bezug auf Detonationsfronten sei
auf Shepherd [She86] verwiesen. Im Rahmen dieser Arbeit wird als Reak-
tionszonenldnge bzw. Induktionszeit, wie von Schultz und Shepherd [SS99]
vorgeschlagen, der Abstand zwischen Stofiwelle und dem Wendepunkt des
Temperaturverlaufs verwendet. Dieser Punkt kann naherungsweise gleich
der maximalen Energiefreisetzung sowie der maximalen OH-Konzentration
gesetzt werden, Abbildung 2.13.

Der Reaktionsablauf bei Brennstoff-Luft Detonationen erfolgt iiber zahlrei-
che Einzelreaktionen. Warnatz und Maas [MW88, WMD97] geben fiir den
Reaktionsablauf der Wasserstoff-Sauerstoff Reaktion 37 Einzelreaktionen

2Herrn Professor J.E. Shepherd, California Institute of Technology, und seinen Mitarbeitern sei an
dieser Stelle herzlich gedankt fiir die Uberlassung des ZND-Codes sowie der Unterstiitzung der im Rahmen
dieser Arbeit dargestellten Anwendung.
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an. Bei dem Reaktionsablauf spielen insbesondere die reaktiven Zwischen-
produkte — auch Radikale genannt — eine bedeutende Rolle. Im Falle einer
reinen Wasserstoff-Sauerstoff Oxidation sind dies vornehmlich H, OH, HO,
und HyO5. Simulationen mit dem ZND-Code fiir verschiedene Wasserstofi-
Luft Gemische haben gezeigt, dass unmittelbar hinter der Stoflwelle als er-
stes die Bildung von HOs und H einsetzt, sieche Abbildung 2.14. Westbrook
[Wes82b| gab als Startreaktion im Wasserstoff-Induktionsprozess die Re-
aktion

Hy + Oy = H + HO» (2.35)

an, die lediglich eine Aktivierungsenergie von 57.8 kcal/mol benotigt. Die
dabei freigesetzten H Radikale gehen schnell eine Verbindung mit den Sau-
erstoff Molekiilen iiber die Kettenverzweigungsreaktionen

H+0O, = O+0OH und
H+Oy+M = HO,+M (2.36)

ein. Je nach Temperatur dominiert jeweils eine der in (2.36) angegeben Re-
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Abbildung 2.14: Verlauf der Gemischkonzentration iiber der Detonationsfront der fiir
die Detonation von Wasserstoff-Luft Gemischen bedeutenden Radika-
le, berechnet mit ZND.
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aktionen. Unterhalb einer Temperatur von 7" = 1350 K iiberwiegt die Bil-
dung von HOs. Bei einem 13 vol % Hy-Luft Gemisch betragt die Flammen-
temperatur ca. 1300 K. Bei hoheren Gemischkonzentrationen iiberwiegt die
OH-Produktion, wodurch sich, wie von Lee et al. [LKF84] experimentell
nachgewiesen, fiir hohere Gemischkonzentrationen deutlich groflere Flam-
mengeschwindigkeiten einstellen.

Bei langsam ablaufenden Experimenten ist die Zeit des gesamten Verbren-
nungsablaufes lang, verglichen mit der Diffusionszeit der charakteristischen
Spezies. Somit kann ein Grofteil der OH-Radikale z.B. and der Wand des
Versuchsbehélters verloren gehen. Dies fithrt zu einer Kettenabbruchsre-
aktion, die hindernd auf den Reaktionsfortschritt wirkt. Bei Detonationen
hingegen konnen diffusive Einfliisse vernachléssigt werden, so dass das HO»
Radikal entweder mit dem H Atom

H+ HOy = OH + OH |, (2.37)
oder mit sich selbst
HOs + HOy = Hs05 + Oy (238)

zur Produktion von OH reagiert, wobei das in Reaktion (2.38) entstandene
H505 unmittelbar zu OH dissoziiert:

H,05 + M = OH + OH + M . (2.39)

Das OH Radikal hat eine entscheidende Bedeutung bei der Dissoziation
von Hy zu HsO, die vorwiegend iiber die Reaktion

H, + OH = H,0 + H (2.40)

stattfindet. Der chemische Reaktionsablauf einer Wasserstoft-Luft Deto-
nation lasst sich deshalb in zwei Phasen unterteilen, die Induktionsphase
und die daran anschlieBende Hauptreaktion. Zu Beginn der Induktions-
phase ist die Bildung von HOs von entscheidender Bedeutung, wohinge-
gen am Ende der Reaktionszone der Reaktionsablauf iiber die Standard-
Verzweigungsreaktionen (siehe u.a. [WMD97]) unter Einbeziehung des OH
Radikals dominiert. Die anféngliche Bildung von HO, spielt insbesondere
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eine Bedeutung, wenn dem Wasserstoff-Luft Gemisch beispielsweise Koh-
lenwasserstoffe beigemengt werden. Die Reaktionsraten des H Radikals mit
vielen C,H, Molekiilen ist grofler, als die gerade am Anfang des Reakti-
onsablaufes wichtigen Reaktionen (2.36). Kohlenwasserstoffe haben dabei
einen erheblichen Einfluss auf die Hy Oxidation durch die Reduzierung der
Kettenverzweigungsrate. Der Einfluss von Kohlenwasserstoffen auf den
Ubergang von der Deflagration in die Detonation ist exemplarisch anhand
von Methan (CHy) im Kapitel 5.3 gezeigt.

Entscheidende Bedeutung bei der Simulation von Detonationsfronten mit
dem ZND-Code haben dabei die eingesetzten detaillierten Reaktionsme-
chanismen. Schultz und Shepherd [SS00, SS99] untersuchten 19 Reak-
tionsmechanismen und validierten sie anhand von Ziindverzugszeiten, die
von 14 verschiedenen Autoren experimentell in Stowellenrohren bestimmt
wurden. Um stets fiir die vorliegenden Bedingungen den bestméglichen
Mechanismus zu verwenden, wurden im Rahmen dieser Arbeit zwei ver-
schiedene Mechanismen eingesetzt. Obwohl der Mechanismus von Baulch
[BCC"94] insgesamt die besten Eigenschaften bei reinen Wasserstoff-Luft
Gemischen aufweist [She00], wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit
der Mechanismus von Lutz [LKM™88] verwendet, da dieser gerade bei den
mageren Gemischen und niedrigeren Temperaturen (=~ 1200 K) im VN-
Zustand genauere Ergebnisse liefert. Fiir die ebenso untersuchten tertidren
Gemischen zeigte sich (vgl. [SS00]), dass mit dem Mechanismus von Kon-
nov [Kon00] der Detonationsverlauf am besten abgebildet werden kann.
Uber einem Temperaturbereich von 7' > 1200 K liegt die Abweichung der
in StoBwellenrohren gemessenen Induktionszeiten 7; .., zu den mit allen
Mechanismen berechneten 7; 4, innerhalb eines Bereichs bis zu einem Ab-
weichungsfaktor 10g(7; sim/Tiezp) von 1.25 [SS0O0].

Kritisch zu bewerten sind jedoch Berechnungen mit niedrigeren Tempe-
raturen: Fiir 1000 K < 7" < 1200 K liegen die berechneten Werte der
Induktionszeiten innerhalb eines Bereiches von einem Abweichungsfaktor
von bis zu 10, bei Temperaturen nahe der Ziindgrenze von Wasserstoff-Luft
Gemischen (800K < T < 1000K) bei bis zu 100. Die Temperaturen im VN-
Zustand der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Detonationen lag stets
iiber 1200 K, wodurch die Simulationen der Detonationsfronten als sehr ge-
nau betrachtet werden konnen, zumal — um zuséatzliche numerische Fehler
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zu vermeiden — die relative bzw. absolute Genauigkeit der Integrationsrou-
tinen (vgl. [SW79]) fiir alle Berechnungen auf einen Wert von 1 x 1071°
bzw. 1 x 107® festgelegt wurde. Aufgrund der grofien Unsicherheiten bei
niedrigen Temperaturen wurde im Rahmen dieser Arbeit die Simulation
des Ziindprozesses durch eine Stoflwelle vor einer Deflagration, wie in Ab-
bildung 2.11 (Seite 30) dargestellt, nicht aufgegriffen. Bei Simulationen
von Detonationen wurde die Richtigkeit des Ergebnissen iiberpriift, indem
die mit ZND berechneten Driicke und Temperaturen am Ende der Reak-
tionszone mit den von STANJAN berechneten CJ-Bedingungen verglichen
wurden.

2.3.2 Zellulare Detonationsstruktur

Eine eindimensionale Detonation nach dem CJ- oder ZND-Modell kann
aus Stabilitdtsgriinden unter realen Umsténden nicht {iber einen léngeren
Zeitraum existieren. Aufgrund von unvermeidbaren Stérungen an einer
hypothetisch geraden, stoBfinduzierten Reaktionsfront (z.B. durch Inhomo-
genitdten im Ziindverzug aufgrund von Temperaturunterschieden) bilden
sich lokale Ausbuchtungen an der Reaktionszone aus. Diese Inhomoge-
nitdten werden durch Druckwellen quer zur Bewegungsrichtung des Haupt-
stofles ausgeglichen. Es entsteht zunehmend eine dreidimensionale, zellu-
lare Struktur bestehend aus einem longitudinal und transversal laufenden
StoBsystem (vgl. Abbildung 2.15).

Die transversalen Stofwellen interagieren sowohl mit den Wénden des Ver-

Abbildung 2.15: Farbschlierenbild einer Wasserstoff-Luft Detonation. Gemischzusam-
mensetzung 18.5 vol % Ha, Flammengeschwindigkeit 1650 m/s.



2.3 Detonative Mechanismen der Flammenausbreitung 41

suchsbehélters, als auch mit sich selbst. Es bildet sich ein System von peri-
odischen Transversalwellen quer zu dem fiithrenden Hauptstof aus, vgl. Ka-
pitel 2.4. Dieses Stolsystem ist fiir eine zweidimensionale Detonationsaus-
breitung schematisch in Abbildung 2.16 dargestellt.

Durch die Uberlagerung des longitudinal laufenden HauptstoBes H mit ei-
nem quer dazu laufenden Transversalstofl QQ entsteht ein Machstamm M.
Infolge der Stofiiberlagerung auf dem Machstamm liegt in dem von ihm
iiberstrichenen Frischgas ein hoherer Druck sowie eine hohere Tempera-
tur vor, als dies bei dem longitudinal verlaufenden Hauptstof3 der Fall ist.
Die Ziindung des Frischgasgemisches (dargestellt durch die Flammenfront
F) erfolgt entsprechend der Stirke des sie auslosenden Stofles aufgrund
der starken Temperaturabhéngigkeit der Induktionszeit hinter dem Mach-
stamm wesentlich eher, als hinter dem Hauptsto3. Der Punkt, an dem
der Hauptstof3, die querlaufende Stofiwelle und der Machstamm aufein-
andertreffen, wird als Tripelpunkt T bezeichnet. Das dabei entstandene
Stofisystem wird Dreifronkonfiguration genannt. Die Trajektorien der Tri-
pelpunkte (gestrichelte Linien in Abbildung 2.16) bilden ein fiir die Detona-
tionsausbreitung charakteristisches rautendhnliches Muster — die sogenann-
ten Detonationszellen — deren Ausdehnung quer zur Ausbreitungsrichtung
als Detonationszellenbreite A\ bezeichnet wird.

Die Transversalstofie einer Detonation tragen stark zur Stabilitdt einer sich

Abbildung 2.16: Zweidimensionale Struktur einer Detonation.
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ausbreitenden Detonation bei (vgl. auch den in Kapitel 2.2.3 beschrieben
Versuch von Dupre et al. [DPLKS88]). Gerade bei Detonationen von wenig
sensitiven Gemischen nimmt die Induktionszeit im VN-Zustand stark zu,
wodurch hinter dem Hauptstof3 die Tendenz zur vollstdndigen Entkopp-
lung von Stofl und Flamme vorliegt [Pan97]. Treffen jedoch zwei Transver-
salstoBe aufeinander, so ergibt sich (an der Spitze einer Detonationszelle)
eine lokale Punktexplosion, die eine starke und weit iiber den CJ-Zustand
komprimierte Druckwelle (“Blast-wave”) erzeugt, wobei die Stofwellen
quer zur Ausbreitungsrichtung der Detonationsfront die Machstdamme fiir
die benachbarten Hauptstofle bilden. In der Mitte einer Detonationszelle in
Langsrichtung tritt dieser Effekt an der darunter- bzw. dariiberliegenden
Zelle auf. Der Machstamm wird zum Hauptsto3 und die querlaufenden
StoBBwellen “schlieffen” die Detonationszelle. Fiir detaillierte Darstellungen
der lokalen Vorgdange an der Detonationsfrontstruktur, die zum Verstandnis
der im Rahmen dieser Arbeit gezeigten Ergebnisse nicht erforderlich sind,
sei an dieser Stelle auf Arbeiten von Wetzel [Wet93], Schoffel [Sch88] und
insbesondere Fickett und Davis [FD79] verwiesen.

Aufgrund der unterschiedlichen Stofistirke von Hauptsto und Mach-
stamm ist die Ausbreitungsgeschwindigkeit einer Detonationsfront in-
nerhalb einer Detonationszelle nicht homogen. Unmittelbar nach der
Kollision der Transversalstofle kann eine longitudinale Ausbreitungsge-
schwindigkeit der Front je nach Gemischzusammensetzung bis zu 140%
der CJ-Detonationsgeschwindigkeit betragen. Die Geschwindigkeit der
Front wihrend der Ausbildung einer Detonationszelle nimmt kontinu-
ierlich ab, so dass am Zellende die Ausbreitungsgeschwindigkeit bis zu
einem Wert von 60% der CJ-Detonationsgeschwindigkeit abfallen kann
[GED98, GED00, GDO99a]. Die CJ-Detonationsgeschwindigkeit liegt da-
bei unmittelbar nur in der Mitte der Detonationszelle vor und ist der
Mittelwert der Geschwindigkeiten {iber der Lénge einer Detonationszel-
le. Aufgrund dieser starken Geschwindigkeitsunterschiede ist eine Deto-
nationsfront als pulsierendes und somit stark dynamisches Gebilde zu be-
trachten, vgl. Abbildung 2.15. Lee [Lee84] unterscheidet deshalb zwischen
den statischen Parametern einer eindimensionalen Detonation und den so-
genannten dynamischen Detonationsparametern, wobei er als wichtigste
Grofle die Zellweite A angibt. Dabei ist zu beachten, dass A in ausreichend
groen Behiiltern (D > ) lediglich von der Gemischzusammensetzung
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und dem thermodynamischen Zustand des unverbrannten Gases abhéngt.
Williams et al. [WBO96] zeigten anhand von numerischen Simulationen,
dass die dreidimensionale Detonationszellweite gleich der des in Abbildung
2.16 dargestellten zweidimensionalen Falles gesetzt werden kann.

Die Detonationszellweite A kann direkt experimentell bestimmt werden.
An einer mit Rufl geschwérzten Behélterwand lassen sich die Trajektorien
der Tripelpunkte (siche Abbildung 2.16) verfolgen und somit die Detona-
tionszellenweite vermessen. Der physikalische Grund fiir das Entstehen
dieser Muster auf den Ruflschrieben ist bis heute nicht vollstédndig geklért
[She86, She99, She00]. Theorien existieren (u.a. [Pan97]), dass sich turbu-
lente Scherschichten aufgrund unterschiedlicher Abstromgeschwindigkeiten
hinter dem Machstamm und dem Hauptstofl ausbilden, die zu einem lini-
enformigen Abtrag der RuBlschicht fithren. Festzustellen ist nur, dass die
Detonationswelle den Rufl auf der Rohrwand umverteilt und eine Struk-
tur hinterléasst, die mit den Trajektorien der Tripelpunkte verkniipft ist.
Ein Beispiel eines in einem runden Rohr gemessenen Rufischriebs sowie die
entsprechenden Ansichten der dreidimensionale Ausbreitung der Transver-
salstofle in einem runden Rohr ist in Abbildung 2.17 dargestellt.

Es ist deutlich zu erkennen, dass die Detonationszellen entgegen der oben
dargelegten Theorie keine regelméfige zellulare Struktur aufweisen. Diese
UnregelméBigkeiten konnen im Extremfall dazu fiithren, dass keine einheit-
liche Detonationszellenweite mehr erkennbar ist. Wasserstoff-Luft Gemi-
sche weisen im allgemeinen keine regelméflige Struktur auf, die Detonati-
onszellen sind aber deutlich zu erkennen [BES82]. Ersetzt man jedoch den
Stickstoff in der Luft durch ein Edelgas wie z.B. Argon, so besitzt nahezu
jede Detonationszelle eine identische Struktur [She00, Pan97].

Unter welchen Voraussetzungen eine Detonationsfront eine regelméflige
Struktur besitzt, ist bis heute nicht mit letzter Gewissheit geklart. Die
Unterschiede bei Hy-O9 Gemischen unter Verdiinnung mit Ny bzw. Ar wur-
den von Lefebvre et al. [LOK92, LOKvT93] sowie von Pantow [Pan97]
mit dem Einfluss der Wéarmekapazititen erklart. Argon &ndert seine
Warmekapazitit im Vergleich zu Stickstoff mit der Temperatur nicht und
hat zudem eine geringere Warmekapazitédt, wodurch die Temperatur im
VN-Zustand fast doppelt so grof} ist wie im Fall eines Ho-Luft Gemisches.
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Abbildung 2.17: Ruflschrieb einer Detonation in einem runden Rohr und Ansichten der
dreidimensionale Ausbreitung der Transversalstofie, [AP99].

Pantow [Pan97] untersuchte dieses Phénomen ebenfalls anhand von Mo-
dellrechnungen und stellte dabei fest, dass Detonationen in Ho-Oo-Ar Luft
Gemischen sich selbst im eindimensionalen Fall stabil ausbreiten, wohin-
gegen bei Detonationen in Hy-Luft Gemischen mindesten zwei Dimen-
sionen erforderlich sind, d.h. nur die Transversalstofie verhindern eine
vollstdndige Entkopplung des Stofl/Flamme Systems der Detonationsfront.
Gamezo et al. [GDO99a] verallgemeinerten anhand numerischer Simula-
tionen diese Theorie, indem sie den sogenannten Aktivierungsparameter
der Induktionsphase 0 fiir den Grad der Regularitéit heranzogen, der den
Verstarkungsfaktor von Storungen in chemisch reagierenden Strémungen
reprasentiert. Der Aktivierungsparameter ist definiert als

Ei 1 In T — In Al
6 — _ , 2.41
RTyn  Tyn ( —%2 — —Tll ) ( )

und lésst sich, wie in Gleichung (2.41) dargestellt, aus den Induktions-
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zeiten 71 und 7y zweier CV-Simulationen bei unterschiedlichen Tempe-
raturen 77 und 75 berechnen. Groflere Werte von 6 ergeben ein unre-
gelméBigeres Detonationszellenmuster sowie eine Unterstruktur innerhalb
einer Zelle. Vasiliev et al. [VMT87| konnten experimentell und Gamezo et
al. [GKO99] numerisch nachweisen, dass eine sogenannte sekundare Unter-
struktur in Detonationszellen ab einem Wert von 6 > 6.2 auftritt. Gamezo
et al. konnten des weiteren zeigen [GD099a|, dass die Geschwindigkeits-
schwankungen innerhalb einer Detonationszelle fiir hohere Aktivierungs-
energien stark zunehmen. Bei niedrigen Aktivierungsparametern sind die
Transversalwellen sehr schwach und breiten sich ungefahr mit der lokalen
Schallgeschwindigkeit aus. Bei hohen Aktivierungsparametern hingegen
nimmt die Stofistdrke an den Tripelpunkten und somit auch die Starke der
Transversalwellen stark zu, wodurch die Kriimmung der Detonationszellen-
berandung stark zunimmt. Ebenso ist es denkbar, dass durch die starken
Geschwindigkeitsunterschiede innerhalb einer Detonationszelle verbunden
mit der starken Temperaturabhéngigkeit der Induktionszeit, die stofin-
duzierte Ziindung des Gemisches in einem gewissen Bereich stochastisch
erfolgt, was sich in einer unterschiedlichen Groéfle der einzelnen Detonati-
onszellen auswirkt. Moen at al. [MST*86] zogen deshalb neben dem Akti-
vierungsparameter die Auswirkung einer Geschwindigkeitsschwankung auf
die Verdnderung der Induktionszeit zu der Beurteilung der Regularitat der
Detonationszellen in Betracht, die wie folgt formuliert werden kann:

AT /T _ 2 + (k — 1)MaZ0
AMa,x /Ma,y 2+ (k— 1)Ma2y

(2.42)

Oran [Ora99] stellte aufgrund von Untersuchungen von Guirguis et
al. [GOKS86] mit fliissigem Nitromethan fest, dass neben der Induktions-
zeit auch die Energiefreisetzungszeit 7, von grofler Bedeutung fiir die Re-
gelméBigkeit der Detonationszellen ist. Eine langsame Energiefreisetzung
tragt dabei stark zur Ausbildung unregelméfiger Detonationszellen bei.

Ein weiteres sehr geeignetes, jedoch wenig verbreitetes Verfahren um Unre-
gelméBigkeiten an Detonationsfronten beriihrungslos aufzuzeichnen [vT99]
stellt das optische Messverfahren der Interferometrie (vgl. u.a. [May01])
dar, das von White [Whi61] bei Hy-Oo-Gemischen unter Zusatz von CO
bzw. Edelgasen eingesetzt wurde. Aus dieser Arbeit kann geschlossen wer-
den, dass die Unregelméfigkeiten in den Wandrufischrieben den lokalen
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Vorgédngen an der Detonationsfront entsprechen. Die Regelméafigkeit der
Detonationsstruktur ist gerade deshalb von so grofler Bedeutung, da sie
u.a. einen erheblichen Einfluss auf die Aufweitung von Detonationsfronten
[MST+86, JKOS96] aber auch auf den Ubergang von der Deflagration in
die Detonation (z.B. [KAD99]) hat.

Aufgrund der Irregularitdten der Detonationszellen gestaltet sich die ex-
perimentelle Bestimmung einer exakten mittleren Detonationszellweite A
sehr schwierig. Shepherd at al. [SMMT86] entwickelten dazu ein photogra-
phisches Verfahren, um aus einem Ruflschrieb die mittlere Detonationszell-
weite zu bestimmen. Die Detonationszellweiten der im Rahmen der hier
vorliegenden Arbeit verwendeten Gemische sind im Anhang graphisch dar-
gestellt. Kaneshige und Shepherd [KS97] entwickelten zudem ein Archiv,
in dem umfangreich in der Literatur vorhandene Daten zu Detonations-
zellweiten fiir zahlreiche Brennstoff-Luft Gemische zusammengefasst sind.

Trotz der offensichtlich groflen Unsicherheit bei den in der Literatur an-
gegebenen Werten von A\ hat sich gerade dieser dynamische Detonations-
parameter [Lee84] als am besten geeignet gezeigt, um reaktive Gemische
hinsichtlich ihrer Detonationsfahigkeit zu klassifizieren. Obwohl A eine rein
gemischabhéngige Grofe ist, kann sie nicht direkt analytisch berechnet wer-
den. Shchelkin und Troshin [ST65] stellten jedoch einen Zusammenhang
zwischen dem statischen Parameter der Reaktionszonenldnge A und der
Detonationszellweite A her:

A= AA (2.43)

wobei A nur genau dann direkt proportional zu A ist, wenn die Akti-
vierungsenergie eines Gasgemisches unabhéngig vom Brennstoffanteil ist.
Shepherd [She86] untersuchte den Einfluss verschiedener Definitionen der
Reaktionszonenlénge auf die Genauigkeit der mit der Korrelation (2.43)
berechneten Werte. Mit den von Shepherd ermittelten, konzentrations-
abhangigen Werten von A konnte die Detonationszellweite mit einer Ge-
nauigkeit von ca. 50% ermittelt werden, wobei die Ungenauigkeit bei kon-
stanten Werten von A bei ca. 200% lag. Gavrikov et al. [GED98, GEDOO]
verbesserten dieses Modell, indem sie die dynamische Ausbreitung einer
Detonationsfront mit den Geschwindigkeitsschwankungen in den Detona-
tionszellen beriicksichtigten.
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2.3.3 Arten und Grenzen der Detonationsausbreitung in ge-
schlossenen Behéltern

Breitet sich eine Detonationsfront in einem Rohr nach dem in voran-
gegangenen Kapitel diskutierten Mechanismen aus, so spricht man von
einer gewoOhnlichen Detonation. Aufgrund geometrischer Einfliisse der
Behalterwéinde sowie von Hindernissen lassen sich mehrere Arten der oben
beschriebenen Detonationsausbreitung beobachten.

Von besonderer Bedeutung sind dabei Detonationen, die sich in einer ge-
gebenen Geometrie aufgrund ihrer Gemischzusammensetzung gerade noch
ausbreiten konnen (Englisch: Marginal-Detonations). Die charakteristi-
sche ZellgroBe einer Marginal-Detonation kann dabei grofler sein als sie fiir
ein identisches Brennstoff-Luft Gemisch bei einer gewochnlichen Detonati-
on beobachtet wird. Strehlow und Crooker [SC74] beobachteten z.B. in
mit Argon verdiinnten Hy-Os Gemischen eine Vergroflerung der Detonati-
onszellenbreite um einen Faktor von bis zu 2.29%, d.h. wenn die Gréfe der
Detonationszellen im Groflenbereich des Versuchsbehélters liegt, passt sich
die Detonation an die geometrischen Verhéltnisse an. Der Grund fiir diese
Verénderung und ebenso fiir die von Fickett und Davis [FD79] beobachtete
Zunahme der Regularitdt bei Marginaldetonationen liegt darin, dass sich
ein Resonanz-Zustand zwischen den charakteristischen Instabilitidten ei-
ner Detonation und den akustischen Moden des Versuchsbehélters einstellt
[SMMTS86]. Die charakteristischen Merkmale von Marginal-Detonationen
lassen sich wie folgt zusammenfassen:

e Je marginaler die Detonation ist, umso stédrker ist die Struktur,
d.h. die Starke der Transversalstof3e nimmt erheblich zu.

e Die Ausbreitungsgeschwindigkeit einer Marginal-Detonation liegt nur
geringfiigig unter der theoretischen CJ-Detonationsgeschwindigkeit.

e Die Abweichung der Stofigeschwindigkeit iiber der Detonationszel-
lenldnge von der mittleren Ausbreitungsgeschwindigkeit der Detona-
tion ist bei Marginal-Detonationen grofier (ca. 20% [LWO95]) als im
Fall einer gewthnlichen Detonation.

3Die fiir die Abschitzung der Detonationsgrenzen verwendeten Grofien beziehen sich stets auf die in
gewoOhnlichen Detonationen ermittelten Detonationszellengréfien.
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Die konservativen Detonationsgrenzen bzgl. der Detonationszellweiten sind
nach wie vor Gegenstand der Diskussionen in der Literatur. Dies liegt zum
einen in der unterschiedlichen Interpretation der gemessenen Zellweiten
und zum anderen an den unterschiedlichen geometrischen Verhéltnissen
der Versuchsbehilter, in denen Versuche zu Marginal-Detonationen durch-
gefithrt wurden. Fiir einen rechteckigen Kanal der Hohe H und der Breite
B mit B > H gilt nach [BCD*00], dass mindestens eine Detonationszelle
in den Kanal passen muss: B > A, d.h. es existieren zwei Transversalstof3-
wellen. Wetzel [Wet93] und Guirguis et al. [GOKS86] hingegen geben an,
dass eine halbe Detonationszelle (entsprechend einer Transversalwelle) fiir
die Detonationsausbreitung ausreicht, wobei davon ausgegangen wird, dass
die Behéalterwande die Transversalwelle ideal reflektieren.

Begrenzt ein kreisrundes Rohr das Brennstoff-Luft Gemisch, so ist der
detonationsfidhige Gemischbereich deutlich grofier als im Falle eines recht-
eckigen Kanals. Eine Marginal-Detonation kann sich in diesem Fall nicht
nur planar, sondern auch spiralférmig als sogenannte Spindetonation aus.
Auf Ruflschrieben hinterlassen sie lediglich eine spiralférmige Spur, die in
ihrer einfachsten Form der Trajektorie des einzigen Tripelpunktes aus dem
Hauptstof3, einem um die Rohrachse rotierenden Transversalstofs und dem
Machstamm besteht. Diese Konfiguration zeichnet sich insbesondere da-
durch aus, dass der Transversalstofl nie mit einem anderen Stof3 kollidiert.
Dieses System weist daher die starksten Transversalstofe auf, um dennoch
das Brennstoff-Luft Gemisch zu ziinden. Die umfangreichsten Untersu-
chungen zu Spindetonationen wurden von Voytsekhovskiy et al. [VMT69]
sowie von Schott [Sch65] durchgefiihrt. Fiir eine ausfiihrliche zusammen-
fassende Darstellung der lokalen Stofistruktur einer Spindetonation sei auf
Fickett und Davis [FD79] und auf Huang et al. [HLvTO00] verwiesen. Die
Grenzen fiir diese Art der Detonationsausbreitung wurden von Kogarko
und Zel’dovich [KZ48] mit D = /7 ( “einkdpfige Spindetonation”) ange-
geben. Obwohl diese Theorie von Shchelkin [Sheh9] und in der Folge von
Moen et al. [MDKL81] nicht bestétigt werden konnte, wiesen Dupre at
al. [DKLS86] in einem Experiment, bei dem einzelne Rohrabschnitte eines
Explosionsrohres zunehmend kleiner wurden, fiir Wasserstoff-Luft Gemi-
sche die Giiltigkeit des Kriteriums von Zel’dovich nach.

Gerade bei Marginal-Detonation besteht die Moglichkeit, dass bereits ei-
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ne geringe Stérung an der Detonationsfront die Flamme vom Stoflsystem
entkoppelt. Kommt es dabei zu einer zyklischen Ent- und Wiederkopp-
lung des StoB/Flamme-Systems, so spricht man von einer galoppieren-
den Detonation. Instabile Detonationen dieser Art wurden von Dupré et
al. [Dup90] fiir verschiedene Brennstoffe in einer erweiterten Versuchsanla-
ge zur Bestétigung des D = \/m-Kriteriums (siehe oben) fiir Gemische mit
der Eigenschaft A\/d > 1 beobachtet. Die einzelnen Zyklen erstrecken sich
tiber mehrere Meter [GFN91], so dass diese Art der Detonationsausbreitung
nur in sehr langen Explosionsrohren beobachtet werden kann. Wahrend ei-
nes Zyklus variiert die Ausbreitungsgeschwindigkeit um mehr als 100% des
Wertes der CJ-Detonationsgeschwindigkeit, wobei der Mittelwert ungefahr
der CJ-Detonationsgeschwindigkeit entspricht. Die Ursache fiir das zy-
klische Verhalten war Gegenstand zahlreicher numerischer Untersuchung
(u.a. [Cla97, Kle95]). Brouillette et al. [BHD99| fanden in ihren numeri-
schen Studien heraus, dass die Verlangsamung der Detonationsfront nach
der Entkopplung zu einer starken Beschleunigung der Flammenfront fiihrt
und wieder eine Kopplung zwischen Stofiwelle und Flamme erfolgt.

Ist, wie im Fall der galoppierenden Detonation, die Detonationsgeschwin-
digkeit partiell grofler als ihr entsprechender CJ-Wert, so spricht man von
einer tberkomprimierten Detonation. Durch die hohere Ausbreitungsge-
schwindigkeit nimmt die Induktionszeit des Gemisches hinter dem Haupt-
stofl sowie dem Machstamm ab und die Detonationszellen werden kleiner
[ZWB8T7]. Da der Zustand der iiberkomprimierten Detonation im Rankine-
Hugoniot Diagramm iiber dem CJ-Punkt liegt, stromt das verbrannte Gas
relativ zur Detonationsfront mit Unterschall ab, wodurch Stérungen leicht
in die Detonationsfront vordringen kénnen. Daher ist dieser Ausbreitungs-

zustand instabil und die Ausbreitungsgeschwindigkeit fallt auf den stabilen
CJ-Wert ab.

Breitet sich eine Detonation in einem mit periodischen Hindernis-
sen bestiickten Rohrabschnitt aus, so liegt die Ausbreitungsgeschwin-
digkeit deutlich (um bis zu 50% [LKC84, KLST98]) unter der CJ-
Ausbreitungsgeschwindigkeit. In diesem Fall spricht man von einer so-
genannten Quasidetonation. Studien von Teodorczyk et al. [TLK90,
TLK88] sowie von Chan und Greig [CG88] haben gezeigt, dass dem
Ausbreitungsmechanismus von Quasidetonationen ein kontinuierlicher
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Selbstziindprozess durch die Wechselwirkung von Stoflwellen mit den Hin-
dernissen zugrunde liegt. Die Wechselwirkungen sind im einzelnen die
normalen Stofireflektionen an dem Hindernis, aber auch Machreflektionen
durch die Stoaufweitung nach den Hindernissen oder querlaufende Trans-
versalstoBBwellen. Diese Stofireflektionen fithren punktuell zu sehr hohen
Temperaturen (“hot spots”), an denen die Detonation ausgelost wird. Die
unmittelbare Aufweitung der Detonationsfront nach dem Durchtritt durch
eine Blende fiihrt dazu, dass sich die Flamme von der Stoflwelle entkop-
pelt, auf das néchste Hindernis trifft und die daraus entstandenen Explo-
sionskeime erneut zu einer detonativen Flammenausbreitung fithren. Die
teilweise sehr niedrigen Detonationsgeschwindigkeiten in diesem Regime
lassen sich durch die hohen Reibungsverluste infolge der Hindernisse er-
kldaren [BCD*00]. Brehm [Bre87] interpretierte die Quasidetonation als ei-
ne Uberschallflamme entsprechend einer CJ-Detonation unter Reibungsein-
fluss. Brehm, wie auch in der Folge Gu et al. [GKLS88] und Eichert [Eic89]
fithrten die Geschwindigkeitsverluste auf eine unvollstdndige Verbrennung
zuriick, d.h. die im Frischgas gespeicherte Energie kann aufgrund von Rei-
bungsverlusten nicht bis zum Erreichen des CJ-Zustands vollstédndig um-
gesetzt werden. Kriterien fiir das Auftreten einer Quasidetonation las-
sen sich lediglich empirisch in Abhéngigkeit der Gemischsensitivitiat (aus-
gedriickt durch die Zellweite \) sowie der geometrischen Verhéltnisse in
der Hindernisstrecke angeben. Im Falle von kreisrunden Hindernisblen-
den, wie sie auch in der vorliegenden Arbeit verwendet wurden, wird als
notwendige Voraussetzung fiir das Auftreten von Quasidetonationen ange-
nommen, dass der Innendurchmesser einer Blende d mindestens so grof

ist, wie eine Detonationszellweite A des beobachteten Frischgasgemisches
[KLPC86, GKLSS|:

d
—>1. 2.44
= (2.44)

Ein weiterer einflussreicher Parameter ist der Abstand lgp zwischen den
einzelnen Hindernissen. Erreicht dieser einen kritischen (minimalen) Wert,
so sind fiir die Aufrechterhaltung einer Quasidetonation gréflere Blen-
denoffnungen d erforderlich [GKLS88|. Kuznetsov et al. [KAD99] entwickel-
ten dazu eine empirische Formel, die neben dem Abstand der Hindernisse
auch die RegelméBigkeit der Detonationszellen beriicksichtigt. Demnach
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gilt auf Grundlage des charakteristischen Durchmessers D*

lsp+ D
pr— ety (2.45)

2(1-5)

fiir Gemische mit einer unregelméfligen Zellstruktur (z.B. Wasserstoff- bzw.
Kohlenwasserstoff-Luft Gemische)

D* > 7\, (2.46)

wohingegen eine Quasidetonation in einem mit Edelgas verdiinnten
Wasserstoff-Sauerstoff Gemisch erst ab

D* > 40\ (2.47)

auftritt. Sind die gemischspezifischen sowie die geometrischen Verhéltnisse
so, dass d > 13\ gilt, dann ist die Detonationsausbreitung bei nicht
zu geringem Hindernisabstand von der Blockierung unabhéngig [LKC84],
d.h., die Quasidetonation breitet sich in der Hindernisstrecke mit der CJ-
Detonationsgeschwindigkeit aus. Dieses Verhéltnis entspricht auch dem
Wert, bei dem eine Detonation aus einem unblockierten Rohr stabil in eine
sphérisch sich ausbreitende Detonationsfront iibergehen kann [Sch00].

2.4 Ubergang von der Deflagration zur Detonation
(DDT)

2.4.1 Ubergangsmechanismen

Der Ubergang eines deflagrativen Verbrennungsmechanismus in einen de-
tonativen ist gleichbedeutend mit einem schlagartigen Ubergang von einem
groflenteils diffusiven und turbulenten Flammenausbreitungsmechanismus
in einen stoffinduzierten, in dem diffusive Einfliisse aufgrund ihrer ver-
gleichsweise geringen Geschwindigkeit eine untergeordnete Rolle spielen.
Folglich erfordert ein DDT-Prozess die Generierung einer sehr starken Stof3-
welle, hinter der die Selbstziindtemperatur eines reaktiven Gasgemisches
deutlich iiberschritten wird. Die StofSwellen, welche bei einer schallnahen
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Deflagration erzeugt werden, sind dabei bei weitem zu schwach, um eine
direkte Ziindung auszulésen. Die Mechanismen, welche eine anfangs defla-
grativ brennende Flamme in eine Detonation iiberschlagen lassen, konnen
von verschiedener Art in Bezug auf ihren Ablauf sein. Die Mechanismen
unterscheiden sich in ihrer Entstehung grundlegend voneinander. In der
modernen DDT-Forschung werden dabei die Ubergangsmechanismen in
zwei Kategorien eingeteilt [BCD*00]:

A) Die Detonationsauslosung durch Fokussierung einer, infolge der tur-
bulenten Flammenbeschleunigung entstandenen Stof3welle, bzw.

B) durch Vorginge, die direkt von der Flammenfront beeinflusst werden.

Die Detonationsauslosung durch Fokussierung einer Stofiwelle stellt dabei
das weitaus am besten verstandene Phdnomen in der DDT-Forschung dar
(u.a. [CLTP90, Cha95]) und kann mit den derzeit verfiigharen numerischen
Werkzeugen hinreichend genau simuliert werden (vgl. u.a. [BCG99]). Die
fiir die direkte Detonationsauslosung zu schwache, einfallende Stof3wel-
le wird an zwei- und dreidimensionalen Reflektoren (entsprechend einer
Ecke oder einer konkaven Wand) auf einen Punkt fokussiert, an dem die
Selbstziindtemperatur des Gases weit iiberschritten wird. Die eingeleitete
unmittelbare Energiefreisetzung hinter der reflektierten Stoiwelle kann da-
zu fithren, dass die Stoflwelle dabei insoweit verstiarkt wird, dass sich eine
Detonationsfront ausbildet. Die Detonationsinitiierung durch Stofreflek-
tionen ist des weiteren, wie oben dargestellt, ein wichtiger Bestandteil bei
der Ausbreitung von Quasidetonationen.

Die zweite Kategorie der DDT-Mechanismen ist deutlich komplexer, da
eine Vielzahl von Instabilitdten und turbulenten Mischprozessen daran be-
teiligt ist. Detonationsiibergidnge dieser Art kénnen in verschiedene Sub-
kategorien unterteilt werden. Eine sinnvolle Unterteilung ist dabei, in Me-
chanismen zu unterscheiden, bei welchen aufgrund des deflagrativen Ver-
brennungsprozesses bereits eine starke Stofwelle gebildet wurde bzw. ei-
ne Detonationsauslésung ohne eine anfangs vorhandene Stofiwelle erfolgt.
Der letztere Fall tritt ein, wenn ein hochturbulenter Flammenfreistrahl
oder auch ein Freistrahl von heiflem Abgas in einen mit reaktionsfihigem
Gasgemisch gefiillten Raum eindringt.
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Turbulente Freistrahlen treten im allgemeinen nach einzelnen Hindernis-
sen mit hoher Blockierrate auf. Durch den Verbrennungsprozess vor dem
Hindernis baut sich ein grofler Druckgradient iiber dem Hindernis auf. Die
dadurch initiierte Stromung bildet mit dem ruhenden Gemisch hinter der
Blende hochturbulente Scherschichten aus, wodurch die Flamme bei dem
Durchtritt durch das Hindernis geloscht wird. Dabei werden hochreak-
tive, heifle Verbrennungsradikale mit dem unverbrannten Frischgas ver-
mischt. Kommt es zu einer simultanen Energiefreisetzung dieser hochre-
aktiven Gemischvolumina, werden starke Stofwellen generiert, die sich als
Detonationsfront weiter ausbreiten kéonnen. Dieser Effekt wurde erstmals
von Knystautas et al. [KLMW78] beobachtet. Obwohl detaillierte Studien
folgten (u.a. [MBEJ89, PS99]), konnten fiir dieses Phdnomen keine zufrie-
denstellenden Kriterien (vgl. z.B. [BCD*00]) in Abhéingigkeit der Blen-
denoffnung sowie der Dimension des Freistrahls gefunden werden. Chan
et al. [CLR90] konnten in einem idealisierten Experiment nachweisen, dass
durch hohe Turbulenz geloschte Flammen Ausloser fiir einen DDT-Prozess
sein konnen.

Der Ubergang von der Deflagration in die Detonation infolge einer turbu-
lenten Flammenbeschleunigung sowie der Wechselwirkung zwischen Flam-
me und vorauslaufender Stofwelle ist das am ldngsten untersuchte und
zugleich auch das komplexeste aller DDT-Phé&nomene. Bereits Urtiev und
Oppenheim [UO66] konnten anhand von schlierenoptischen Messungen vier
verschiedene Ubergangsmechanismen einer beschleunigten Flamme in die
Detonation beobachten. Dabei bildete sich an der turbulenten Flamme
selbst, direkt an der Stofifront, zwischen Stof- und Flammenfront oder auch
an einer Kontaktdiskontinuitét, an der zwei Sto3wellen aufeinander laufen,
eine Detonationsfront aus. Eine der weitest reichenden Erkenntnisse dieser
Versuche war, dass bei diesen beobachteten Ubergingen die Detonation
stets durch eine lokale Explosion eines, in einen entsprechenden thermo-
dynamischen Zustand versetztes Gemischvolumen ausgelost wurde. Diese
hochreaktiven Gemischvolumina kénnen sich nach Lee und Moen [LM80]
durch eine intensive Vermischung von verbranntem und unverbranntem
Gas in einer turbulenten Scherschicht ausbilden.

In Behéltern mit einer sehr glatten Rohrwand treten diese Scherschichten
nur in der Wandgrenzschicht auf (siehe [Sch79]), weshalb in diesem Fall
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vergleichsweise lange Anlauflingen erforderlich sind, um eine Detonation
auszulosen. Ist dieser Punkt iiber eine kritische Flammenausbreitungsge-
schwindigkeit erreicht, so erfolgt in einem glattwandigen Rohr ein abrupter
Sprung in dem Geschwindigkeitsverlauf iiber der Rohrlédnge. Die entstan-
dene Detonationsfront unmittelbar nach dem erfolgten DDT-Prozess ist
deutlich tiberkomprimiert und fallt kontinuierlich auf den entsprechenden
CJ-Wert ab [SL92]. Im iiberkomprimierten Zustand ist die Detonations-
front zunéchst eben, durch die in Abschnitt 2.3.2 beschriebenen Instabi-
litdten nimmt sie zunehmend eine zellulare Form an. Infolge der starken
Uberkompression sind die Detonationszellen anfangs unabhingig von der
Gemischzusammensetzung sehr regelméflig, die Transversalwellen bewegen
sich annéhrend mit einfacher Schallgeschwindigkeit. Erst mit Annédherung
an den CJ-Zustand entwickeln anschlieend die oben beschriebenen Unre-
gelméBigkeiten eine zellulare Struktur [GDO99b, GDO99a]. Wird in Roh-
ren eine kiinstliche Rauhigkeit erzeugt (z.B. durch eine Shchelkin-Spirale
[Sheb6] oder durch periodische Hindernisse), verkiirzt sich die Rohrlénge
bis zum Eintritt des DDT erheblich. In diesem Fall besteht die Méglichkeit,
dass die Flamme kontinuierlich durch Turbulenz und Einfliisse der Stof3-
front bis zur CJ-Detonationsgeschwindigkeit beschleunigt, wodurch eine
isolierte Betrachtung des DDT Prozesses in Frage gestellt sei [SL92].

Die bei nahezu allen DDT-Prozessen zugrundegelegte Generierung einer
Stofwelle reicht jedoch zu der Erklarung des DDT nicht aus, da eine, durch
einen Verbrennungsprozess generierte Stofiwelle keine ausreichend grofien
Temperaturen zur Selbstziindung eines Brennstoff-Luft Gemisches erzeugt.
Die Bildung einer Detonationsfront erfordert zusétzlich die Verstdrkung
der generierten Stofwellen. Dieser Vorgang wurde von Lee et al. [LKYT78]
aufgrund von Untersuchungen zur photochemischen Detonationsziindung
beobachtet und als sogenannter SWACER* Mechanismus auf allgemeine
DDT-Phénomene iibertragen. Der SWACER Mechanismus ldsst sich so
interpretieren, dass sich eine, durch eine lokale Explosion generierte Stof3-
welle, in ein Frischgasgemisch ausbreitet, das bereits durch eine voraus-
laufende Stofiwelle in einen hoheren thermodynamischen Zustand versetzt
wurde [LM80]. Aufgrund eines dadurch rdumlich vorhandenen Gradienten
der Induktionszeiten um den Ort der lokalen Explosionsauslosung wird der
StoBwelle aus der Explosion bei ihrer Ausbreitung kontinuierlich Energie

4SWACER= Shock Wave Amplification by Coherent Energy Release.



2.4 Ubergang von der Deflagration zur Detonation (DDT) 55

durch die dahinter einsetzende Warmefreisetzung zugefiihrt, so dass ihre
Stéarke stetig zunimmt. Dies erfordert jedoch, dass die Energiefreisetzung
“in Phase” mit der Ausbreitung der Explosionswelle erfolgt, d.h., erfolgt
die Energiefreisetzung zum Zeitpunkt ¢;, an dem die zum Zeitpunkt ¢, ge-
nerierte Druckwelle den zu t; entsprechenden Ort der Energiefreisetzung
erreicht, so wird die Druckwelle kontinuierlich verstirkt, bis die Stéarke
einer Detonationsfront erreicht ist.

Der SWACER Mechanismus konnte auch in zahlreichen numerischen Stu-
dien nachgewiesen werden (u.a. [KOW97, Cla89]). Eine wichtige Erkennt-
nis dieser numerischen Studien war, dass die Grofle des sensitiven, vor-
konditionierten Gemischbereichs minimal dem zehnfachen Wert der dem
ungestorten Gemisch korrespondierenden Detonationszellweite entspricht.
Dies bedeutet, dass je grofler die Detonationszellweite eines Brennstoff-
Luft Gemisches ist, um so linger dauert der ProzeB des Ubergangs von der
Deflagration in die Detonation.

2.4.2 Kriterien fiir den DDT durch Flammenbeschleunigung

Gerade im Rahmen der Sicherheitsforschung ist die Frage relevant, ob und
wann ein reaktionsfdhiges Gemisch von einer Deflagration in eine Detona-
tion iibergeht. Als generelles Kriterium gilt, dass die geometrischen Gren-
zen anhand der gemischabhingigen Detonationszellweite fiir den DDT-
Prozess gleich der in Abschnitt 2.3.3 dargestellten Detonationskriterien
(A-Kriterium) sein miissen [Lee86]. Jedoch wurden teilweise Abweichun-
gen von diesen Grenzen beobachtet. So konnten beispielsweise Knystautas
et al. [KLPC86] einen DDT-Prozess nur fiir Gemischzusammensetzungen,
die der Bedingung A\/D < 1 entsprechen, beobachten.

Ab welcher kritischer Flammengeschwindigkeit ein DDT-Prozess eintreten
kann, wurde von Chan et al. [CDK96] sowie von Peraldi et al. [PKL86] ex-
perimentell in Explosionsrohren unterschiedlichen Durchmessers, die iiber
die gesamte Rohrldnge mit periodischen Hindernissen bestiickt waren, un-
tersucht. Peraldi et al. zeigten, dass die Flammen auf eine Geschwindigkeit
nahe der isobaren Schallgeschwindigkeit beschleunigt werden miissen, um
geeignete Voraussetzungen fiir einen DDT Prozess zu erreichen. Chan et
al. gaben als Kriterium an, dass die Flammengeschwindigkeit mindestens
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auf den 1.5-fachen Wert der Schallgeschwindigkeit des reaktiven Gemisches
vor seiner Ziindung beschleunigt werden muss. Dieses Kriterium weist
einen deutlichen Unterschied zu dem von Peraldi et al. auf. He zeigt in
[BCGT99] dariiber hinaus anhand einer analytischen Dimensionsbetrach-
tung ohne experimentelle Bestéatigung auf, dass fiir einen DDT-Prozess die
deflagrative Flamme im Bereich der Linie Da = 1 (siche Phasendiagramm
von Abbildung 2.4, Seite 16) liegen mu#f.

Ob eine Flamme auf diese Ausbreitungsgeschwindigkeiten beschleunigt
werden kann, héngt von vielen stromungsmechanischen und chemischen
Faktoren ab. Dorofeev et al. [BCD*00, DKA199] gaben ein empirisches
Kriterium an, das lediglich auf chemischen Gréflen basiert. Das sogenannte
o-Kriterium besagt, dass eine fiir den Detonationsiibergang notige Flam-
menbeschleunigung nur eintreten kann, wenn das Verhéltnis der Dichten
von unerbrannten und unverbrannten Gemisch (Expansionsverhéltnis o) in
Abhéngigkeit der Zel’dovich Zahl 3 und der Lewis Zahl Le einen kritischen
Wert iibersteigt:

o =" o8, Le) . (2.48)
Pb
Eine Beschleunigung der Flamme in das Regime der schallnahen Defla-
gration bzw. der Detonation kann It. Dorofeev et al. nur eintreten, wenn
folgende Bedingung erfiillt ist:

o> 3.75+£0.25, f. Gemische mit [(Le—1) > —2, bzw.
o> aB +b8>+ cf+d, f. Gemische mit f(Le—1) < -2, (2.49)

wobei fiir a = 0.0434, b = —0.3826, ¢ = 1.1161 und d = 0.9697 gilt®.
Die Zel’dovich Zahl (3 ist definiert als

E(T,—1T,)

_ 2.50
8= (2:50)
und ist ein Indikator dafiir, wie sich thermodynamische Storungen auf
die Reaktionszone auswirken. Eine grofle Zel’dovich Zahl bedeutet bei-
spielsweise, dass die Reaktionszeit bei einer gegeben Temperaturinderung

Die in (2.49) angegebene Ungleichung fiir B(Le — 1) < —2 ist nicht Bestandteil von [BCD*00,
DKA™99], sondern wurden aus den dort angegeben Graphen approximiert.
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starker variiert, d.h., die Stabilitdt des fluiddynamischen und chemischen
Gleichgewichts nimmt ab. Dieser Faktor ldsst sich sowohl auf Detonationen
als auch auf deflagrative Flammen anwenden. Das Produkt 5(Le — 1) be-
schreibt die Auspriagung zellularer Instabilitéiten in Flammen [Cla85], wo-
bei — wie in Abschnitt 2.2 dargelegt — instabile Flammen deutlich schneller
beschleunigen.

Brehm [Bre87] entwickelte anhand von Stabilitétskriterien ein Modell, in
dem sich reaktive Gemische anhand ihrem DDT-Potential klassifizieren
lassen. Dieses Modell lasst sich jedoch nur auf grofle Geometrien anwenden,
um einen DDT auszuschlieen, da in typischen Versuchsanlagen das A-
Kriterium eine konservativere Grenze darstellt.
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3 Beschreibung der Versuchsanlage und
Versuchsmatrix

Die experimentellen Untersuchungen wurden in einem beidseitig geschlos-
senem Explosionsrohr mit rundem Querschnitt () 66 mm) durchgefiihrt,
das auch im Rahmen der Untersuchungen von Brehm [Bre87] und Beau-
vais [Bea94] eingesetzt wurde. Die Messtrecke besteht aus vier Segmenten
mit einer Lange von jeweils 1.5 m, sowie aus einem optisch zugénglichen
Segment mit einer Lange von 0.5 m, das jeweils zwischen den Segmenten
angebracht werden kann, sieche Abbildung 3.1. Da das von Beauvais einge-
setzte optische Segment lediglich fiir LDA-Messungen konzipiert war und
somit einen zu geringen Einsichtbereich aufwies, wurde dieses neu gestal-
tet, um eine zweidimensionale und auch zeitaufgeloste Visualisierung der
hochtransienten Vorgénge im Explosionsrohr zu ermoglichen. Aus diesem
Grund wurde im Rahmen dieser Arbeit ein optisches Segment mit seit-
lichen Fenstern der Dimension 300 x 50 mm verwendet, das auch an der
Ober- und Unterseite schmale Fenster fiir den Einsatz der “Planaren Laser-
induzierten Prédissoziations-Fluoreszenz” (PLIPF) Messtechnik (siehe Ab-
schnitt 4.2.2) besitzt. Alle Fenster bestehen aus Quarzglas (Qualitét
SQ1), um moglichst gute Transmissionseigenschaften im ultravioletten
Wellenlangenbereich fiir das PLIPF-Verfahren zu gewéhrleisten. Die op-
tisch zugéngliche Sektion weicht im Fensterbereich von der Idealform des
runden Rohres ab, da das Rohr an den Fenstereinsdtzen Riickspriinge auf-
weist. Die Verwendung einer runden optisch zugénglichen Sektion war aus
Griinden der Optik der eingesetzten Messverfahren nicht realisierbar. Ein
Einfluss der Riickspriinge auf den Verbrennungsablauf konnte nur bei der
Entstehung der einkopfigen Spindetonation beobachtet werden, bei welcher
eine runde Rohrgeometrie zwingend erforderlich ist, sieche Kapitel 2.3.3.
Die einzelnen Rohrsegmente bestehen aus Edelstahl mit einer Wandstérke
von 11 mm. Daraus ergibt sich ein Auslegungsdruck von ca. 200 bar.

Das Explosionsrohr ist von einem schalenférmigen Hohlraum umgeben,
der mit Warmetrigersl gefiillt ist. Das Ol aller vier Segmente ist iiber ein
Rohrleitungssystem mit einem Thermostat verbunden, der das Ol umwiilzt.
Zusatzlich kann die Auflenseite jedes Rohrsegmentes, wie in Abbildung 3.1
dargestellt, mit je 10 m langen, regelbaren Heizleitern (Leistungsdichte:
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Abbildung 3.1: Gesamtansicht der Versuchsanlage samt Befiillung.

200 W/m) auf eine konstante Wandtemperatur erhitzt werden. Mit die-
sem Heizsystem konnte das innere Rohr im Rahmen der in dieser Arbeit
durchgefiihrten Versuche auf ca. 120° C erhitzt werden. Fiir Versuche
unter erhohter Anfangstemperatur wurden die Fenster der optischen Sek-
tion durch Stahlblocke ersetzt und ebenfalls von auflen beheizt, um zu
gewahrleisten, dass alle dem reaktiven Gemisch ausgesetzten und nicht di-
rekt beheizbaren Flachen eine Temperatur von iiber 100° C aufweisen. Die
Ziindung des Gemisches erfolgt durch einen einzelnen Ziindfunken an ei-
nem der Flansche durch eine zentrisch montierte Ziindkerze, die von einer
Ziindspule angesteuert wird. Das Rohr verfiigt zudem iiber wechselseitig
angebrachte Durchfithrungen im Abstand von 20 cm fiir Messaufnehmer.

Die periodische Hindernisstrecke zur Flammenbeschleunigung besteht aus
Blenden der Blockierrate BR = 30,60 und 90%. Neben der Blockierra-
te wurden sowohl der Abstand der einzelnen Hindernisse lgp als auch die
gesamte Lange der Hindernisstrecke Lop variiert, um den Einfluss verschie-
dener Flammengeschwindigkeiten fiir den Ubergang von der Deflagration in
die Detonation zu untersuchen. Die Hindernisse sind an drei Gewindestan-
gen angeschraubt, die wiederum an dem Ziindflansch gegen ein Verrutschen
in der Anlage gesichert sind, siehe Abbildung 3.2.

Um Versuche zu einem definierten Anfangszustand mit einem hohen Grad
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Abbildung 3.2: Geometrie der eingesetzten Blenden sowie Anordnung der Hindernisse
im Explosionsrohr.

an Reproduzierbarkeit durchfithren zu kénnen, ist die genaue Befiillung der
Versuchsanlage beziiglich der Brennstoffkonzentration unerléasslich. Insbe-
sondere bei mageren Gemischen nahe der Detonationsgrenze wirken sich
kleine Konzentrationsunterschiede von Versuch zu Versuch, ebenso wie In-
homogenitéiten in der Mischung, stark aus. Aus diesem Grund wurde eine
Befiilleinrichtung entwickelt, die die exakte Einhaltung der Gemischkon-
zentrationen gewahrleistet. Das Mischungsverhéltnis der Reaktionspartner
wird {iber deren Partialdruck in einer externen Mischkammer eingestellt.
Vor jedem Versuch wurde die gesamte Anlage mit Druckluft gespiilt um
die bei dem Verbrennungsprozess entstandenen Abgase auszuspiilen. Nach-
dem die gesamte Versuchsanlage samt Mischkessel evakuiert ist (Restdruck
ca. 50 mbar), wird die Mischkammer mit den berechneten Partialdriicken
der entsprechenden Gase nacheinander befiillt. Die Gase stromen in die
Mischkammer iiber ein mit mehreren Diisen versehenes Rohr ein. Die
Diisen ermoglichen eine intensive Mischung der Komponenten. Anschlie-
end wird das homogenisierte Gemisch zu dem evakuierten Explosionsrohr
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geleitet und dort iiber 20 Diisen®, die iiber der Messstrecke verteilt sind,
eingeblasen. Das Einstromen iiber verteilte Diisen verhindert zusétzlich
Inhomogenitédten in der Brennkammer. Die darauf folgende Wartezeit von
ca. 2 Minuten vor dem Versuch dient dem Abklingen der Stromungen im
Rohr. Die Befiillung wurde mit einem Konzentrationsmessgeréat im Bereich
von 0 bis 4 vol % Hy (untere Ziindgrenze) an mehreren Stellen entlang der
Messstrecke sowie fiir hohere Konzentrationen exemplarisch mit Hilfe der
Gaschromatographie iiberpriift. Mit dieser Art der Gemischaufbereitung
konnten neben den reinen Wasserstoff-Luft Gemischen auch Dreistoffgemi-
sche unter Beimengung von CO, CO,, CH4 und HyO sowie unter variablen
thermodynamischen Initialzustand untersucht werden. Bei der Untersu-
chung von Hy-HyO-Luft Gemischen wurde eine definierte Menge an Wasser
an zwei Stellen direkt in das aufgeheizte und auf 100 mbar evakuierte Rohr
eingespritzt und der Volumenanteil iiber die jeweiligen Partialdriicke im
Rohr bestimmt. AnschlieBend wurde das kalte, vorgemischte Brennstoff-
Luft Gemisch langsam in das Rohr iibergeleitet und im Rohr selbst erhitzt.

Das Hauptziel dieser Arbeit bestand in der Untersuchung von Wasserstoft-
Luft Gemischen unter Umgebungsdruck und -temperatur. Das Brenn-
verhalten dieses Gemisches wurde fiir 13 Hinderniskonfigurationen zur
Flammenbeschleunigung untersucht, wobei fiir drei Konfigurationen auch
der iiberstochiometrischen Gemischbereich miteinbezogen wurde. Die
Abstande sowie die Blockierraten der Hindernisse wurden dabei basie-
rend auf den Ergebnissen von Beauvais et al. [BMS94] (siche Abbildung
2.8, Seite 26) so gewihlt, dass sich ein Spektrum an verschiedenen ma-
ximalen Flammengeschwindigkeiten in der Hindernisstrecke einstellt. Fiir
eine Hinderniskonfiguration wurde bei reinen Wasserstoff-Luft Gemischen
zuséitzlich der thermodynamische Anfangszustand des Wasserstoff-Luft Ge-
misches in Form eines erhéhten Anfangsdruckes sowie einer erhohten An-
fangstemperatur variiert.

Neben den reinen Wasserstoff-Luft Gemischen wurde der Einfluss von In-
hibitoren wie Wasserdampf und Kohlendioxid, sowie der von kohlenstoff-
haltigen Brennstoffen (Methan und Kohlenmonoxid) auf den Wasserstoff-

6 Aus Griinden der Ubersichtlichkeit ist in Abbildung 3.1 nur die Hauptleitung zu jedem Rohrsegment
dargestellt.
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Luft Verbrennungsablauf untersucht. Im Gegensatz zu allen anderen
Dreistoffgemischen wurde bei den Wasserstoff-Methan-Luft Gemischen
(auch “Hythane”-Gemische genannt) kein definierter Anteil zugemischt,
sondern ein Spektrum an Gemischzusammensetzungen bei konstanten
Stochiometrieverhéltnissen untersucht. Aufgrund der im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Gemischzusammensetzung wird die Sensitivitat ei-
nes Gemisches stets iiber das entsprechende Stochiometrieverhéltnis klas-
sifiziert. Das Stochiometrieverhéltnis ist definiert als Quotient aus dem
tatsédchlichen Brennstoff-Sauerstoff Verhéltnis und dem stéchiometrischen
Brennstoff-Sauerstoff Verhéltnis:

Cb _ VBr.stoﬁ/’YOg 7 (31)

(’YBr.stoﬁ /702 ) stoch.

wobei 7y der entsprechende Volumenanteil am Gesamtgemisch ist. Die Defi-
nitionen fiir die jeweiligen Stochiometrieverhéltnisse der im Rahmen dieser
Arbeit verwendeten Gemischzusammensetzungen findet sich in Anhang B.
Eine Aufstellung der in dieser Arbeit untersuchten Gemischzusammenset-
zungen sowie der Hinderniskonfigurationen ist in Tabelle 3.1 dargestellt.
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4 Messtechnik

Von besonderer Bedeutung bei der messtechnischen Erfassung von DDT-
Phanomenen ist, dass die eingesetzten Messsysteme sowohl die Vorgidnge
im Bereich der sich beschleunigenden deflagrativen Flamme als auch im
Bereich der stoflinduzierten Verbrennung prézise erfassen konnen miissen.
Bei allen Messungen wurde daher ein speziell angepasstes, konventionel-
les Messsystem bestehend aus Photodioden und Drucksensoren verwendet,
um zu jedem Versuchszeitpunkt die Position der voranlaufenden Stoffront
sowie der Flammenfront iiber die gesamte Léange des Explosionsrohres be-
stimmen zu konnen. Ergédnzt wurde das konventionelle Messsystem durch
einen Sensor zur transienten Bestimmung des Warmestroms, der jedoch
aufgrund seines empfindlichen Aufbaus nur selektiv eingesetzt wurde.

Detaillierte Untersuchung von lokalen Vorgéngen an der Flammenfront
kéonnen ausschliefllich mit optischen Messverfahren durchgefiihrt werden.
Diese Verfahren bieten den Vorteil, dass sie aufgrund ihres beriihrungs-
und tragheitslosen Messprinzips den Verbrennungsprozess nicht storen
und fiir Experimente mit hochtransienten Vorgidngen préadestiniert sind
[EJ99, Wol99, Brii95, MF01]. Die Anforderung an die rdumliche und
zeitliche Auflésung der dafiir erforderlichen Laser- und insbesondere der
Kamera- und Computersysteme stof3t jedoch gerade in der DDT-Forschung
an die Grenzen des derzeitigen Standes der Technik. Aufgrund der teilwei-
se komplexen optischen Aufbauten war es zudem im Rahmen der durch-
gefithrten Arbeiten nicht moéglich, mehrere optische Messtechniken simul-
tan einzusetzen. Daher mussten die Versuche fiir jedes optische Messver-
fahren wiederholt werden, was hohe Anforderungen an die Reproduzier-
barkeit der einzelnen Versuche stellte.

Fiir die durchgefiihrten optischen Untersuchungen von schnellen Defla-
grationen und Detonationen sowie deren Ubergangsprozess wurden zwei
komplementére optische Messverfahren eingesetzt. Das Schlierenverfahren
bietet die Moglichkeit, sowohl die Flammenfront als auch das Stofisystem
anhand ihrer Dichtegradienten zu visualisieren, wohingegen das Verfahren
der planaren Laser-induzierten Pridissoziations-Fluoreszenz (PLIPF) die
Visualisierung der Flammenfront anhand von Schnittbildern erméglicht.

Von besonderem Interesse wire zudem die Bestimmung von lokalen
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Stromungsgroffen mit Hilfe der Laser-Doppler Anemometrie zwischen der
StoB3- und der Flammenfront bei schnellen Deflagrationen. Der versuchte
Einsatz dieser Messtechnik fiithrte zu keinen aussagekraftigen Ergebnissen,
da die sekundiren StoBwellen hinter dem fithrenden Hauptstof} (siche Ab-
bildung 2.11, Seite 30) die einfallenden Laserstrahlen zu stark auslenken,
um bei den lokal hohen Geschwindigkeiten eine ausreichende Datenrate zu
ermoglichen.

4.1 Konventionelle Messtechnik

Zur Ermittlung der Flammenposition wurden 16 UV-empfindliche Photodi-
oden verwendet, die in dquidistantem Abstand tiber der Rohrlange verteilt
waren. Die Lichtemission bei einem Wasserstoff-Luft Verbrennungspro-
zess héngt stark von der Verbrennungstemperatur ab. Die Reaktionszone
selbst emittiert dabei hauptséchlich eine Strahlung im ultravioletten Be-
reich durch das OH-Radikal. Langwelligere Strahlungsbanden entstehen
vorwiegend durch den bei der Reaktion gebildeten Wasserdampf, der so-
wohl im Infrarot-Bereich als auch bei sehr hohen Temperaturen, wie sie
beispielsweise bei Detonationen auftreten, bei ca. 600 nm Licht emittiert.
Um die Detektion der Flammenfront in allen Verbrennungsregimes mit
identischen Photodioden durchfiihren zu koénnen, miissen diese daher zum
einen fiir die anfangs langsame deflagrative Verbrennung Licht im ultra-
violetten Bereich detektieren konnen. Die detonative Flammenausbreitung
kann andererseits auch mit nicht UV-empfindlichen Photodioden detektiert
werden, hier ist es vielmehr erforderlich, dass die Photodioden iiber eine
schnelle Anstiegszeit verfiigen. Als Sensoren wurden Silizium-Photodioden
(Typ: S1336-BQ, Fa. Hamamatsu) verwendet, die in einem Spektralbereich
von 190 nm bis 1100 nm empfindlich sind.

Die Photodioden sind in einem, in axialer Richtung verschiebbaren
Rohrchen montiert, um die Appertur einschréinken zu kénnen (Abbildung
4.1). Die Offnung der Rohrchen in das Explosionsrohr besitzen einen
Durchmesser von 1.5 mm. Der damit einstellbare Sichtwinkel liegt zwi-
schen 1° und 20°. Bei dem Rohrdurchmesser von 66 mm ergibt sich eine
Appertur bei zuriickgezogener Fotodiode von 1 mm und bei vorgescho-
bener Photodiode von 12 mm an der gegeniiberliegenden Rohrwand. Das
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Abbildung 4.1: Appertur der eingesetzten Photodioden [EEM98].

Rohrchen ist mit Quarzglasscheiben zu dem Explosionsrohr hin abgeschlos-
sen, um die Transmission des Glases bis in den ultravioletten Bereich zu
gewahrleisten.

Bei Versuchen mit erhéhter Anfangstemperatur wurde ein Quarzglaslicht-
wellenleiter zwischen den Photodioden und der lichtempfindlichen Fliche
der Photodiode und dem Quarzfenster angebracht, um die Photodioden
vor den hohen Temperaturen zu schiitzen.

Die von der Photodiode detektierte Lichtemission liefert nur sehr ge-
ringe Signalstédrken, die von einem nachgeschalteten Verstarker auf von
der Messwerterfassung erfassbare Signalstirken umgesetzt werden. Auf-
grund der Abhéngigkeit der Lichtemission von dem Verbrennungsmodus
ist es erforderlich, den Verstdrkungsfaktor entsprechend anzupassen. Der
Verstirker erlaubt einstellbare Verstirkungsfaktoren zwischen 10° und
3 - 10° bei einer Anstiegszeit von ca. 1 pus. Der vom Sensor proportio-
nal zum Lichteinfall gelieferte Strom wird, wie in Abbildung 4.2 gezeigt,
von einem Strom-Spannungsverstéarker vorverstirkt und anschlieSend auf
die Ausgangsamplitude nachverstirkt. Das analoge Signal wird mit ei-
nem einstellbaren Komparatorwert verglichen. Bei einem Uberschreiten
des Komparatorwerts liegt ein TTL Signal am Digitalausgang an. Die
Komparatorschwelle wurde mit 1 V angesetzt, was im Rahmen der durch-
gefithrten Versuche dem steilsten Anstieg des Photodiodensignals ent-
spricht. Dieser Schwellwert ist nach Ardey [Ard98] am besten fiir die De-
tektion der Flammenposition geeignet. Aus den Positionsdaten der Flam-
menfront wurde mittels eines von Stoer und Bulirsch [SB78] beschriebene
Spline-Interpolationsverfahrens eine Funktion zur Beschreibung der zeit-
lichen Flammenposition iiber der Rohrlinge (“z — ¢ Diagramm”) ermit-
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Abbildung 4.2: Verstérkerschaltbild der eingesetzten Photodioden [EEM98].

telt, aus deren Ableitung die Geschwindigkeit der Flammenfront iiber der
Rohrlénge (“xr —up Diagramm”) berechnet wurde. Die Adaption und Eig-
nung dieses Spline-Interpolationsverfahrens zur Beschreibung der transien-
ten Flammenausbreitung wurde bereits von Ardey [Ard98] nachgewiesen.
Bei den in Kapitel 5 dargestellten maximalen Flammengeschwindigkeiten
ist zu beachten, dass diese als gemittelte Grolen zwischen zwei Photo-
dioden zu verstehen sind, die maximale lokale Flammengeschwindigkeit
(z.B. im engsten Blendenquerschnitt) kann mitunter deutlich hoher sein.

Die messtechnische Erfassung des lokalen zeitlichen Druckverlaufs im Ex-
plosionsrohr erfolgte mit sechs piezokapazitiven Druckaufnehmern (Typ
601A, Fa. Kistler), von denen fiinf iiber die Rohrldnge verteilt und einer
stirnseitig im Endflansch angebracht war. Die Verteilung der Drucksen-
soren iiber der Rohrlinge wurde im Laufe der im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Experimente variiert, um gezielt bestimmte Phénomene zu
untersuchen. Die Druckaufnehmer sind aufgrund ihres Messprinzips spe-
ziell fiir die Messung hochtransienter Vorgénge geeignet. Die vom Sensor
gelieferte Ladung ist zum Druck proportional und wird iiber die Zeit mittels
eines Ladungsverstéirkers (Typ 5011, Fa. Kistler) integriert. Um ein undefi-
niertes Abfliefen der Ladung zu vermeiden, wird im Verstéirker durch einen
Widerstand ein definierter Abfluss der Ladung innerhalb eines bestimmten
Zeitraumes erzwungen. Aufgrund der extrem kurzen Messzeiten (< 20 ms)
konnte der am Ladungsverstéirker ausgegebene Druckwert ohne Korrektur-
rechnung (siehe [Ard98]) verwendet werden. Aus den Drucksignalen ldsst
sich durch die zeitliche Bestimmung des ersten Druckanstiegs durch die vor-
anlaufende Stofwelle wie bei der Auswertung der Flammengeschwindigkeit
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der Verlauf der Stoflwellengeschwindigkeit iiber der Rohrlédnge berechnen.

Rechnet man jedoch aus der Stofgeschwindigkeit die Stoflstérke zuriick, so
lag dieser Wert stets geringfiigig unter dem gemessenen Druckspitzenwert.
Der Grund dafiir war, dass die Drucksensoren anlagenbedingt ca. 5 mm
von der Rohrflache zuriickversetzt waren. Daher trifft ein Teil der StofSwel-
le durch Beugungs- und Reflektionseffekte an dem Riicksprung stirnseitig
auf den Sensor, weshalb durch die Druckreflektion ein hoher Druck gemes-
sen wurde. Aus diesem Grund wurden die Druckangaben der seitlichen
Aufnehmer iiber die Druckwellengeschwindigkeit zuriickgerechnet.

Als zusétzliches konventionelles Messsystem wurde ein schneller
Wirmestromsensor eingesetzt. Dieser Sensor besteht aus einer Atomlagen-
Thermoséule, die in einer ca. 1 ym diinnen, hochtemperatursupraleitenden
Keramikschicht so auf ein einkristallines Substrat aufgebracht wurde, dass
die Kristallachse der Keramik um einen Winkel zur Oberfldche geneigt ist
[LKST92, FOR99]. Liegt ein Temperaturgradient zwischen der Oberfldche
der Kristallschicht und dem Substrat an, so ergibt sich ein Warmestrom
senkrecht zu der Schicht, der in Form einer Spannung abgegriffen werden
kann. Diese Sensoren wurden urspriinglich zur Leistungsmessung von
Laser-Lichtquellen verwendet, da sie eine extrem kurze Ansprechzeit
im Bereich einiger Nanosekunden besitzen. Aufgrund dieses schnellen
Ansprechverhaltens sind sie pradestiniert fiir den Einsatz zur Untersu-
chung schneller Flammenausbreitungsphénomene. Die mit diesem Sensor
bestimmten Wirmestrome sind aufgrund der Art ihrer Kalibrierung mit
COs-Lasern als Groflenordnungen zu interpretieren, welche aber wertvolle
Informationen fiir die numerische Simulation von Flammenausbrei-
tungsphédnomenen liefern, die vielfach mit adiabaten Randbedingungen
angesetzt werden. Des weiteren konnte mit diesem Sensor in Teilen der
Versuchsanlage, die nicht optisch eingesehen werden konnen, Informatio-
nen iiber den Abstand zwischen Stolwelle und Flammenfront unmittelbar
vor dem DDT bestimmt werden.

Die Daten der konventionellen Messtechniksysteme wurden in einen PC mit
Digitalkarten (fiir die digitalen Photodiodensignale) sowie mittels dreier
A /D-Wandlerkarten mit Summenabtastraten von jeweils bis zu 250 kHz
eingelesen.
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4.2 Optische Messtechnik

4.2.1 Schlierenphotographie

Die klassische Messmethode der Schlierenphotographie, die in ihren
Grundziigen bereits von Toepler [Toe64] im Jahr 1864 beschrieben wurde,
bietet fiir die Untersuchung der schnellen vorgemischten Verbrennung die
Moglichkeit, iiber den Dichtegradienten zwischen unverbrannten und ver-
brannten Gas den Flammenfortschritt sowie gleichzeitig die Struktur der
der Flamme voranlaufenden Stofiwellen zu visualisieren. Der physikalische
Hintergrund der Schlierenmethode basiert auf der Ablenkung eines paralle-
len Lichtstrahls, der auf unterschiedliche Brechungsindizes — in diesem Fall
durch Dichtegradienten hervorgerufen — in einem transparenten Medium
trifft. Die Uberlagerung von gebrochenen und ungestérten Lichtstrahlen
wird dabei so abgebildet, dass die Dichtegradienten in dem Medium auf
einer zweidimensionalen Abbildung lokalisiert werden koénnen.

Als optischer Aufbau wurde ein sogenannter “Z-Aufbau” verwendet, des-
sen Grundstruktur in Abbildung 4.3 dargestellt ist. Dieser Aufbau be-
steht in seiner Grundstruktur aus einer Lichtquelle, deren Strahlen iiber

Schlierenkante
bzw. Farbdia

Lichtquelle
Umlenkspiegel

Hohlspiegel
(f=1500)

Abbildung 4.3: Optischer Aufbau der Schlierenphotographie.
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einen Planspiegel zur Strahlumlenkung und einen Hohlspiegel in ein par-
alleles Lichtbiindel abgebildet wurde. Nach dem Durchtritt des parallelen
Strahlenbiindels durch die Versuchskammer wird dieses iiber einen wei-
teren Hohlspiegel auf einen Punkt fokussiert, an dem sich die Schlieren-
blende befindet. Die Schliere in der Messkammer wird iiber ein Objektiv
in die Bildebene der Kamera scharf abgebildet. Als Lichtquelle fiir die-
se “klassischen” Schlierenphotographien diente ein Ar-Ionen Laser, dessen
kontinuierlicher Strahl {iber einen akusto-optischen Modulator (AOM) in
Lichtpulse mit einer Dauer von ca. 200 ns unterteilt wurde. Damit konnten
sowohl Einzelbildaufnahmen mit einer herkémmlichen CCD-Kamera (Typ
Flashcam, Fa. PCO, Auflosung 752 x 286 Bildpunkte) als auch Bildseri-
en mit einer Hochgeschwindigkeits-Videokamera (Typ Ektapro HS 4540,
Fa. Kodak; verwendete Einstellung: 18000 Bilder/s bei einer Auflsung
von 256 x 64 Bildpunkten) durchgefiihrt werden.

Eine quantitative zweidimensionale Auswertung der Dichtegradienten aus
den Schlierenaufnahmen, wie sie von Schardin [Sch34] dargestellt wurde,
gestaltet sich bei der turbulenten Flammenausbreitung aufgrund der drei-
dimensionalen Flammenkontur sowie der groflen Unterschiede in den vor-
kommenden Dichtegradienten (sehr grofle Gradienten bei den StoBwellen,
kleine Gradienten an der Flammenfront, vgl. Abbildung 2.2, Seite 10) sehr
schwierig. Um dennoch die Starke der vorkommenden Dichtegradienten so-
wie ihre Ausbreitungsrichtung beurteilen zu kénnen, wurde das Farbschlie-
renverfahren verwendet. Der Aufbau ist grundsétzlich zu der in Abbildung
4.3 dargestellten Anordnung identisch. Unterschiedlich sind die Lichtquel-
le, die Schlierenblende und das Kamerasystem. Als Lichtquelle muss ein Sy-
stem verwendet werde, das iiber den gesamten sichtbaren Spektralbereich
Licht emittiert, um jede Farbe ansprechen zu kénnen. Aus diesem Grund
wurde eine kurzblitzende Lichtbogenlampe verwendet. Die grofiten tech-
nischen Anforderungen stellt das Kamerasystem dar. Aufgrund des star-
ken Eigenleuchtens der Flammenfront bei detonativen Vorgéngen (vgl. Ab-
schnitt 4.1) muss die verwendete Kamera iiber eine schnelle Verschlusszeit
(=~ 1 ps) verfiigen sowie farbempfindlich sein. Diese Voraussetzungen wur-
den von dem Kameratyp “Sensicam” der Fa. PCO erfiillt. Um jedem ab-
gelenkten Lichtstrahl und somit jeder Stérke eines Dichtegradienten eine
eindeutige Farbe zuzuordnen, wurde anstelle der Schlierenkante ein Farbdia
mit einem kontinuierlichen Farbstreifenmuster verwendet (siehe z.B. Farb-
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skala in Abbildung 5.5, Seite 88). In der Mitte des Dias befindet sich ein
Metallstreifen, auf den der Fokus des ungestorten Schlierenbildes einjustiert
wurde, so dass der Bildhintergrund nahezu schwarz erscheint. Dadurch las-
sen sich die dem Dichtegradienten zuzuordnenden Farben besser klassifi-
zieren. Der Dichtegradient der fithrenden Stofifront bei Detonationen ist so
stark, dass mit dem herkémmlichen Schlierenverfahren die Reaktionszone
selbst nur schwer zu lokalisieren ist, wohingegen das Farbschlierenverfahren
(vgl. Abbildung 2.15, Seite 40) eine genaue Unterscheidung zuldsst. Fiir
eine detaillierte Beschreibung des klassischen sowie des Farbschlierenver-
fahrens sei auf Klein [Kle93] sowie Eder und Jordan [EJO1] verwiesen.

Der Nachteil der Schlierenphotographie besteht jedoch darin, dass lediglich
integrale Bilder iiber die gesamte Tiefe des Messvolumens aufgezeichnet
werden kénnen, d.h. die Konturlinien in den Schlierenbildern geben nur die
maximale Ausdehnung der Flammenoberfliche wieder. Des weiteren kann
aufgrund der Visualisierung von Dichtegradienten auf den Messergebnissen
nicht zwischen der Reaktionszone selbst und ihrem heiflen Abgas unter-
schieden werden. Fiir detailliertere Untersuchungen der Flammenstruktur
wird deshalb das Verfahren der planaren Laser-induzierte Pradissoziations-
Fluoreszenz angewandt.

4.2.2 Planare Laser-induzierte Pradissoziations-Fluoreszenz

Die Messmethode der Laser-induzierten Préadissoziations-Fluoreszenz
(LIPF) bietet die Moglichkeit, Spezieskonzentrationen aber auch
Temperatur-, Dichte- und Druckverteilungen eines Gases zu bestimmen.
Im Gegensatz zu Streulichtverfahren wie z.B. der Rayleigh- oder Ram-
anstreuung zeichnet sich das LIPF-Verfahren durch eine sehr hohe Si-
gnalstirke aus, wodurch eine zweidimensionale Messung — auch planare
Laser-induzierte Pradissoziations-Fluoreszenz (PLIPF) genannt — moglich
ist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde das PLIPF-Verfahren zur qualitati-
ven Bestimmung der OH-Konzentration verwendet. Wie in Abbildung 2.14
(Seite 37) fiir einen detonativen Verbrennungsvorgangs dargestellt, ist die
Konzentration des OH-Molekiils unter den in der Reaktionszone auftreten-
den Radikalen mit am groBiten (ca. 2.4 vol % bei einem 20 vol % Ha-Luft
Gemisch), wodurch eine Detektion mit hohem Signal-Rausch Verhéltnis
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(SNR) moglich ist. Durch das sich hinter der Reaktionszone einstellende
thermische Gleichgewicht zwischen dem OH-Radikal und dem restlichen
heiflen Abgas ist eine genaue Bestimmung der eigentlichen Reaktionszo-
ne nur mit einem aufwendigen Auswertungsalgorithmus (siehe [Ard98])
moglich. Fiir eine genaue Bestimmung der Reaktionszone wiirde sich da-
her beispielsweise besser die Visualisierung des H-Molekiils eignen, das sehr
schnell am Ende der Reaktionszone wieder abgebaut wird. Dies konnte je-
doch aufgrund der zur Verfiigung stehenden Laser-Lichtquellen im Rahmen
dieser Arbeit nicht realisiert werden. Zum anderen traten gerade hinter der
Reaktionszone interessante Effekte auf, die sich wiederum nur anhand des
OH-Molekiils beobachten liefen, weshalb an dieser Methode festgehalten
wurde.

Die folgende Darstellung der physikalischen Grundlagen der Laser-
induzierten Préadissoziations-Fluoreszenz geht nur soweit ins Detail, wie
dies zum Verstidndnis der im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Mes-
sungen erforderlich ist. Fiir eine weitergehende Darstellung der physikali-

schen Grundlagen sei auf Eckbreth [Eck96], Kohse-Hoinghaus [KH92| und
Gerlach [Ger96] verwiesen.

Das Prinzip des LIPF-Verfahrens beruht auf der Absorption von Photo-
nen, wodurch Molekiile von einem bestimmten Grundzustand in einen an-
geregten Zustand iibergehen. Die Absorption durch Molekiile ist iiber
den Einsteinkoeffizienten Bjs charakterisiert. Fir das OH-Molekiil sind
X2II bzw. A?Y* die relevanten elektronischen Niveaus, siche Abbildung
4.4. Innerhalb der elektronischen Emergieniveaus ist der Zustand eines
Molekiils durch die Schwingungsquantenzahl v sowie die Rotationsquan-
tenzahl k£ gekennzeichnet. Nach einer kurzen Lebensdauer im angeregten
Zustand (ca. 10 - 10 ns, [Koc92]) geht das angeregte Molekiil in einen
niedrigeren energetischen Zustand iiber. Dieser Ubergang kann auf ver-
schiedenen Arten erfolgen, wovon die drei wichtigsten in Abbildung 4.4
mit Pfeilen gekennzeichnet sind. Der Energieverlust eines angeregten Mo-
lekiils iiber eine spontane Fluoreszenz unter Emission eines Photons wird
durch den Einsteinkoeffizienten fiir Fluoreszenz As; beschrieben. Eine wei-
tere Moglichkeit der Energieabgabe des angeregten Molekiils sind Sto83e mit
anderen Molekiilen in der Umgebung. Dieser Ubergang wird iiber die Stof-
rate Qo1 reprisentiert. Wird z.B. der Ubergang A?Y+ v =0 «— X2, v =0
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Abbildung 4.4: Potentialenergie-Kurven des Grund- sowie des angeregten Zustands im
OH-Molekiil mit moglichen Ubergéngen.

angeregt, so treten vornehmlich diese beiden Ubergangseffekte auf. Man
spricht in diesem Fall von Laser-induzierter Fluoreszenz (LIF). Bei dem
OH-Molekiil tritt dieser Effekt bei einer eingestrahlten Wellenldnge von
308 nm auf. Aufgrund der Druck- und Temperaturabhingigkeit von (o1
gestaltet sich die Bestimmung dieses Faktors als sehr schwierig. Wird
hingegen der Zustand A?Y" v = 3 « X?II,v = 0 angeregt, so wird
ein Grofiteil der angeregten Molekiile dissoziiert. Die entsprechende
Pradissoziationsrate wird durch den Koeffizienten P, repréasentiert.

Die Intensitat des detektierten Fluoreszenzlichts Sg lasst sich berechnen
mittels

Ay
An +Qu+ Py

SF = CsetupNgesBl2[V (41)

wobei Cyeyp eine Konstante ist, die von der Messanordnung sowie der
Wellenldnge der eingesetzten Lichtquelle abhédngt. Ny reprisentiert die
Anzahl der beobachteten Molekiile und I, die spektrale Energiedichte
der Lichtquelle. Fiir den Fall der Laser-induzierten Préadissoziations-
Fluoreszenz konnen die Faktoren As; und Qo1 im Nenner von Gleichung
(4.1) vernachléssigt werden, so dass sich der Bruch — auch Stern-Volmer-
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Faktor genannt — auf Ay /P reduziert. Aufgrund der Tatsache, dass Ps
unabhéngig von Druck und Temperatur ist, ldsst sich feststellen, dass die
gemessene Fluoreszenzintensitét bei dem LIPF Verfahren direkt proportio-
nal zu der momentan vorhandenen Teilchenzahl ist. Diese Annahme gilt
bei Umgebungsdruck, fiir hohere Driicke, wie sie auch bei Detonationen
vorkommen, gilt @) ~ P [Eck96].

Die Anregung des OH-Molekiils von einem bestimmten Rotationsni-
veau des X?II,v = 0 Zustands in ein bestimmtes Rotationsniveau des
A?YF v = 3 Zustands hingt von der eingestrahlten Wellenlinge ab. Um
definierte Zustédnde anregen zu koénnen, ist ein schmalbandiger Laser erfor-
derlich, der sich gezielt auf diese Wellenléngen abstimmen lédsst. Der Ver-
lauf der OH-Fluoreszenzsignalintensitat in Abhéngigkeit der Anregungs-
wellenldnge ist in Abbildung 4.5 fiir zwei typische thermodynamische
Zusténde bei einer deflagrativen und einer detonativen Verbrennung darge-
stellt. Daraus ist deutlich ersichtlich, dass eine Anregungswellenlénge, die
bei einer deflagrativen Verbrennung die grofite Signalstirke erreicht, nicht
der optimalen Wellenldnge fiir die Anregung der bei Detonationen auftre-
tenden OH-Molekiile entspricht. Die Nomenklatur der Bezeichnungen der
einzelnen Anregungslinien hiangt von den Grund- und Anregungsniveaus
ab und soll an dieser Stelle nicht weiter erlautert werden. Im Rahmen
dieser Untersuchungen wurde die P,(8) Linie bei einer Wellenldnge von
248.46 nm gewihlt. Der P;(8) Ubergang weist zwar rechnerisch fiir eine
Gleichdruckverbrennung eine hohere Fluoreszenzintensitét auf, jedoch lag
diese Wellenlénge bereits am Randbereich der mit dem vorhandenen La-
ser noch schmalbandig einjustierbaren Laserwellenlénge, so dass der P»(8)
Ubergang fiir die Gleichdruckverbrennung die gréBte Intensitit aufwies.
Wie in Abbildung 4.5 dargestellt, wiirde sich fiir die Visualisierung der
Reaktionszone anhand des OH-Molekiils bei Detonationen eher der Q;(11)
Ubergang eignen, um ein maximales Signal-Rausch Verhéltnis zu erzielen.
Da im Rahmen dieser Arbeit sowohl deflagrative als auch detonative Flam-
men untersucht wurden, erwies sich der P2(8)—Ubergang fiir beide Verbren-
nungsregime als besser geeignet, da die Reaktionszonen von deflagrativen
Flammen einen ca. 10-fach niedriger Volumenanteil an OH aufweisen. Ab-
bildung 4.6 zeigt ein von Gerlach [Ger96] bestimmtes Emissionsspektrum
von OH nach Anregung des P;(8) Ubergangs, das sich jedoch nur unwe-
sentlich von einer Anregung durch den P»(8) Ubergang unterscheidet. Ent-
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Abbildung 4.5: Anregungsspektrum des OH-Radikals im Abstimmbereich des KrF-
Eximer Lasers, berechnet mit Lifbase [LC99]. Die Maximalfluoreszenz
jedes Spektrums ist auf den Wert 100 normiert.
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Abbildung 4.6: Emissionsspektrum von OH bei Anregung des P;(8) Ubergangs, [Ger96].
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sprechend des nach der Anregung in den A?’Y*, v = 3 Zustand erreichten
Grundniveaus lassen sich charakteristische Wellenldngenbereiche abgren-
zen, wobei der Ubergang A?Y", v =3 — X?II,v = 2 bei einer Wellenliinge
von ca. 298 nm die stédrkste Fluoreszenzemission aufweist.

Der optische Aufbau der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten PLIPF-
Messungen ist in Abbildung 4.7 dargestellt. Als Lichtquelle wurde ein
KrF-EXCIMER-Laser (Typ Compex 150, Fa. Lambda-Physik, Pulsener-
gie ca. 450 mJ) verwendet, der im schmalbandigen Oszillator-Verstérker-
Modus betrieben wurde. Die Pulsdauer des Lasers betragt ca. 17 ns,
wodurch die Verteilung der OH-Radikale sowohl chemisch als auch
stromungsmechanisch eingefroren dargestellt werden kann. Der Laserstrahl
wurde mit der in Abbildung 4.7 dargestellten Linsenanordnung divergent
aufgeweitet und von unten in die Messstrecke eingespiegelt. Dadurch ent-
stand ein Lightsheet mit einer Breite von ca. 100 mm sowie einer Dicke
von 0.5 mm in der Messkammer. Die Polarisationsebene des Laserlichts im

Intensivierte —
CCD-Kamera

Reflexionsfilter 7
Laser-Lightsheet \

(
Flammen- %\ Explosionsrohr {{
ausbreitung )

Polarisationsebene ~100 mm
in der MelRkammer

90° Spiegel

spharische
Linse (f=1000)

Excimer- Zylinderlinse (f=-100)
Laser 90° Spiegel

Abbildung 4.7: Optischer Aufbau der Laser-induzierten Pradissoziations-Fluoreszenz.
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Lightsheet war bei dieser Anordnung parallel zur Achse des Detektions-
system, wodurch nur ein minimaler Anteil des durch Rayleigh-Streuung
entstandenen Storlichts in Richtung des Detektionssystems gestreut wurde
[RYRV97]. Um die Rayleighstreuung sowie die Eigenfluoreszenz der Flam-
me zu filtern, wurde ein Reflexionsfilter eingesetzt, der einen Transmissi-
onsbereich von 20 nm im Bereich der stérksten Emissionsiibergéinge (siehe
Abbildung 4.6) aufweist. Zur Detektion des Fluoreszenzsignals wurde eine
UV-intensivierte CCD-Kamera (Typ: Flamestar, Fa. LaVision, Auflésung
574 x 384 Pixel) verwendet. Pro Versuch konnte aufgrund der begrenzten
Pulsrate des Lasers nur ein Bild aufgenommen werden.



78 5 ERGEBNISSE DER VERSUCHE

5 Ergebnisse der Versuche

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Versuche an dem in Kapi-
tel 3 dargestellten Explosionsrohr werden in vier Teile untergliedert. Im
ersten Teil werden ausschliellich reine Wasserstoff-Luft Gemische unter
Umgebungsbedingungen betrachtet. Dieses Gebiet wurde, wie in Kapi-
tel 2 verdeutlicht, bereits von vielen Autoren eingehend untersucht und
Kriterien fiir das Auftreten der einzelnen Verbrennungsphénomene abge-
leitet. Wie in der Folge gezeigt wird, weisen diese Theorien teilweise erheb-
liche Erklarungsliicken auf, auf die gezielt im ersten Abschnitt eingegangen
wird. Wesentlicher Bestandteil der Analyse der Brennphédnomene sind die
erzielten Erkenntnisse mittels der verwendeten (laser-)optischen Messver-
fahren. Begleitet werden alle Versuchsreihen des weiteren von detaillier-
ten reaktionskinetischen Betrachtungen, die zur Analyse der beobachteten
Phanomene einen wichtigen Beitrag leisten. Weniger bekannt hingegen ist
das Brennverhalten von Wasserstoff-Luft Gemischen unter Variation des
thermodynamischen Anfangszustands sowie unter Beimengung einer drit-
ten Gaskomponente, welche Gegenstand weiterer Abschnitte dieses Kapi-
tels sind.

5.1 Schallnahe Deflagration, Detonation und DDT in
Wasserstoff-Luft (Gemischen

Wasserstoff-Luft Gemische unter Umgebungsbedingungen zeichnen sich
durch einen weiten detonationsfahigen Gemischbereich aus. Mit einer mi-
nimalen Detonationszellweite von ca. 15 mm fiir ein stéchiometrisches Ge-
misch besteht selbst in sehr kleinskaligen Geometrien die Moglichkeit eines
detonativen Verbrennungsablaufs. Fiir die Dimension des im Rahmen die-
ser Arbeit verwendeten Explosionsrohres ergeben sich unter Verwendung
bekannter, konservativer Kriterien (vgl. Kapitel 2) die in Tabelle 5.1 ange-
geben Detonationsgrenzen.

Von besonderem Interesse waren bei der Wahl der durchgefiihrten Versuche
Gemischzusammensetzungen im Bereich der geometriebedingten Detona-
tionsgrenzen auch im Hinblick auf die Fragestellung, unter welchen Be-
dingungen Marginaldetonationen infolge eines DDT-Prozesses entstehen
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Tabelle 5.1: Geometriebedingte Detonationsgrenzen in dem 66 mm Detonationsrohr.

Kriterium Hs-Konzentration

D>\ 19553 vol % Hy (¢ 0.58-2.68)
D>\ 16.4 61 vol % Hy (¢ 0.47-3.72)

konnen.

Abbildung 5.1 zeigt eine Verteilung der charakteristischen reak-
tionskinetischen Gréflen fiir Wasserstoff-Luft Gemische {iber dem
Stochiometrieverhéltnis. Das Expansionsverhéltnis o liegt im detonati-
ven Gemischbereich fiir alle relevanten Zel’dovich-Zahlen 3 in dem Bereich
zwischen 5 und 7. Im Vergleich mit verschiedenen Messungen aus der Li-
teratur ermoglichen diese Expansionsverhéltnisse eine Beschleunigung der
Flamme in den detonativen Bereich bzw. in das Regime der schallnahen
Deflagration, d.h., das o-Kriterium stellt fiir Ho-Luft Gemische keinen li-
mitierenden Faktor fiir die Moglichkeit des Ubergangs von der Deflagration
in die Detonation dar.

Die Berechnung der Stabilitatsparameter einer Detonation (Abbildung 5.1
unten) zeigt, dass der auf die von Neumann (VN) Temperatur bezoge-
ne Aktivierungsenergieparameter 6 gerade dort sein Maximum erreicht,
wo die geometrische Detonationsgrenze einer “planaren” Detonationsfront
(D = )) in der eingesetzten Versuchsanlage liegt. Einen dhnlichen Ver-
lauf zeigt das von Moen at al. [MST*86] verwendete Stabilitétskriterium
(07/7)/(0Ma/Ma). Alle Wasserstoff-Luft Gemische liegen {iber einem Wert
von 10, den Moen et al. als Grenze fiir eine regulire zellulare Detona-
tionsstruktur angaben, d.h. alle Hy-Luft Gemische sollten demnach ei-
ne unregelméaflige Struktur aufweisen, wobei der héchste Grad an Unre-
gelméaBigkeit bei einer Gemischzusammensetzung von ¢ = 1 zu erwarten
ist.

Die berechneten Reaktionszonenldngen A fiir Detonationen sind ebenso
sehr sensitiv im Bereich der unteren Detonationsgrenzen. Theoretisch
konnen hier Werte bis zu 1 cm bei einer planaren Detonation erreicht wer-
den. Die untere Detonationsgrenze stellt deshalb gerade bei den gegebenen
geometrischen Bedingungen des eingesetzten Explosionsrohres einen sehr
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Abbildung 5.1: Charakteristische reaktionskinetische Grofien von Deflagrationen (oben)
und Detonationen (unten) in Wasserstoff-Luft Gemischen bei Umge-
bungsbedingungen (p = 1 bar, T' = 293 K).

instabilen Detonationsbereich dar, der deshalb Gegenstand intensiver ex-
perimenteller Betrachtungen fiir die DDT-Prozesse war.
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5.1.1 Flammenausbreitung in der Hindernisstrecke

Das Beschleunigungspotential einer Flammenfront in den im Rahmen die-
ser Arbeit eingesetzten, verschiedenen Hindernisstrecken stellt die Grund-
lage fiir die Untersuchung von DDT-Vorgéingen in Abhéngigkeit unter-
schiedlicher Flammengeschwindigkeiten dar. Maflgeblich dafiir ist die Ge-
schwindigkeit am Austritt der Hindernisstrecke in das unblockierte Rohr
(siehe Abbildung 3.2, Seite 60), sowie das dort entsprechend vorherrschende
Verbrennungsregime. Hier kann als Vergleich auf eine breite Datenbasis der
Literatur zuriickgegriffen werden. Als Vergleichskriterium werden dabei in
der Literatur (u.a. [BCDT00]) meist Versuche von Peraldi et al. [PKL86]
herangezogen, bei welchen Explosionsrohre der Durchmesser D von 5, 15
und 30 cm mit Blockierraten von BR = 0.43 verwendet wurden. Die
daraus resultierenden Daten bildeten die Grundlage fiir das in Kapitel 2
dargestellte Kriterium d > A fiir das Auftreten von Quasidetonationen in
der Hindernisstrecke. Der Hindernisabstand bei den meisten in der Litera-
tur durchgefiihrten Versuchen zum Brennverhalten in Hindernis-bestiickten
Rohrabschnitten betréigt einen Rohrdurchmesser. Um die Datenbasis zu
erweitern wurden in dieser Arbeit zusétzlich Hinderniskonfigurationen un-
tersucht, bei denen der Hindernisabstand lgp ein mehrfaches des Rohr-
durchmessers betrug.

Abbildung 5.2 zeigt maximale Flammengeschwindigkeiten innerhalb der
Hindernisstrecke des Explosionsrohres fiir sieben ausgewihlte Hinder-
niskonfigurationen.  Periodische Hindernisse mit einem Abstand von
lsp/D < 1.5 erzielten dabei Flammenbeschleunigungen analog zu dem Er-
gebnis von Peraldi et al., d.h. die maximale deflagrative Geschwindigkeit
wurde auch im Rahmen der in dieser Arbeit durchgefithrten Experimente
nahezu gleich der isobaren Schallgeschwindigkeit bestimmt. Ist die Vor-
aussetzung d > A erfiillt, so ist es nach allgemein bekannten Kriterien
moglich, dass ab einer kritischen Gemischzusammensetzung eine Quaside-
tonation auftritt. Fiir Hindernisabstdnde im Bereich des Rohrdurchmessers
konnte dieses Kriterium bestétigt werden, vgl. Konfiguration “60-95-2000"
(Notation der Hindernisbezeichnung siehe Kapitel 3).

Wahlt man hingegen einen grofleren Hindernisabstand bei Blockierraten bis
zu 60%, so erkennt man aus Abbildung 5.2 deutlich, dass Quasidetonatio-
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Abbildung 5.2: Maximale Geschwindigkeit in der Hindernisstrecke fiir sieben verschie-
dene Hinderniskonfigurationen. Notation der Hindernisbezeichnung sie-
he Kapitel 3.

nen bereits bei wesentlich mageren Gemischzusammensetzungen auftreten
konnen. Besonders auffillig ist dabei, dass die Quasidetonationen selbst
in den Fallen auftreten, in denen der Rohrdurchmesser kleiner als die der
Gemischzusammensetzung entsprechenden Detonationszellweite ist. Ein
dhnliches Verhalten wurde auch von Chao et al. [CKL99] in einem quadra-
tischen Explosionsrohr mit 30 cm Kantenldnge und periodisch angeord-
neten, stabférmigen Hindernissen bei Methan-Luft Gemischen beobach-
tet. Eine Interpretation dieses Verbrennungsphénomens gestaltet sich sehr
schwierig, da optische Messungen in diesem Rohrabschnitt nicht realisier-
bar waren. Es ldsst sich jedoch feststellen, dass die Ausbreitung schallnaher
Deflagrationen und Quasidetonationen sehr stark von der geometrischen
Hindernisanordnung abhéngt. Anzunehmen ist, dass in diesem Regime
der Reibungsverlust durch die periodischen Hindernisse infolge des grofien
Hindernisabstands deutlich abnimmt. Durch die Hindernisse hingegen wird
zusammen mit der vergleichsweise kleinen Rohrdimension ein System star-
ker Transversalwellen aufrechterhalten, das zu einer direkten Ziindung des
Wasserstoff-Luft Gemisches hinter der Stofifront fithren kann. Dies lasst
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den Schluss zu, dass die hohe Flammenausbreitungsgeschwindigkeit als eine
Uberlagerung von deflagrativer und stoflinduzierter Flammenausbreitung
interpretiert werden kann.

Eine Ausnahme bildet dabei die Hinderniskonfiguration mit Blenden der
Blockierrate BR = 90%, bei der lediglich 50% der isobaren Schallgeschwin-
digkeit erreicht werden. In diesem Fall propagiert die Flamme, wie be-
reits eingehend in Kapitel 2 beschrieben, in einem Modus aus wechselseiti-
gem Verloschen der Flamme infolge hochturbulenter Scherschichten sowie

anschliefender simultaner Ziindung des Gemischvolumens zwischen zwei
Blenden.

Die hochsten Flammengeschwindigkeiten in der Hindernisstrecke wurden
mit einer Hindernisanordnung bestehend aus Blenden der Blockierrate 30
und 60%, die abwechselnd angeordnet waren, erreicht. Diese Erkenntnis
stiitzt die oben beschriebene Erkldarung, da die Reibungsverluste durch die
Querschnittsverkleinerung der Rohrverblockung in diesem Fall noch weiter
gesenkt werden, die Verblockung des Rohres durch die Hindernisse aber
noch ausreicht, um durch Beugung und Reflektion der fithrenden Sto3welle
starke Transversalwellen zu generieren.

Unterstiitzt wurde die schnelle Flammenausbreitung innerhalb der Hin-
dernisstrecke auch anlagenbedingt durch drei M6-Gewindestangen, die zur
Befestigung der Hindernisblenden erforderlich waren (vgl. Kapitel 3). Ge-
rade bei dem hier vorliegenden kleinen Rohrquerschnitt ist dieser Effekt
— der im Rahmen dieser Arbeit nicht singuldr untersucht wurde — nicht
vernachléssigbar und begiinstigt sowohl die Beschleunigung der deflagrati-
ven Flammen durch erhohten Turbulenzeintrag in die Stromung als auch
die stoflinduzierten Ziindvorgéinge, da an diesen erzeugte Scherschichten
als Ziindkeime zur Auslosung lokaler Mikroexplosionen dienen kénnen.

Die Flammengeschwindigkeiten in der Hindernisstrecke bei groflem Hinder-
nisabstand lassen sich ebenso nicht mit dem D*-Kriterium (siehe Seite 51)
erfassen. Abbildung 5.3 zeigt Werte fiir D* fiir vier unterschiedliche Hinder-
niskonfigurationen. Zusétzlich ist das weit verbreitete und als konservativ
angesehene Kriterium d > A fiir jede Hinderniskonfiguration eingezeichnet.
Es ist deutlich zu erkennen, dass Konfigurationen mit kleinen Werten von
D* nicht zur Quasidetonation gefithrt haben, da entweder der Hindernis-
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Abbildung 5.3: D*-Kriterium fiir ausgewéhlte verwendete Hinderniskonfigurationen.
Notation der Hindernisbezeichnung siehe Versuchsmatrix in Kapitel 3.

abstand zu klein bzw. die Blockierrate zu grof3 war. Das von Kuznetsov et
al. [KAD99] eingefiihrte Kriterium konnte deshalb nur fiir Hinderniskon-
figurationen bestétigt werden, in dem der Hindernisabstand vergleichbar
zum Rohrdurchmesser war, wie exemplarisch anhand der Hinderniskonfi-
guration “60-95-2000" gezeigt. Fiir Hinderniskonfigurationen mit grofiem
Hindernisabstand liegt der charakteristische Wert fiir das Auftreten von
Quasidetonationen deutlich tiefer und wurde fiir die im Rahmen dieser Ar-
beit verwendeten Konfigurationen mit einem Wert von D* = 3 bis 4 mm
berechnet.

5.1.2 Brennregime induziert durch periodische Hindernisse

Die physikalischen Vorgéinge am Ort des Ubergangs von mit periodischen
Hindernissen versehenen Rohrabschnitten in ein unblockiertes Rohr sind
von entscheidender Bedeutung fiir den weiteren Verlauf der Flammen-
ausbreitung. Charakteristische Parameter dabei sind die Ausbreitungsge-
schwindigkeit des Stofl-Flamme Systems, der Abstand zwischen Sto3welle
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und Flamme sowie das vorherrschende Brennregime am Ende der Hinder-
nisstrecke. Besonderes Interesse gilt dabei auch der Frage, unter welchen

Voraussetzungen in einem runden Rohr eine Marginal-Detonation entste-
hen kann. Ausgehend von einer phdnomenologischen Beschreibung von
typischen Verbrennungsabldufen werden diese Phdnomene in der Folge im
Detail weiter erldutert.

Abbildung 5.4 zeigt exemplarisch Verldufe der Flammenausbreitungsge-
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Abbildung 5.4: Verlauf der Flammengeschwindigkeit iiber der Rohrlénge fiir verschie-

dene Hinderniskonfigurationen zur Beschleunigung der Flamme. Oben:
¢ = 0.75, unten ¢ = 0.5.
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schwindigkeiten iiber der Rohrldnge fiir ¢ = 0.75 (oben) und ¢ = 0.5
(unten) nach einer Beschleunigung durch verschiedene Hinderniskonfigu-
rationen im Vergleich zu den jeweiligen Verldufen der Flammenausbrei-
tungsgeschwindigkeit im Rohr ohne Hindernisse. Wird die Flamme nicht
mit Hindernissen beschleunigt, so breitet sie sich in brennstoffarmen Ge-
mischen nur mit einer maximalen Geschwindigkeit von ca. 50 m/s aus,
wie im unteren Teil der Abbildung 5.4 fiir ¢ = 0.5 exemplarisch darge-
stellt. Bei dem Verlauf der Flammenausbreitungsgeschwindigkeit fiir das
Gemisch mit ¢ = 0.75 sind zwei Geschwindigkeitsspriinge erkennbar: Bei
einer Rohrlange von = ~ 3000 mm springt die Geschwindigkeit auf ei-
ne Geschwindigkeit in Hohe der isobaren Schallgeschwindigkeit und bei
& ~ 4000 mm erfolgt der Ubergang in die Detonation. Dieses Ausbrei-
tungsverhalten wird gesondert in Abschnitt 5.1.4 behandelt.

Wird die Flamme mit einer Hindernisstrecke beschleunigt, so erreichen
alle Flammen in der Hindernisstrecke (sofern diese mindestens 2 m lang
ist) bei der Gemischzusammensetzung ¢ = 0.75 (Abbildung 5.4 oben)
das Regime der Quasidetonation und gehen unmittelbar nach dem letz-
ten Hindernis in das Regime einer stabilen CJ-Detonation iiber, wobei
die sich einstellende mittlere Ausbreitungsgeschwindigkeit der Detonati-
onswelle nur unwesentlich von der mit dem eindimensionalen CJ-Modell
berechneten Geschwindigkeit abweicht. Erreicht eine Flamme innerhalb
der verwendeten Hindernisstrecke lediglich Geschwindigkeiten in Hohe der
isobaren Schallgeschwindigkeit, so besteht — wie fiir die Hinderniskonfigura-
tion “60-35-1000” dargestellt — die Moglichkeit, dass die Flamme nach dem
letzten Hindernis kurzzeitig langsamer wird, bevor sie wieder beschleunigt
und bei einer Ausbreitungsgeschwindigkeit in Hohe der isobaren Schallge-
schwindigkeit sprunghaft in eine Detonation {ibergeht. Nahezu allen CJ-
Detonationen geht eine kurze Phase im Regime der iiberkomprimierten
Detonation voraus, wobei die Geschwindigkeit in der iiberkomprimierten
Phase umso grofler ist, je kleiner die Geschwindigkeit in dem Zustand vor
dem DDT-Prozess war. Wie bereits eingehend in Kapitel 2 beschrieben,
ist der tiberkomprimierte Zustand instabil und die Ausbreitungsgeschwin-
digkeit der Detonation fallt auf die CJ-Geschwindigkeit ab. Im Falle des
Ubergangs von der Quasidetonation in die CJ-Detonation kann die Phase
der iiberkomprimierten Detonation vernachlassigt werden.
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Wesentlich komplexer hingegen ist der Verlauf der Flammengeschwin-
digkeiten im Bereich der Detonationsgrenzen, wie im unteren Teil
der Abbildung 5.4 fiir ein Wasserstoff-Luft Gemisch mit einem
Stochiometrieverhéltnis von ¢ = 0.5 dargestellt. Fiir den Fall der Beschleu-
nigung der Flamme mit einem kleineren Hindernisabstand (“60-35-1000"
und “60-95-2000” in Abbildung 5.4) verlangsamt die Flamme unmittelbar
nach den Hindernissen und breitet sich mit einer Ausbreitungsgeschwin-
digkeit von ca. 350 m/s aus. Beide gezeigten Deflagrationen verlangsamen
nach einer Ausbreitungsstrecke von 4 bzw. 5 m auf eine Geschwindigkeit
von lediglich 50 m/s. Der Grund dafiir liegt darin, dass die Geschwin-
digkeit der Stofiwelle, die sich am Hindernisaustritt noch mit der gleichen
Geschwindigkeit wie die Flamme ausgebreitet hat, wesentlich schwécher
abnimmt und somit das Rohrende deutlich eher erreicht als die Flammen-
front. Der reflektierte Druckstof§ trifft auf die Flamme und die dadurch
induzierte, hohe Stromungsgeschwindigkeit entgegengesetzt zur Ausbrei-
tungsrichtung der Flamme fithrt dazu, dass die Expansionsstromung vor
der Flamme — und somit auch ihre Ausbreitungsgeschwindigkeit — in diesen
Féllen nahezu eliminiert wird.

Liegen die Ausbreitungsgeschwindigkeiten in der Hindernisstrecke im Mit-
tel iiber der isobaren Schallgeschwindigkeit, so kénnen sich mehrere Brenn-
regime im unblockierten Rohrabschnitt einstellen, wie exemplarisch fiir die
Hinderniskonfiguration “60-185-2000” dargestellt. Bei gleichen Gemisch-
zusammensetzungen besteht die Moglichkeit, dass die Flamme nach den
Hindernissen langsamer wird und sich als Deflagration weiter mit einer Ge-
schwindigkeit von ca. 500 m/s ausbreitet, bis auch hier die Gegenstromung
hinter der reflektierte Druckwelle die Flamme an ihrer weiteren Ausbrei-
tung hindert. Ebenso ist es aber auch moglich, dass die Flamme unmittel-
bar nach den Hindernissen in das Detonationsregime iibergeht. Eine dritte
Moglichkeit besteht darin, dass die Flamme anndhrend die Geschwindig-
keit wie in der Hindernisstrecke beibehélt und sich als schnelle Deflagration
bis zum Rohrende hin ausbreitet. Dieses Verhalten wurde jedoch nicht be-
obachtet, wenn die Lange der Hindernisstrecke 3 m betrug. In diesem Fall
wurde nur der Ubergang in die Deflagration beobachtet.

Die An- und Entkopplungsvorgéinge zwischen Stofiwelle und Flammenfront
sind in Abbildungen 5.5 bis 5.7 dargestellt. Abbildung 5.5 zeigt anhand



88 5 ERGEBNISSE DER VERSUCHE

Gradientenstarke Flammenfront Stoldfront

—t e
abnehmend zunehmend

Abbildung 5.5: Deflagrative Flammenausbreitung am Ubergang von der Hindernis-
strecke in das unblockierte Rohr (Hinderniskonfiguration: “60-185-
30007). Integraler Dichtegradient visualisiert mittels Farbschlierenpho-
tographie, ¢ = 0.42, up = 800 m/s.
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von drei Momentaufnahmen den zeitlichen Verlauf der mittels der Farb-
schlierenphotographie bestimmten Dichtegradientenverteilung einer defla-
grativen Flammenfront, die nach der letzten Blende der Hindernisstrecke
in das unblockierte Rohr iibertritt. Die Stoffront weist aufgrund von Beu-
gungseffekten an der letzten Blende (BR=60%) eine grofie Kriimmung auf.
Die relativ groflen blaugefiarbten Bereiche entstehen durch die integrale
Abbildung der dreidimensionalen, parabolische Form der Stofiwelle. Un-
mittelbar hinter der Stoflfront nimmt die Dichte, wie an der gelben Farbung
zu erkennen ist, stetig ab. Die Erwdrmung in der Reaktionszone senkt die
Dichte des Fluids weiter, wodurch die Flammenfront an der Rotfarbung im
Farbschlierenbild erkennbar ist. Infolge der im Verhéltnis grofieren Absen-
kung der Temperatur im Vergleich zu dem Druck steigt die Dichte hinter
der Reaktionsfront wieder an, wodurch sich eine Blaufarbung bei der Farb-
schlierenmessung ergibt.

Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Flammenfront sowie der Stofifront
betragt urp ~ 800 m/s. Die Flamme behélt unmittelbar nach der Hin-
dernisstrecke einen konstanten Abstand von 2-3 cm zu der Stoflfront bei,
bevor — wie aus den Messschrieben der Photodioden und Druckaufnehmer
bestimmbar ist — die Flamme sprunghaft auf eine Ausbreitungsgeschwin-
digkeit von up ~ 450 m/s abfillt und somit den Abstand zu der StoBfront,
deren Geschwindigkeit bis zum Rohrende stetig auf 650 m/s abfallt, kon-
tinuierlich vergréfert.

Abbildung 5.6 zeigt den Ubergang einer Quasidetonation in eine CJ-
Detonation nach der Hindernisstrecke. Aufgrund des Reibungsverlustes
in der Hindernisstrecke liegt die Ausbreitungsgeschwindigkeit am Hinder-
nisaustritt um ca. 100 m/s unterhalb der CJ-Geschwindigkeit (1770 m/s).
Dadurch betriagt die Induktionslénge laut Berechnungen mit dem ZND-
Code ca. 7 mm, was auch deutlich in den oberen drei Momentaufnah-
men ersichtlich ist. In der dritten Momentaufnahme bildet sich eine er-
ste Transversalwelle aus, wodurch das Gemisch hinter dem Machstamm
direkt, d.h. ohne erkennbare Induktionslédnge reagiert. In der vierten Mo-
mentaufnahme hat die Detonationsfront bereits auf ihre entsprechende CJ-
Ausbreitungsgeschwindigkeit beschleunigt, bei welcher die Induktionslange
nach dem ZND-Berechnungsmodell 0.04 mm betréigt, ein Abstand der
mit der integral messenden Methode der Farbschlierenphotographie 6rtlich
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Abbildung 5.6: Ubergang einer Quasidetonation in eine CJ-Detonation nach der Hin-

0.66, up = 1650 m/s.

dernisstrecke “60-185-30007, ¢
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nicht mehr aufgelost werden kann.

Wie bereits in Abbildung 5.2 dargestellt und oben aufgefiihrt, wurde bei
der Hinderniskonfiguration “60-185-3000” ein Brennverhalten beobachtet,
bei dem die Flamme in der Hindernisstrecke mit einer, dem Quasidetonati-
onsregime entsprechenden Geschwindigkeit propagiert, jedoch unmittelbar
nach der letzten Blende auf eine Ausbreitungsgeschwindigkeit der schnellen

Deflagration iibergeht und im weiteren Verlauf weiter verlangsamt (vgl. Ab-
bildung 5.4).

Abbildung 5.7 zeigt Momentaufnahmen dieses Ubergangs bei einer Ge-
mischzusammensetzung von ¢ = 0.54. Die Sto8-/Flammenkontur unmit-
telbar nach dem Hindernis ist vergleichbar zu dem oben beschriebenen
Fall des Ubergangs von der Quasidetonation in die CJ-Detonation. In bei-
den Féllen muss, aufgrund des geringen Abstands zwischen Stofiwelle und
Flamme sowie der hohen Ausbreitungsgeschwindigkeit, ein stoflinduzier-
ter Reaktionsverlauf vorliegen. Da in dem Rohrabschnitt der optischen
Sektion die Ausbreitungsgeschwindigkeiten sowohl der Flammenfront als
auch der Stofwelle langsamer werden, bleiben beide Systeme vorerst stark
aneinander gekoppelt. Jedoch erfolgt weder ein Ubergang in die Spin-
detonation (siehe unten) noch in eine planare Detonation aufgrund der
Zellweitenlimitierung dieser Gemischzusammensetzung. Vielmehr geht die
Flamme von der stoflinduzierten Verbrennung in eine Deflagration iiber.
Durch diese hohe Brenngeschwindigkeit {iber der isobaren Schallgeschwin-
digkeit befindet sich die Flamme jedoch in einem iiberkritischen Zustand,
der, wie von Brehm [Bre87] analytisch hergeleitet, nicht stabil ist. Da
die Flamme aber keine stabile und selbsterhaltende Zellstruktur aufbauen
kann, versucht sie, durch Bildungen von Druckwellen, welche die Tempe-
ratur vor der Front erhohen, wieder in einen stabilen Zustand zu kommen.
Die Momentaufnahmen 3 und 4 von Abbildung 5.7 zeigen die Entstehung
einer derartigen Druckwelle (erkennbar an der blauen Linie innerhalb der
gelb/rot gefiarbten Reaktionszone). Diese Druckwelle bewegt sich auf die
fithrende Stofiwelle zu. Treffen auf diese Weise generierte Druckwellen auf
den der Flamme voranlaufenden Verdichtungsstof§ auf, fithren sie diesem
Energie zu, wodurch die Sto3welle stéarker als die Flammenfront durch den
geanderten thermodynamischen Zustand beschleunigt. Dadurch entkop-
pelt sich die Flammenfront von der Stofront und ihr Abstand vergroflert
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Abbildung 5.7: Ubergang einer Quasidetonation in eine Deflagration nach der Hinder-
nisstrecke “60-185-3000", ¢ = 0.54.
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sich.

Wie in Abbildung 5.8 dargestellt, kann die Entstehung einer derartigen
Druckwelle Ausloser fiir den Ubergang einer deflagrativen Flamme in die
Detonation sein. Durch eine 1 m lange Hindernisstrecke beschleunigt das
StoB}- /Flamme-System bis zur Rohrmitte (optische Sektion) auf eine Ge-
schwindigkeit von up = 1050 m/s. Auch hier entsteht in der Reaktionszone
—nach dem gleichen Mechanismus wie oben beschrieben — eine Druckwelle,
an welche die Flamme direkt ankoppelt, siehe Momentaufnahme 4 von Ab-
bildung 5.8. Fiir diese Gemischzusammensetzung ist das Detonationszell-
weitenkriterium erfiillt, wodurch an der Druckwelle eine zellulare Struktur
entsteht die im weiteren Verlauf als Detonationsfront die fithrende Stof3-
welle {iberholt.

Wie bereits aus Abbildung 5.4 hervorgeht, wurden Detonationen unterhalb
des D > )\ Kriteriums beobachtet. Das Auftreten dieser Detonation hangt
jedoch stark von den verwendeten Hinderniskonfigurationen zur Beschleu-
nigung der Flamme ab. Abbildung 5.9 zeigt die geometrischen Grenzen
fiir das Auftreten von Detonationen in Abhéngigkeit der verwendeten Hin-
derniskonfiguration. Fiir unterstochiometrische Wasserstoff-Luft Gemische
zeichnet sich eine klare Abgrenzung ab: Es gilt generell das Kriterium, dass
DDT Prozesse in dem Explosionsrohr fiir alle Konfigurationen bis zu der
Grenze D = X auftreten. Jedoch kénnen DDT-Prozesse auch bis hin zu der
D = \/7 Grenze fiir die einképfige Spindetonation (siehe Abschnitt 2.3.3)
auftreten. Die D = X\ Grenze wird aber nur fiir Hinderniskonfiguratio-
nen unterschritten, in welchen unter der D = A und somit auch unter der
d = X\ Grenze innerhalb der Hindernisstrecke die isobare Schallgeschwindig-
keit tiberschritten wurde (siche Abschnitt 5.1.1). In diesen Fillen besteht
die Moglichkeit, dass eine Spindetonation — wie in Abbildung 5.10 dar-
gestellt — unmittelbar nach der Hindernisstrecke auftritt. Auffillig dabei
ist, dass im Falle einer 3 m langen Hindernisstrecke keine Spindetonatio-
nen auftreten. Der Grund dafiir konnte darin liegen, dass unmittelbar an
das Ende der 3 m langen Hindernisstrecke die optische Sektion anschlief3t.
Deren Riickspriinge fithren durch die Querschnittserweiterung bereits zu
einem zu groflien Druckabfall iiber der Stofifront dar. Ebenso weicht der
Querschnitt des Rohres an diesem Ort von der Idealform eines runden
Rohres ab, die wiederum gerade fiir die Initiierung einer Spindetonation
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Abbildung 5.8: Ubergang einer schnellen Deflagration in eine Detonation an der defla-
grativen Flammenfront ca. 2 m nach der Hindernisstrecke “60-300-9007,
¢ = 0.65, up = 1050 m/s.
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Abbildung 5.9: Geometrische Grenzen fiir DDT-Prozesse im Explosionsrohr.

zwingend erforderlich ist, siehe Abschnitt 2.3.3.

In der Literatur wird die Moglichkeit einer iiber einen DDT-Prozess ein-
geleiteten Spindetonation teilweise kontrovers diskutiert. Im Rahmen der
in dieser Arbeit durchgefithrten Versuche traten Spindetonationen wie ge-
zeigt nur unmittelbar hinter der Hindernisstrecke auf. Lee et al. [LKF84]
gaben fiir Messungen an Anlagen mit dhnlichen geometrische Verhéltnissen
an, dass auch DDT-Prozesse in Abstand von der Hindernisstrecke bis zu
der D = \/7 Grenze auftreten kénnen. Messungen mit den Hindernissen
“60-35-1000” und “60-95-1000" gehen auch iiber die D = A Grenze hinaus
und wiirden, wie auch die Ergebnisse von Lee et al., der oben beschrie-
benen These widersprechen. Eine genaue Analyse der Versuche von Lee
et al. ergibt hingegen, dass sich die fithrende Stolwelle im Moment des
DDT Prozesses ca. 0.5 m vor der Flammenfront befindet und somit keinen
direkten Einfluss auf den DDT-Prozesse hat. Jedoch &dndert die Druck-
welle den thermodynamischen Zustand des unverbrannten Gemisches vor
der Flamme. Messungen der Detonationszellenweite unter leicht erh6htem
Anfangsdruck und -temperatur (p = 1.5 bis 3 bar, T = 373 K) von Ties-
zen et al. [TSBT86] hingegen zeigten, dass fiir diesen thermodynamischen
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Abbildung 5.10: Hochgeschwindigkeits-Schlierenfotographie  einer  Spindetonation;
Wasserstoff-Luft Gemisch, ¢ = 0.48, verwendete Hinderniskonfigura-
tion “60-185-2000".

Zustand die Detonationszellweite eines Ho-Luft Gemisches der Sensitivitat
¢ = 0.52 von A =~ 100 mm fiir den Umgebungszustand auf einen Wert von
A =~ 60 mm absinkt, wodurch das im Rahmen dieser Arbeit ermittelte Kri-
terium fiir den Ubergang in die Detonation auch hier erfiillt ist. Die bei
diesem DDT gebildete Detonationsfront propagiert hinter der fiihrenden
StoBfront und schlieft am Rohrende zu ihr auf. Dieser Vorgang zeigt je-
doch auch, dass die Anwendung von Kriterien, die auf Detonationszellweite
bezogen werden, im Rahmen der Sicherheitsforschung mit grofler Sorgfalt
erfolgen muss, um die Detonationsfahigkeit eines Gemisches nicht zu un-
terschéitzen.
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Neben den geometrischen DDT-Grenzen stellt sich haufig die Frage nach
der kritischen Flammengeschwindigkeit, ab welcher ein DDT-Prozess ein-
treten kann. Abbildung 5.11 zeigt die Abhingigkeit des Ubergangs ei-
ner deflagrativen Verbrennung in eine Detonation unmittelbar nach dem
letzten Hindernis von der maximalen Flammengeschwindigkeit in der Hin-
dernisstrecke. Das Erreichen der isobaren Schallgeschwindigkeit ist, wie
aus Abbildung 5.11 erkennbar, eine notwendige Voraussetzung fiir die
Auslosung eines DDT-Prozesses. Jedoch, wie anhand von Abbildung 5.4
(Seite 85) bereits dargelegt, stellt dies keine hinreichende Bedingung dar.
Der Grund dafiir liegt in dem Abstand zwischen Stoflwelle und Flam-
menfront am Hindernisaustritt. Befindet sich die Flammenfront unmit-
telbar hinter der Stofiwelle (d.h., es liegt bereits ein quasi-stofiinduzierter
Verbrennungsprozess vor), so erfolgt mit grofer Wahrscheinlichkeit ein
Ubergang in die Detonation an der Stoffront. Liegt jedoch ein endliche
grofler Abstand zwischen Druckwelle und Flamme vor (z.B. betrigt der
Abstand zwischen Stolwelle und Flamme in Abbildung 5.4 im Fall “60-35-
1000”, ¢ = 0.75 10 cm am Hindernisaustritt), so muss der DDT-Prozess
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Abbildung 5.11: DDT-Prozesse unmittelbar nach und in Abstand von der Hindernis-
strecke in Abhéngigkeit der maximalen Flammengeschwindigkeit in
der Hindernisstrecke.
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an der Flammenfront bzw. zwischen Stolwelle und Flammenfront erfol-
gen, was jedoch aufgrund der zu hohen Ziindverzugszeit in dem vorkon-
ditionierten Gemisch hinter der sich relativ langsam bewegenden Stof3-
front nicht moglich ist. Vielmehr nimmt die Turbulenzenergie in der
Stromung vor der Flamme schlagartig durch den Wegfall der Hindernis-
se ab, wodurch die Flamme diese hohe Ausbreitungsgeschwindigkeit nicht
weiter aufrechterhalten kann, unmittelbar nach den Hindernissen lang-
samer wird und somit den Abstand zu der Stofiwelle, die lediglich auf-
grund von Reibungsverlusten kontinuierlich langsamer wird (vgl. Abbil-
dung 5.4), vergroflert. Die Flammenfront beginnt anschlieBend erneut
aufgrund fluiddynamischer Riickkopplungseffekte zu beschleunigen, wobei
jedoch die Stromungsgeschwindigkeit vor der Flamme durch den grofien
Abstand zur Stofwelle deutlich geringer ist. Durch die Flammenbeschleu-
nigung nimmt auch die Stromungsgeschwindigkeit des unverbrannten Ge-
misches vor der Flamme zu und je mehr sie den Abstand zu der Stofiwelle
verringert, desto mehr ist das Gas unmittelbar vor der Flamme vorkondi-
tioniert. Dieser Effekt sowie die Zunahme der Stréomungsgeschwindigkeit
durch die Annédherung der Flamme an das Nachstromgebiet der Stoffront
lassen die Flamme wieder auf Geschwindigkeiten in Bereich der isobaren
Schallgeschwindigkeit ansteigen, wodurch die Flamme auf die Stoffront
auflaufen und in eine Detonation iibergehen kann.

Liegt die Gemischzusammensetzung des Wasserstoff-Luft Gemisches in ei-
nem Bereich zwischen den geometrischen Grenzen der Spin- sowie der pla-
naren Detonation, so besteht die Moglichkeit, dass die Flamme die Ge-
schwindigkeit bis zum Rohrende nahezu konstant beibehélt, d.h. es erfolgt
weder ein Geschwindigkeitssprung in die Detonation noch in die bereits
oben beschriebene, langsame Deflagration. Die Voraussetzungen fiir das
Entstehen dieser schnellen Deflagrationen sind identisch zu denen der Spin-
detonation. Um eine statistisch abgesicherte Aussage iiber die Wahrschein-
lichkeiten zu geben, wann welches Verbrennungsphénomen auftritt, wurden
alleine in diesem Gemischbereich {iber 250 Versuche mit der Hinderniskon-
figuration “60-185-2000" durchgefiihrt, bei welcher in der Hindernisstrecke
die isobare Schallgeschwindigkeit tiberschritten wurde. Die Verteilung der
Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten der drei moglichen Verbrennungsre-
gime in diesem Bereich ist in Abbildung 5.12 dargestellt. Gerade im Bereich
um ¢ = 0.5 betrdgt die Wahrscheinlichkeit fiir das Eintreten einer schnellen
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Abbildung 5.12: Verteilung der Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten des Verbrennungs-
regimes der Deflagration, der schallnahen Deflagration und der Deto-
nation im Gemischbereich A\/m < D < A, wenn in der Hindernisstrecke
(hier verwendete Konfiguration “60-185-2000”) die isobare Schallge-
schwindigkeit iiberschritten wird.

Deflagration iiber 20% und ist somit gleich zu der Wahrscheinlichkeit fiir
den Ubergang in eine Marginaldetonation. Ist hingegen die Grenze D = X
fiir den Ubergang in eine planare Detonation erreicht, so betrigt dafiir die
Wahrscheinlichkeit 100%.

Wie auch in den Regimes, in denen ein Ubergang in die Detonation auftritt,
hat auch hier die der Flamme voranlaufende StofSwelle eine entscheidende
Bedeutung fiir die Ausbreitung dieser schnellen Deflagrationen. Abbildung
5.13 zeigt exemplarisch den Verlauf der Stolwelle sowie der Flammenfront
iiber der Rohrléange fiir eine schnelle Deflagration in einem Hs-Luft Ge-
misch von ¢ = 0.46, beschleunigt mit einer “30-185-2000” Hindernisstrecke.
Es ist deutlich erkennbar, dass die Geschwindigkeiten der Stof3- sowie der
Flammenfront nur im Mittel konstant sind und vielmehr antizyklisch um
einen Mittelwert beschleunigen und wieder verlangsamen, ein Charakteri-
stikum des “Choking-Flame” Regimes [She00]. Die Flammenfront verkiirzt
dabei den Abstand zu der Stowelle und fiihrt ihr Energie durch sekundére
StoBwellen zu. Durch diese Energiezufuhr beschleunigt die Stofwelle auf
eine Geschwindigkeit, die fiir die deflagrative Flamme zu hoch ist um der
StofBwelle unmittelbar zu folgen. Die einzige Moglichkeit fiir die Flamme,
diese Geschwindigkeit aufrechterhalten zu kénnen, besteht darin, dass diese
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Abbildung 5.13: Verlauf der Geschwindigkeit der StofSwelle sowie der Flammenfront
iiber der Rohrlénge fiir eine schnelle Deflagration in einem Hs-Luft
Gemisch von ¢ = 0.46. Verwendete Hinderniskonfiguration: “60-185-
20007

Deflagration in eine Spindetonation iibergeht. Wie bereits oben beschrie-
ben, wurde dieses Phianomen im unblockierten Rohr jedoch nicht beobach-
tet, da sich die Flamme dafiir unmittelbar hinter der StoSwelle befinden
muss. Bin Ubergang an der deflagrativen Flammenfront bzw. zwischen der
StoBfront und der Flammenfront ist aufgrund der hohen Aktivierungsener-
gien in diesem Gemischbereich (vgl. Abbildung 5.1, Seite 80) bei grofleren
Absténden zwischen Flamme und Druckwelle (Gréfienordnung cm) nicht
moglich. Aus diesem Grund verlangsamt die Flamme wieder, der Abstand
zur Druckwelle nimmt wieder zu und der Zyklus beginnt von neuem.

Der stromungsmechanische sowie der thermodynamische Zustand des un-
verbrannten Gemisches zwischen der Stofiwelle und der Flammenfront re-
prasentiert sehr gut die Situation, wie sie auch bei sensitiveren Gemi-
schen kurz vor dem Ubergang der Deflagration in eine planare Detona-
tion vorherrscht. Der thermodynamische Zustand kann hinreichend ge-
nau durch Kenntnis der Stoflwellengeschwindigkeit abgeschétzt werden,
wodurch sich die relevanten Flammenparameter (laminare Flammendicke
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und Brenngeschwindigkeit) aus den Korrelationen (2.15) und (2.16) so-
wie aus den entsprechenden Stoffdaten (berechnet mit auf STANJAN
[Rey86] basierenden Routinen) ergeben. Eine Klassifizierung dieser Flam-
men nach dem Phasendiagramm von Peters [Pet97] erfordert jedoch auch
die Bestimmung von stromungsmechanischen Kenngréfien, deren mess-
technische Bestimmung, wie in Kapitel 4 dargestellt, nicht moéglich war.
Um dennoch eine Klassifizierung vorzunehmen, wurden diese Grofien wie
folgt abgeschéatzt: Die voranlaufende Stolwelle wirbelt Partikel von der
Rohrwand auf, deren Bewegung im Rahmen der Hochgeschwindigkeits-
Schlierenphotographiemessungen verfolgt werden konnte. Die Geschwin-
digkeit der Partikel entspricht dabei der Geschwindigkeit des unverbrann-
ten Gemisches vor der Flamme. Die Turbulenzintensitdt wurde dabei
aus dem Turbulenzgrad abgeschitzt, fiir den ein Wert von 5% ange-
nommen wurde. Dies entspricht Messungen von Beauvais [Bea94] bei
Stromungsgeschwindigkeiten von ca. 100 m/s. Das integrale Langenmaf
der Stromung wurde mit einem Wert von 0.05D bis 0.1D angesetzt, was
fiir Rohrstromungen mit hohen Reynoldszahlen eine allgemein verwendete
Abschétzung darstellt und auch von Beauvais fiir Expansionsstréomungen
von sich schnell ausbreitenden Deflagrationen iiber einen weiten Gemisch-
bereich experimentell bestatigt wurde. Da in dem Phasendiagramm ledig-
lich Groflenordnungen dieser Werte einen Einfluss auf das jeweilige Brenn-
regime haben, stellt diese Approximation eine ausrechende Genauigkeit fiir
die Klassifizierung dar.

Wie in Abbildung 5.14 dargestellt, ergab die Auswertung der Versuche,
dass das Brennregime der schnellen Deflagrationen im Grenzbereich zwi-
schen den diinnen und den unterbrochenen Reaktionszonen liegt. Ebenso
liegt dieser Bereich an der Da = 1 Grenze, die den Bereich der fithrenden
Flammenfront von der volumetrischen Reaktion trennt. Wie in der Folge
gezeigt wird, konnte dieses analytische Ergebnis mit Hilfe von laseropti-
schen Mefmethoden (PLIPF) bestétigt werden.

Aufgrund der identischen Versuchsanlagen liegt es nahe, das von Beau-
vais gefundene Brenngesetz fiir das Brennregime von schallnahen, defla-
grativen Flammen auf seine Giiltigkeit hin zu {iberpriifen. Wie bereits
oben dargestellt, konnten im Rahmen dieser Arbeit die dafiir erforderlichen
Turbulenzparameter nicht experimentell bestimmt werden. Jedoch wurde
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Abbildung 5.14: Klassifizierung der turbulenten Deflagration unmittelbar vor dem DDT
im Phasendiagramm nach Peters.

gerade fiir Gemische an der unteren Detonationsgrenze festgestellt, dass
sich im Falle einer Deflagration die Flamme im Mittel mit der identischen
Geschwindigkeit wie die vor ihr laufenden Sto3welle ausbreitet. Da hin-
ter der StoBiwelle die Fluidgeschwindigkeit sowie die thermodynamischen
Groflen analytisch berechnet werden kénnen, ist es moglich, mit den auch
fiir das Borghi-Diagramm getroffenen Annahmen die Giiltigkeit des Brenn-
gesetzes fiir dieses Brennregime zu bestétigen. Tabelle 5.2 zeigt fiir die in
Abbildung 5.13 gezeigte Flammenausbreitung mit einer mittleren Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit von 1000 m/s in einem Gemisch von ¢ = 0.46 zur
Berechnung der turbulenten Brenngeschwindigkeit laut Gleichung (2.27)
erforderlichen Gréflen. Mit diesen Werten ergibt sich eine Flammenaus-
breitungsgeschwindigkeit von up = 950 m/s, was mit der experimentellen
Beobachtung der gleichen Geschwindigkeit von Stofiwelle und Flamme gut
iibereinstimmt und die Giiltigkeit des Brenngesetzes von Beauvais auch in
diesem Bereich bestétigt.
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Tabelle 5.2: Fluiddynamische und stromungsmechanische Gréflen zur Bestimmung der
Brenngeschwindigkeit hinter einer Stowelle (PS=Post Shock).

StofBgeschwindigkeit: 1000 m/s
Fluidgeschwindigkeit: 722 m/s
integrales Léngenmafl [Bea94]: 3.5 mm
rms-Turbulenzintensitét u.,,, (Tu = 0.1): 72 m/s
Druck ppg hinter Stof3: 8.4 bar
Temperatur Tpg hinter StoB: 673 K
laminare Brenngeschwindigkeit s; im Normzustand: 1m/s
laminare Brenngeschwindigkeit s;(pps, Tps): 44 m/s
laminare Flammendicke 6;(pps, Tps) = A/ (pcpsi)|ps: 3.6 pm
Lewis Zahl Le: 0.36
Loschungsterm (K Le) 1.5

5.1.3 Untersuchung der Flammenstruktur

Die Schlierenaufnahmen und analytischen Untersuchungen im vorangegan-
genen Kapitel haben gezeigt, dass sowohl bei schnellen Deflagrationen als
auch bei Detonationen am Rande der Detonationsgrenzen Brennverhalten
beobachtet werden kénnen, die mittels klassischer Theorien nicht eindeu-
tig interpretierbar sind. Von besonderem Interesse war im Rahmen der
in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen der Bereich der margina-
len Detonation. Es ist bekannt, dass sich Detonationen in einem Rohr in
Gemischen mit A\ = Dm als einképfige Spindetonation sowie ab A < D
als planare Detonation ausbreiten. Die Untersuchung, welche Struktur
die Flamme in dem Zwischenbereich einnimmt, wurde deshalb anhand
der zweidimensionalen Verteilung der OH-Radikale mit Hilfe der plana-
ren Laser-induzierten Pridissoziations-Fluoreszenz (PLIPF) durchgefiihrt.
Gerade in diesem hochdynamischen Bereich weichen jedoch die Flammen-
konturen bei identischen Randbedingungen mitunter stark voneinander ab.
Aus diesem Grund wurden iiber 300 mit PLIPF bestimmten Flammenkon-
turen fiir diesen Gemischbereich miteinander verglichen, um eine eindeuti-
ge Aussage iiber die wahrscheinlichsten Flammenkonturen zu erméglichen
und Fehlinterpretationen infolge Messfehler und nicht eindeutigen Schnitt-
bildern der stark dreidimensionalen Kontur zu verhindern.
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5.1.3.1 Schallnahe Deflagration

In Abbildung 5.15 ist die OH-Radikalenverteilung von schnell brennen-
den Deflagrationen dargestellt. Die Gesamtausdehnung der Flammenfront
in axialer Richtung betragt fiir beide Flammenkonturen ca. 3 cm und ist
vergleichbar zu der Ausdehnung der in Abbildung 2.5/B (Seite 17) darge-
stellten diinnen Reaktionszonen. Obwohl die in Abbildungen 5.15/a und b
gezeigten Bilder nahezu identische Gemischzusammensetzungen besitzen,
weichen die Ausbreitungsgeschwindigkeiten voneinander ab. Abbildung
5.15/a zeigt eine Deflagration mit einer Geschwindigkeit von 540 m/s,
die kontinuierlich langsamer wird, Abbildung 5.15/b hingegen zeigt eine
schnelle Deflagration von ca. 850 m/s im Moment der PLIPF-Messung, die
bis zum Rohrende auf eine Geschwindigkeit von ca. 1050 m/s beschleunigt.

Bei genauerer Analyse der in Abbildung 5.15 dargestellten Flammenkon-
turen zeigen sich auch Unterschiede. Die in Abbildung 5.15/a dargestell-
te Flammenkontur weist eine weitgehend zusammenhédngende Flammen-
kontur auf, wobei deutlich die zellulare Struktur erkennbar ist. Diese
Struktur findet sich auch in der in Abbildung 5.15/b gezeigten Flammen-
struktur wieder. Die Bestimmung der absoluten Dicke der Reaktionszone
gestaltet sich bei Deflagrationen mit dem Verfahren der planaren Laser-
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Abbildung 5.15: OH-Radikalenverteilung schallnaher Deflagrationen nach Beschleuni-
gung mit der Hinderniskonfiguration “60-185-2000”, (a) ¢ = 0.49,
up = 540 m/s, (b) ¢ = 0.51, up = 850 m/s.
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induzierten Préadissoziations-Fluorezenz am OH-Radikal als sehr schwie-
rig, da bei Gleichdruckverbrennungen in diesem Gemischbereich ca. 75%
der maximalen OH-Konzentration hinter der eigentlichen Reaktionszone
verbleiben. Deutlich erkennbar ist aber dennoch sowohl eine makroskopi-
sche als auch mikroskopische Vergroflerung der Reaktionszone zum einen
durch grofle Wirbel, die die gesamte Reaktionszone auffalten und zum
anderen durch Wirbel, die kleiner als die laminare Reaktionszone sind
und zu lokalen Loscheffekten innerhalb der Flamme fiihren. Die Ober-
flichenvergrofferung der Flammenfront fithrt u.a. zu diesen hohen Ausbrei-
tungsgeschwindigkeiten durch den vergréflerten Energieumsatz pro Zeit-
einheit. Charakteristisch fiir viele Flammenstrukturen schneller (“schall-
naher”) Deflagrationen ist jedoch auch stets ein Bereich von OH-Radikalen,
in welchem keine definierten Flammenstrukturen erkennbar sind (siche Ab-
bildung 5.15/b). Ein Vergleich mit den von Jordan [Jor99] beobachteten
und nachgewiesenen Volumenreaktionen bei Freistrahlziindvorgéngen las-
sen den Schluss zu, dass es sich auch in diesem Fall um eine volumetri-
sche Reaktion handelt. Dies bestatigt auch die in Kapitel 5.1.2 dargelegte
Abschétzung, dass das Brennregime der schnellen Deflagrationen sich an
der Grenze zu den volumetrischen Reaktionszonen (Da < 1) befindet.

5.1.3.2 Detonationen in Gemischen mit A > D

Im Bereich zwischen den klassischen Grenzen fiir Detonationen (A\/7m <
D < \) treten, wie bereits dargestellt, neben Deflagrationen auch De-
tonationen auf, deren Ausbreitungsmechanismen mit den Modellen der
Spindetonation bzw. der planaren Detonation nicht eindeutig interpretiert
werden konnen. Auch bei Detonationen ist ein grofler Anteil des OH-
Molekiils hinter der Reaktionszone, wie in Abbildung 2.13 dargestellt, sta-
bil, wodurch auch hier die PLIPF-Messtechnik am OH-Radikal nur bedingt
fiir die Bestimmung der Reaktionszonen geeignet ist. Gerade aber in die-
sem Gemischbereich treten Effekte hinter der Reaktionszone auf, die von
entscheidender Bedeutung fiir das Ausbreitungsverhalten dieser Marginal-
Detonationen sind.

Die einfachste Form der Detonationsausbreitung und zugleich auch die geo-
metrische Detonationsgrenze fiir runde Rohre stellt die Spindetonation dar.
Abbildung 5.16 zeigt die OH-Radikalenverteilung einer einkdpfigen Spin-
detonation, deren Reaktionsfront um die Rohrachse rotiert. Der Ausbrei-
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Abbildung 5.16: Visualisierung der OH-Radikalenverteilung einer Spindetonation. Ge-
mischzusammensetzung: ¢ = 0.48 Hay-Luft, Ausbreitungsgeschwindig-
keit up = 1580 m/s, Hinderniskonfiguration “60-185-2000".

tungsmechanismus einer Spindetonation wurde in der Literatur bereits de-
tailliert untersucht (vgl. u.a. [ST65, SC74]), und sei an dieser Stelle nur aus
Griinden der Vollstandigkeit der beobachteten Brennverhalten aufgefiihrt.

Neben den Spindetonationen treten in diesem Bereich auch planare Deto-
nationsformen auf. Dies erscheint fiir diesen Gemischbereich aus reakti-
onskinetischer Sicht durchaus als realistisch, da die Induktionslénge einer
detonativen Flamme von ¢ = 0.48 bei A = 1 cm liegt”.

Abbildung 5.17 zeigt die Visualisierung der OH-Radikalenverteilung von
Marginaldetonationen, bei denen die Detonationszellweite den 1.6-fachen
Betrag des Rohrdurchmessers einnimmt. Durch die Stabilitdt des OH-
Radikals ist deutlich zu erkennen, dass sich innerhalb des bereits abrea-
gierten Gasgemisches Taschen von Frischgas befinden. Die Ausbildung von
nicht abreagierten Frischgastaschen hinter einer Detonationsfront wurden
unter idealisierten Bedingungen auch von Oran et al. [OYB*82] in einem
rechteckigen Kanal der Dimension 7.6 X 0.6 cm in einem stéchiometrischen
H5-O5 in 60% Ar Gemisch bei Driicken von ca. 8.65 kPa beobachtet. Diese
Versuche weichen jedoch von den Bedingungen der im Rahmen dieser Ar-
beit durchgefithrten Versuche stark ab. Zum einen ist die Versuchsanlage

"Berechnet mit ZND [She, She86] und dem Reaktionsmechanismus von Lutz et al. [LKM™88].
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Abbildung 5.17: Visualisierung der OH-Radikalenverteilung einer planaren Marginalde-
tonation. Gemischzusammensetzung: ¢ = 0.52 Hy-Luft, A\/D ~ 1.6,
Ausbreitungsgeschwindigkeit uz ~ 1600 m/s, verwendete Hindernis-
konfiguration “60-185-2000”. Jedes Bild représentiert einen einzelnen
Versuch, der unter anndhernd gleichen Randbedingungen durchgefiihrt

wurde.

Abbildung 5.18: Reaktionsfortschritt einer Marginaldetonation eines stochiometrischen
Hy-O5 in 60% Ar Gemisches, numerische Simulation von Oran [Ora99].
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von Oran et al. durch die geometrischen Verhéltnisse als rein zweidimen-
sional zu betrachten und zum anderen — wie in Kapitel 2 dargestellt —
weichen Ar-verdiinnte Ho-Oo-Gemische in ihrem Brennverhalten von Hs-
Luft Gemischen deutlich ab. Des weiteren konnten sich in der Versuchs-
anlage von Oran et al. durch die gewéhlte Gemischzusammensetzung zwei
Detonationszellen in dem Kanal ausbilden, wohingegen in der vorliegen-
den Arbeit die Taschenbildung nur in dem Bereich A/7 < D < X\ auf-
trat. Oran wies in weiteren numerischen Studien nach (u.a. [Ora99]), dass
diese nichtabreagierten Taschen auch in diesem Gemischbereich auftreten
kénnen, vgl. Abbildung 5.18. Aus den zeitlichen Momentaufnahmen der
numerischen Simulation lassen sich zwei Mechanismen ableiten, die zu der
Taschenbildung fithren kénnen.

Abbildung 5.19 zeigt schematisch eine Taschenbildung durch die Interak-
tion von Transversalwellen mit sich selbst oder mit der Rohrwand. Un-
mittelbar bevor Transversalwellen aufeinander treffen, nimmt die Reak-

Stol}-
front

\

Reaktionsfront

Tripelpunkt-
Trajektorie

Abbildung 5.19: Schematische Darstellung der Ausbildung von nicht-reagierten Frisch-
gastaschen durch Kollision von Transversalwellen (oben) oder durch
die Kollision einer Transversalwelle mit einer Rohrwand (unten).
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tionsfront eine offene, dreiecksformige Gestalt an (siche Abbildung 5.19
oben, Position B), da das Gemisch hinter den Machstdmmen gerade in Ge-
mischen hoher Aktivierungsenergien deutlich eher ziindet als hinter einer
einfachen Stoffront. Im Moment der Transversalwellenkollision ziindet das
Gemisch unmittelbar hinter der Sto3front noch bevor die urspriingliche Re-
aktionsfront diesen Punkt erreicht. Dadurch bleibt ein unverbranntes Ge-
biet im Abgas zuriick, da eine neue fithrende Reaktionsfront unmittelbar
hinter dem neuen Machstamm entsteht. Ein vergleichbarer Mechanismus
ist denkbar, wenn ein Tripelpunkt auf die Wand trifft, wie in Abbildung
5.19 unten dargestellt. Auch hier erfolgt bei groflen Induktionslangen eine
Ziindung unmittelbar hinter dem Machstamm, weil diese Fluidbereiche be-
reits zum zweiten Mal von der Transversalwelle iiberstrichen werden. Ein
wesentlicher Bestandteil der Taschenbildung ist, wie diese schematischen
Darstellungen zeigen, dass die Stofiwellen aufgrund der unterschiedlichen
Stofistarken zwischen Machstamm und der einfachen Stofifront eine erheb-
liche Kriimmung besitzen. Dieser Effekt wirkt sich besonders bei grofien
Detonationszellweiten unterstiitzend auf den Prozess der Taschenbildung
aus.

Diese Mechanismen lassen sich eindeutig anhand der in Abbildung 5.17 ge-
zeigten Momentaufnahmen nachweisen. In Abbildung 5.17/a und b laufen
zwei StoBBwellen aufeinander auf und schlieen unverbranntes Gas ein, das
auch noch unreagiert bleibt, wenn die Detonationsfront sich bereits weiter
ausgebreitet hat, Abbildungen 5.17/c und d.

Die Punktziindung nach der Transversalwellenkollision generiert Druck-
wellen in alle Richtungen. Damit erhéht sich zum einen der Druck an
der fithrenden Reaktionsfront, wodurch die Reaktionsfront den Abstand
zu dem fiihrenden Verdichtungsstof3 verringert. Zum anderen kommt es
auch hinter der Reaktionsfront in der Ebene der Kollision zu einer Reakti-
on in der Mitte der Frischgastaschen, wodurch diese in zwei oder mehrere
Teile separiert werden. Dieser Effekt ist deutlich aus Abbildung 5.17/d
ersichtlich.

Die Frischgastaschen befinden sich in einem sehr sensitiven Bereich in Be-
zug auf den thermodynamischen Zustand (VN-Zustand). Die Reaktion
des in diesen Taschen eingeschlossenen Frischgases ist jedoch nicht nur von
der Induktionszeit abhéngig, da sich die Bedingungen fiir eine Ziindung
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mit zunehmender Zeit verschlechtern. Vielmehr spielen gerade hier In-
stabilitdten sowie auch Fluktuationen der Strémungsgeschwindigkeit in-
nerhalb bzw. hinter der Detonationsfront eine bedeutende Rolle fiir das
Ziindverhalten, was fiir die numerische Simulation von Detonationen in
Bezug auf deren Komplexitit eine wichtige Rolle spielt [GDO99a].

Generell sind zwei Mechanismen vorstellbar, wie das in diese Taschen ein-
geschlossene Frischgas abreagieren kann. In Gemischen mit geringer Ak-
tivierungsenergie ist die Lebensdauer dieser Taschen nur sehr kurz und
es kommt zu einer Selbstziindung durch die Kompression und Aufheizung
der Stoflstruktur. Nimmt die Aktivierungsenergie und somit auch die In-
duktionszeit zu, treten vermehrt Warme- und Stofftransportmechanismen
mit dem verbrannten Gas und turbulente Effekte in den Vordergrund, die
— dhnlicher einer turbulenten Flammenfront — zu einer Abreaktion der Ta-
schen fiihren.

Verbrennen diese Taschen explosionsartig, so generieren sie starke Druck-
wellen, deren Energie den detonativen Ausbreitungsmechanismus weiter
stiitzen und somit zu einem Erhalt der Detonationsfront beitragen. Ande-
rerseits ist es jedoch auch moglich, dass durch eine zu langsame Verbren-
nung die Detonationsfront nicht mehr ausreichend mit Verbrennungswéarme
versorgt wird und somit die Detonationsfront zerfillt. Dieser Effekt tritt
um so stéarker in Erscheinung, je grofler die Frischgastaschen werden. Ab-
bildung 5.20 zeigt die OH-Radikalenverteilung einer gerade noch stabilen
Detonation mit ¢ = 0.57 (links) sowie einer Detonation mit ¢ = 0.49
(rechts), die unmittelbar nach der optisch zugénglichen Sektion der Ver-
suchsanlage in eine Deflagration iibergeht.

Obwohl die Gemischkonzentration der in Abbildung 5.20/a gezeigten Deto-
nation grofler ist als deren in Abbildung 5.17 gezeigten PLIPF-Messungen,
sind die Taschen im ersten Fall deutlich groler. Dieses Beispiel soll viel-
mehr verdeutlichen, dass eine Vielzahl moglicher Taschenformen in diesem
Gemischbereich existieren. Der Grund dafiir liegt vorwiegend in der Tat-
sache, dass bei den hier betrachteten Detonationen lediglich nur ein bis
zwei Transversalwellen existieren, wodurch sich je nach deren Position die
Struktur der Detonationsfront periodisch verdndert. Zum anderen zeigen
die dargestellten PLIPF-Messungen lediglich Schnittbilder einer stark drei-
dimensionalen Struktur, wodurch oft keine zuverlassigen Annahmen iiber
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Abbildung 5.20: OH-Radikalenverteilung einer Detonation mit ¢ = 0.57 (links, up =
1650 m/s) sowie einer zerfallenden Detonation mit ¢ = 0.49 (rechts,
up = 1400 m/s). Durchgezogene rote Linie symbolisiert den Haupt-
stof3, die gestrichelten Linien die Trajektorien der Tripelpunkte. Ver-
wendete Hinderniskonfiguration: “60-185-20007.

die gesamte Struktur moglich sind.

Abbildung 5.20/a zeigt den Schnitt durch die dreidimensionale Ausbildung
einer Detonationszelle. Die Gemischzusammensetzung ldsst hier genau ei-
ne Detonationszelle fiir die Detonationsausbreitung zu. Auch in diesem
Fall ziindet das Frischgasgemisch hinter dem Machstamm deutlich eher
als hinter der einfachen Sto3welle, wodurch die von den Transversalstéfen
induzierten Reaktionszonen die Rohrwand friiher erreichen und somit Be-
reiche von unverbranntem Gemisch einschlieflen.

Verbrennen diese Taschen so langsam (gleichbedeutend mit einer grofien
Eindringtiefe in das verbrannte Gas), dass der Detonationsfront die erfor-
derlichen Warmemenge ()p,;; nicht mehr zugefiihrt werden kann, so wird
der Prozess der Taschenbildung noch verstarkt, da die Ausbreitungsge-
schwindigkeit der Detonationsfront unter die CJ-Geschwindigkeit fallt. Da-
durch nimmt die Stérke des Hauptstofies ab und somit die Induktionsldnge
erheblich zu. Abbildung 5.20/b zeigt die OH-Radikalenverteilung einer
Detonation, die sich mit ca. 1500 m/s ausbreitet (CJ-Geschwindigkeit:
1605 m/s) und im weiteren Verlauf der Ausbreitung in eine schnelle Defla-
gration mit einer mittleren Ausbreitungsgeschwindigkeit von ca. 970 m/s
iibergeht. In diesem Fall ist der Ort der chemischen Energiefreisetzung von
der Front zu weit entfernt, um eine Ausbreitung im CJ-Detonationsregime
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aufrecht zu erhalten.

Trotz der Taschenbildung liegen die Ausbreitungsgeschwindigkeiten die-
ser marginalen Detonationen nahe an der CJ-Geschwindigkeit, das Ge-
schwindigkeitsdefizit betragt im Mittel lediglich ca. 5%. Dies ldsst darauf
schlieflen, dass die aus der Verbrennung der Frischgastaschen freiwerden-
den Energie zur Aufrechterhaltung der Detonationsfront beitragen kann.
Gamezo et al. [GDO99b| konnten dies ebenfalls im Rahmen ihrer numeri-
schen Arbeiten beobachten und zeigten durch Parameterstudien, dass die
Verbrennung der Frischgastaschen Energie fiir die Detonationsfront liefern
kann, wenn sie innerhalb eines Abstandes von ein bis zwei Detonationszell-
weiten zur fiihrenden Front explosionsartig und dadurch vollstédndig abrea-
gieren. Die Frage, wie grofl die Frischgastaschen werden koénnen, so dass
die Detonation nicht in eine Deflagration zerfillt, konnte weder in den, im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten experimentellen Arbeiten®, noch in
den numerischen Simulationen von Oran et al. bestimmt werden.

Ein wichtiger Parameter marginaler Detonationen ist die Anzahl der
sich einstellenden TransversalstoBwellen. Dieser Parameter konnte we-
der mit den Mefimethoden der Schlierenfotographie noch mit der plana-
ren Laser-induzierten Pradissoziations-Fluoreszenz bestimmt werden. Die
Transversalwellenanzahl ist aber gerade fiir die Interpretation der PLIPF-
Messungen von entscheidender Bedeutung. Aus diesem Grund wurden
zusatzlich Eigenfluoreszenz-Messungen (Messmethode siehe u.a. [EJ99])
durchgefiihrt, wobei der Messaufbau identisch zu dem in Abbildung 4.7 ist,
mit dem Unterschied, dass kein Laserlicht zur Anregung der OH-Molekiile
in die Versuchsanlage eingespiegelt wurde. Diese Messungen dienten
des weiteren auch dazu, den Anteil der Eigenfluoreszenz bei den PLIPF
Messungen zu bestimmen. Das Verhéltnis der Intensitdten von Laser-
induzierter Fluoreszenz und Eigenfluoreszenz betrug fiir den gesamten ver-
messenen Gemischbereich durch die Schmalbandigkeit der Filter und die
kurze Verschlusszeit des Kamera-Systems mehr als eine Gréflienordnung.
Aus diesem Grund konnte der Eigenfluoreszenzanteil bei den PLIPF-
Messungen vernachléssigt werden kann.

8Der Grund dafiir liegt darin, dass mit PLIPF-Systemen nach derzeitigem Stand der Technik nur
Einzelbildaufnahmen durchgefithrt werden kénnen und die dafiir nétige Reproduzierbarkeit der Versuche
in diesem Gemischbereich nicht gewéhrleistet ist, vgl. Abbildung 5.12.
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Wie exemplarisch in Abbildung 5.21 dargestellt, lag in diesem Gemischbe-
reich vorwiegend nur eine Transversalwelle vor, d.h., es kann sich maximal
nur eine halbe Detonationszelle in dem Explosionsrohr ausbilden, sofern
man von einer planaren Detonation ausgeht. Interpretiert man die Zonen
hoher Fluoreszenz-Intensitét als Bereich hoher OH-Konzentrationen und
hoher Temperatur, so kann man trotz der integral iiber die Messkammer
erfolgten Messung feststellen, dass die Reaktion in einer schmalen Reakti-
onszone von nur wenigen Millimetern stattfindet. Der Ort der maximalen
Reaktionsrate befindet sich erwartungsgemafl am Tripelpunkt des Stofisy-
stems. Jedoch kann man auch deutlich erkennen, dass an der Stofifront
die Reaktion sehr inhomogen verteilt ist und die Reaktion nur an einigen
lokalen Punkten erfolgt. Die Verbrennung der Frischgastaschen konnte
mit diesem Verfahren nicht beobachtet werden, da das dadurch emittier-
te Licht unterhalb der Sensitivitdt des Detektionssystems lag. Libouton
et al. [LDvT81] hingegen konnten im Rahmen von Messungen der OH-
Eigenfluoreszenz in Ho-Oo-Ar Gemischen feststellen, dass starke Lichtemis-
sionen in einem Abstand von ca. dreiviertel einer Detonationszellenldnge
zur fithrenden Front auftraten. Dieses Ergebnis kann durchaus mit den
nun bekannten Erkenntnissen der eingeschlossenen Frischgastaschen inter-
pretiert werden.
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Abbildung 5.21: Eigenfluoreszenzbild einer marginalen Detonation bei ¢ = 0.53. Aus-
breitungsgeschwindigkeit up = 1600 m/s, verwendete Hinderniskonfi-
guration “60-185-2000".
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Detonationen, die bei niedrigen Gemischkonzentration beobachtet wurden,
unterlagen auch stets langwelligen Geschwindigkeitsschwankungen im Be-
reich zwischen 0.85uc; < up < 1.15u¢y. Dieser pulsierende Ausbreitungs-
mechanismus wird, wie in Kapitel 2 dargestellt, in der Literatur als galop-
pierende Detonation bezeichnet und lésst sich in diesem Fall auf das Auf-
treten der Frischgastaschen zuriickfithren. Die Taschen werden zunehmend
grofer und senken dadurch die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Detonati-
on. Kommt es zu einer Explosion eines Frischgaseinschlusses, so stéarkt die
dabei generierte Stofiwelle die Detonationsfront und die Geschwindigkeit
steigt sprunghaft an. Erfolgt diese simultane Energiefreisetzung nicht in
ausreichendem Maf, so zerfillt die Detonation, wie bereits oben beschrie-
ben, in eine Deflagration.

5.1.3.3 Detonationen in Gemischen mit A\ < D

Bei hoheren Gemischkonzentrationen und somit auch kleineren Detona-
tionszellweiten wurden die im vorangegangenen Kapitel beschriebenen
Frischgastaschen trotz der vergleichbar hohen Aktivierungsenergien in die-
sem Gemischbereich (vgl. Abbildung 5.1, Seite 80) nicht beobachtet. Abbil-
dung 5.22 zeigt die charakteristische zweidimensionale Verteilung der OH-
Radikale von detonativen Flammen in Gemischen mit A < D fiir ¢ = 0.59
sowie ¢ = 0.8.

b OH Radikalenkonz.
[ T TS|,

Abbildung 5.22: Verteilung der OH-Radikale bei Detonationen in Gemischen mit A <
D; (a) ¢ = 0.59, up = 1660 m/s, (b) ¢ = 0.8, ur = 1800 m/s.
Verwendete Hinderniskonfiguration: “60-185-2000".
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Fiir den Bereich nahe der Grenze A = D (Abbildung 5.22/a) zeigt
sich, dass nur direkt an der Reaktionsfront Inhomogenititen auftreten.
Diese Inhomogenitédten entstehen durch geringfiigige Variationen in der
Ziindverzugszeit und haben auf die Stabilitdt der Detonationsfront keinen
Einfluss. Die Induktionslédnge ist fiir diese Gemischzusammensetzung nach
wie vor sehr grofl. Der berechnete Wert liegt bei ca. 2 mm und stimmt
gut mit dem Abstand zwischen Stofiwelle und Reaktionszone in Abbildung
5.22/a iiberein. Lediglich im oberen Bereich der Detonationsfront nimmt
die Induktionsldnge zu, wobei in diesem Randbereich die Inhomogenitéten,
wie oben ausgefithrt, am grofiten sind. Tragen mehrere Detonationszel-
len zur Stabilisierung der Detonationsfront bei (im Falle von Abbildung
5.22/b vier bis fiinf Zellen), so beginnt die Reaktionszone iiber den gesam-
ten Querschnitt verteilt an der gleichen Stelle, d.h. es liegt eine homogene
Reaktionszonenverteilung vor. Die Induktionslange fiir diese Gemischzu-
sammensetzung betragt nach Berechnungen mit dem ZND-Code lediglich
0.2 mm.

Die in diesem und in dem vorangegangenem Abschnitt dargestellten
PLIPF-Messungen lassen vermuten, dass gerade marginale Detonationen
nicht mehr mit eindimensionalen Modellen erfasst und beschrieben wer-
den kénnen. Abbildung 5.23 zeigt drei iiber den Querschnitt der PLIPF-
Messungen gemittelte Verlaufe der OH-Intensitdt der Abbildungen 5.17,
5.20 und 5.22/b, welche fiir diesen qualitativen Vergleich als relative mittle-
re OH-Konzentration betrachtet werden konnen. Das gemittelte OH-Profil
der Detonation mit ¢ = 0.80 folgt qualitativ dem berechneten Verlauf (vgl.
Abbildung 2.14, Seite 37). Die einzige Abweichung liegt daran, dass der
maximale OH-Peak nicht im gemessenen Verlauf wiedergegeben werden
kann. Dies liegt zum einen darin, dass der Peak nur ca. 1 mm breit ist
und durch die Kameraauflosung nicht vollstédndig erfasst werden konnte
und zum anderen an dem pulsierenden Ausbreitungsverhalten von Deto-
nationen, wodurch die Position der Reaktionszone im Verhéltnis zu der
StofBwelle von Zelle zu Zelle variiert. Nahe der Grenze fiir planare Deto-
nationen (¢ = 0.5) ist der Verlauf ebenso gut in Analogie mit dem ZND-
Modell, lediglich die Zone maximaler OH-Konzentration ist geringfiigig
breiter verglichen mit dem fiir ¢ = 0.80 gezeigten Verlauf.

Bei der marginalen Detonation (¢ = 0.52) ist deutlich zu erkennen, dass
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Abbildung 5.23: Verlauf der OH-Konzentration {iiber der Reaktionsfront fiir
verschiedene  Stochiometrieverhéltnisse. Mit abnehmendem
Stochiometrieverhéltnis nimmt die Taschenbildung zu, wodurch
sich eine Verbreiterung der Reaktionszone ergibt.

sich die Reaktionszone iiber einen Bereich von mehreren Zentimetern ver-
teilt. Im Gegensatz zu den Detonationen bei ¢ = 0.80 und ¢ = 0.57 tre-
ten hier mehrere kleine Peaks auf, welche auf die Reaktionsfronten um die
Frischgastaschen herum zuriickgefiihrt werden konnen. Ebenso ist deutlich
erkennbar, dass die OH-Konzentration im Mittel leicht ansteigt, d.h. die
grofte Energiefreisetzung erfolgt nicht unmittelbar hinter der Stolwelle
sondern nahezu gleichméfig iiber einen im Detonationsmafistab sehr groflen
Bereich von ca. 4 cm. Dieses Energiefreisetzungsband ist deutlich kleiner
als eine Detonationszellenldange in diesem Gemischbereich, wodurch das von
Oran et al. gefundene Stabilitédtskriterium fiir eine Ausbreitungsgeschwin-
digkeit nahe der CJ-Geschwindigkeit erfiillt ist.

5.1.3.4 Flammenstrukturen am Ende der Hindernisstrecke

Wie bereits in den in Kapitel 5.1.2 dargestellten Farbschlierenaufnahmen
zur Kopplung von Stofifront und Reaktionszone erkennbar, ist das Brenn-
verhalten gerade am Ubergang von der Hindernisstrecke in das unblockierte
Rohr fiir den weiteren Verlauf der Flammenausbreitung von entscheiden-
der Bedeutung. Gerade die Frage, welches Brennverhalten (deflagrativ
oder stoflinduziert) am Hindernisaustritt auftritt, kann mittels der Farb-
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schlierenphotographie nicht eindeutig erklért werden. Aus diesem Grund
wurde die Flammenstruktur am Hindernisaustritt zusitzlich mit der pla-
naren Laser-induzierten Préadissoziations-Fluoreszenz gemessen. Anhand
der Erkenntnisse aus dem vorangegangenem Abschnitt kann eindeutig ein
stoffinduziertes Brennverhalten von einem deflagrativen unterschieden wer-
den, was gerade fiir den Ubergang von der Deflagration in die Detonation
an dieser Stelle im Explosionsrohr besonders wichtig ist.

Abbildung 5.24 zeigt charakteristische Verteilungen der OH-
Radikalenkonzentration unmittelbar nach dem letzten Hindernis der
Konfiguration “60-185-3000"? fiir verschiedene Gemischzusammenset-
zungen.  Abbildung 5.24/a zeigt eine deflagrative Flamme bei einer
Gemischzusammensetzung von ¢ = 0.45, welche sich mit der isobaren
Schallgeschwindigkeit von ca. 800 m/s ausbreitet. Diese Flammenkontur
zeigt alle Merkmale einer hochturbulenten Flamme auf, in welcher grofie
Wirbel die Flammenstruktur makroskopisch dehnen und teilweise in die
Stromungsstruktur miteinschlieffen (erkennbar an dem exemplarisch einge-
zeichneten Wirbel) sowie mikroskalige Wirbel, die in die Flammenstruktur
eindringen und somit zu lokalen Loscheffekten sowie einer global gesehen

breiteren Flammenfront fithren (siehe OH-Verteilung am unteren Bildrand
von Abbildung 5.24/a).

Verlasst die Flamme bei héheren Gemischkonzentrationen die Hindernis-
strecke mit einer Geschwindigkeit grofier als die isobare Schallgeschwindig-
keit, so zeigen sich deutliche Unterschiede in der Flammenstruktur. Ab-
bildung 5.24/b und ¢ zeigen Momentaufnahmen von Flammenstrukturen,
bei welchen die Flamme die Hindernisstrecke mit einer Geschwindigkeit
von ca. 1000 m/s verldsst. Wie bereits in Kapitel 5.1.2 eingehend darge-
stellt, handelt es sich in diesem Gemischbereich um Quasidetonationen, die
in der Mitte der Hindernisstrecke ihre Maximalgeschwindigkeit erreichen
und nach der Hindernisstrecke wieder in den deflagrativen Verbrennungs-
modus iibergehen. Diese Flammenstrukturen weisen weder die typischen
Strukturmerkmale einer Deflagration auf, noch gleichen sie den im voran-
gegangenen Abschnitt dargestellten Detonationsformen. Vielmehr handelt
es sich um Flammenstrukturen, die aufgrund ihrer relativ planaren Form

9Die Hinderniskonfiguration “60-185-3000” wurde fiir die PLIPF-Messungen so montiert, dass das letzt
Hindernis biindig mit dem Rand des einsichtbaren Bereichs abschliefit. Die Anzahl der eingesetzten Hin-
dernisse blieb dabei gleich, lediglich das erste Hindernis hatte einen grofieren Abstand zum Ziindflansch.
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Abbildung 5.24: Verteilung der OH-Radikalenkonzentration direkt am Hindernis-
austritt der Konfiguration “60-185-3000": (a) ¢ = 0.45, up = 800 m/s;
(b) ¢ = 0473, up = 950 m/s; (c¢) ¢ = 0.515, up = 1060 m/s; (d)
¢ = 0.58, up = 1320 m/s; (e/f) Vergleich Schlierenbild mit OH-PLIPF
Messung, ¢ = 0.57, up = 1100 m/s.
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auf einen stoflinduzierten Verbrennungsmechanismus deuten, wobei aber
die detektierte OH-Fluoreszenz um ca. die Halfte niedriger ist als sie bei
dieser Gemischkonzentration fiir Detonationen beobachtet wurde.

Bei geringfiigig niedrigeren Konzentrationen (siehe Abbildung 5.24/b) tre-
ten abgeloste Reaktionszonen auf, deren Struktur ebenso auf eine stoffin-
duzierte Ziindung schlieffen lassen. Berechnungen mit dem CHEMKIN-
IT Programmpaket zeigen aber, dass sich selbst bei einer angenommenen
Ausbreitungsgeschwindigkeit von up = 1400 m/s eine Ziindung erst im
Abstand von ca. 3 m hinter der StoBwelle einstellen wiirde (unter hy-
pothetischer Annahme einer iiber die Induktionszeit konstanten, durch
die Stofwelle induzierten Stromungsgeschwindigkeit von 1096 m/s). Aus
diesen Abschéitzungen lasst sich schlieflen, dass es sich bei diesen Flam-
menstrukturen um zerfallende Quasidetonationen handeln muss, die ihre
stoffinduzierte Ausbreitungsgeschwindigkeit aufgrund der im unblockier-
ten Rohr nicht vorhandenen TransversalstoBstruktur iiber einen langeren
Rohrabschnitt nicht aufrechterhalten konnen. Ein direkter Vergleich mit
einer Schlierenaufnahme (Abbildung 5.24/e) bei einer vergleichbaren Ge-
mischzusammensetzung und geometrischen Konfiguration zeigt, dass sich
unmittelbar hinter dem letzten Hindernis ein komplexes System von lon-
gitudinalen und transversalen Stoflwellen einstellt, welches zur lokalen
Druck- und Temperaturerhohung zwischen Stofiwelle und Flamme fiihrt,
wodurch eine stolinduzierte Ziindung, wie sie in den PLIPF-Bildern nach
der Hindernisstrecke beobachtet wurde, erklirt werden kann. Bei ausrei-
chender Stofistéarke (Abbildung 5.24/f) ist selbst in der PLIPF-Messung
der fiihrende Verdichtungsstof3 erkennbar, da durch die Verschiebung des
chemischen Gleichgewichts der OH-Anteil fiir diesen thermodynamischen
Zustand iiber der Detektionsgrenze des eingesetzten PLIPF-Systems liegt.
Dieser Vergleich zeigt, dass die Schlierenmesstechnik in diesem Fall kei-
ne Unterscheidung von deflagrativen und stoffinduzierten Flammen zul&fit,
dieser Nachweis kann nur mit dem PLIPF-Verfahren erfolgen. Die Schlier-
enmessung legt hier die Vermutung nahe, dass eine deflagrativen Flamme
dem Stoflsystem folgt, die PLIPF-Messungen hingegen zeigen, dass es sich
um ein stoffinduziertes Brennverhalten handelt, das im weiteren Verlauf,
wie in Abbildung 5.15 (Seite 104) dargestellt, in eine Deflagration iibergeht.

Abbildung 5.24/d zeigt den Ubergang einer Quasidetonation in eine CJ-
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Detonation nach der Hindernisstrecke. Auch hier liegt keine homogene
Reaktionszone vor, da die Stiarke der sich mit Quasidetonationsgeschwin-
digkeit ausbreitenden Stoflfront nicht ausreicht, eine gleichméflige Ziindung
herbeizufithren. Jedoch ist die Energiefreisetzung hinter der Stoflfront grof3
genug, der Stoflwelle eine iiberkritische Warmezufuhr zuzufithren, wodurch
diese nach dem bekannten und in Kapitel 2 dargestellten Mechanismus
spontan eine zellulare Struktur aufbaut. In Abbildung 5.24/d ist deut-
lich erkennbar, wie sich von den Wéanden zwei Reaktionszonen auf die
Rohrachse zubewegen, welche von zwei Transversalwellen induziert wer-
den (gestrichelte Linien). Die Kollision der Transversalwellen fithrt in der
weiteren Folge zu einer Mikroexplosion des Gemisches wodurch eine Deto-
nationsfront mit einer einzelligen Struktur entsteht (Abbildung 5.20, Seite
111).

5.1.4 Mechanismen der Detonationsentstehung ohne Hindernis-
einfluss

Neben den durch Hindernis-induzierte Beschleunigung von Flammen aus-
gelosten Detonationen wurde ebenso beobachtet, dass deflagrative Flam-
men auch im vollstdndig unblockierten Explosionsrohr in Detonationen
iibergehen konnen. Dies wiederspricht jedoch den oben dargestellten Er-
kenntnissen iiber die Voraussetzungen fiir das Eintreten einer Detonation
(kritische Flammengeschwindigkeit, Abstand Stofiwelle-Flamme).

Abbildung 5.25 (oben) zeigt exemplarisch einen charakteristischen Ver-
lauf der Flammenausbreitungsgeschwindigkeit iiber der Rohrlédnge im
unblockierten Rohr bei einer Gemischzusammensetzung von ¢ =
0.975. Die Flamme beschleunigt infolge von fluid- und gasdynamischen
Riickkopplungseffekten auf eine Ausbreitungsgeschwindigkeit von ca. 150 —
200 m/s (Phase I), was nach den von Beauvais [Bea94] in der gleichen
Versuchsanlage durchgefiihrten Versuchen ohne Hindernisse einer Brenn-
geschwindigkeit von ca. 35 m/s entspricht. Bei dieser Geschwindigkeit er-
folgt ein Geschwindigkeitssprung auf 750 m/s (Phase II) und im weiteren
Abstand von ca. 1 m ein Ubergang in die Detonation (Phase III).

Der Mechanismus, der hier zu einem DD'T fiihrt, ldsst sich trotz der unter-
schiedlichen Entstehung grundlegend auf die Phénomene bei der Wechsel-
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Abbildung 5.25: Flammengeschwindigkeit und Detonationsentstehung infolge einer
Richtmyer-Meshkov Instabilitiat, ¢ = 0.975.

wirkung zwischen einer Druckwelle und einer Flammenfront, wie sie auch
nach einer Hindernisstrecke auftreten, zuriickfithren. Unterschiedlich dazu
ist der Mechanismus, der die Flamme auf eine Geschwindigkeit beschleu-
nigt, bei der ein Ubergang in die Detonation mdoglich ist: In der ersten
Phase der Flammenausbreitung werden kontinuierlich Druckwellen gebil-
det, welche der Flamme vorauseilen. Diese Druckwellen sind sehr schwach
und breiten sich lediglich mit Ma & 1.2 aus (p2/p1 ~ 1.5), dennoch ist
ihre Geschwindigkeit um den Faktor drei grofler als die Flammenausbrei-
tungsgeschwindigkeit. Dadurch erreichen diese Druckwellen das Rohrende
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deutlich eher, werden reflektiert und breiten sich entgegen der Flammen-
richtung aus. Abbildung 5.25 (unten) zeigt den Verlauf der Flammenposi-
tion sowie der Druckwellenposition iiber der Rohrlinge. An der Position
x = 2600 mm trifft die reflektierte Druckwelle auf die Flammenfront, wo-
durch, wie in Abbildung 5.25 (oben) deutlich erkennbar, die Flammenge-
schwindigkeit sprunghaft auf 750 m/s ansteigt. Der Grund dafiir liegt in
der Wechselwirkung zwischen der Flamme und dieser Druckwelle, auf die
in der Folge nédher eingegangen wird.

Abbildung 5.26 zeigt exemplarisch diese Wechselwirkung anhand einer
Hochgeschwindigkeits-Schlierenmessung, die am besten in einem mit COs
verdiinnten Hy-Luft Gemisch von ¢ = 0.4 beobachtet wurde (siche Ab-
schnitt 5.3.1). Bei dieser Gemischzusammensetzung tritt zwar kein so
deutlicher Geschwindigkeitssprung wie in Abbildung 5.25 auf, jedoch lassen
sich die global an der Flammenfront auftretenden Wechselwirkungen auf-
grund der langsameren Ausbreitungsgeschwindigkeiten mit einer hoheren
zeitlich Auflosung beobachten. Die Beimengung von geringen Mengen CO»
hat auf die relevanten deflagrativen Verbrennungsparameter (z.B. Le-Zahl,

B ﬂammenfront | Druckwelle

0 us

Abbildung 5.26: Hochgeschwindigkeits-Schlierenfotographie einer Wechselwirkung ei-
ner Druckwelle mit einer deflagrativen Flammenfront, Hs-Luft Ge-
misch von ¢ = 0.4, verdiinnt mit 5 vol % COs,.
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Zel'dovich-Zahl 3, etc.) einen vernachldssigbaren Einfluss. Daher sind die
in Abbildung 5.26 dargestellten Vorgénge auf die in diesem Kapitel behan-
delten Wasserstoff-Luft Gemische vollsténdig {ibertragbar.

Die Flammenfront weist am Eintritt in die optische Sektion eine sehr
groBe Amplitude!” auf. Kollidiert diese Flammenfront mit einer schwachen
Druckwelle (Zeitpunkt ¢ = 168 us), so dndert sich die globale Flammenkon-
tur. Die Amplitude der Flamme nimmt ab und sie breitet sich als nahezu
planare Deflagration weiter aus. In der Mitte der Flammenoberfliche ist
zu erkennen, dass sich die Flamme infolge des Impulseintrags entgegen
ihrer Ausbreitungsrichtung konkav einstiilpt. Die horizontalen Anteile der
Flammenoberfliche werden von dem induzierten Druckgradienten nicht be-
einflusst, wodurch sich zum Zeitpunkt ¢ = 280 us eine vertikale und planare
Flammenkontur einstellt. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Flamme ist
nach der Kollision zunéchst geringer als noch im ungestorten Fall, da die
Druckwelle der Stromung des unverbrannten Gemisches vor der Flamme
entgegenwirkt. Durch die Expansion des heiflen Gases baut sich jedoch sehr
schnell wieder eine Stromung vor der Flamme auf, wobei sich die Flam-
me nach der Kollision absolut gesehen schneller ausbreitet. Dies lasst den
Schluss zu, dass hier, im Gegensatz zu den oben dargestellten Versuchen
mit hoher Ausbreitungsgeschwindigkeit, die Reaktionsrate der Flamme in-
folge der Kollision stark zugenommen hat.

Betrachtet man die Flamme als Dichtediskontinuitédt bei anndhernd glei-
chen Druckverhéltnissen vor und hinter der Diskontinuitét, so ldsst sich
dieser flammenbeschleunigende Mechanismus auf die bei einer Richtmyer-
Meshkov Instabilitédt auftretenden Phénomene zuriickfithren und beschrei-
ben. Khokhlov und Oran [KO99] fithrten zum besseren Verstandnis dieser
Phénomene hochaufgeloste numerische Studien (siche Abbildung 5.27) fiir
Acetylen-Luft Gemische durch (Rechengebiet 12.5 x 2.5 mm). Im Moment
der Interaktion woélbt sich auch hier die Flammenoberflidche trichterférmig
ein [Mar64], wobei unverbranntes Gemisch in das verbrannte Gemisch hin-
eingezogen wird. An der Spitze das hineingezogenen, unverbrannten Ge-
misches bildet sich eine pilzartige Ausstiilpung aus, was ein Charakteristi-
kum der Richtmyer-Meshkov Instabilitdt darstellt. Diese pilzartigen Aus-

0Als Amplitude einer sogenannten sinusformigen deflagrativen Flamme wird in der Literatur die
gesamte Ausdehnung der Reaktionszone in Ausbreitungsrichtung bezeichnet, vgl. [K099, KOT99,
KOCW99].
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Abbildung 5.27: Zweidimensionale Dichteverteilung einer Stoffwelle-Flamme Interakti-

on nach einer numerischen Simulation von Khokhlov und Oran [KO99].
Die letzten beiden Momentaufnahmen wurden o6rtlich verschoben, um
eine bessere Darstellung der Flammenfront zu erméglichen.
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Abbildung 5.28: Flamme-Stofi Wechselwirkung im Explosionsrohr bei der Konfigura-

tion ohne Hindernisse in einem Hy-Luft Gemisch von ¢ = 0.98, A:
Schlierenmessung, B: PLIPF-Messung.
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stiilpungen reagieren sehr schnell ab, in dreidimensionalen Simulationen,
wie von Oran et al. nachgewiesen, sind sie kaum mehr zu erkennen und
haben daher keinen Einfluss auf die Flammenbeschleunigung.

Abbildung 5.28 zeigt zwei Momentaufnahmen der Flamme-Stol Wech-
selwirkung im Explosionsrohr bei der Konfiguration ohne Hindernisse
in einem Ho-Luft Gemisch von ¢ = 0.98 als hochaufgeloste Schlieren-
aufnahme (links) sowie eine entsprechende, mit PLIPF bestimmte OH-
Radikalenverteilung (rechts). Bei diesen Aufnahmen traf die reflektierte
StoBBwelle direkt in dem optisch zugénglichen Rohrsegment auf die Flam-
menfront, d.h. diese exemplarisch dargestellten Momentaufnahmen ent-
sprechen im zeitlichen Verbrennungsablauf der Stof3-Flamme Interaktion.

Die Schlierenmessung weist die gleichen Strukturen auf wie sie auch in
der kleinskaligen numerischen Simulation von Khokhlov und Oran beob-
achtet werden konnten. Die Flamme ist in der Mitte stark eingestiilpt,
wodurch auch hier davon ausgegangen werden kann, dass Frischgas in die
Reaktionszone hineingezogen wurde. Die PLIPF Messung bestétigt dieses
Ergebnis. Hinter der eigentlichen Flammenfront — welche in Abbildung
5.28 /B aufgrund der hohen Intensitétsunterschiede nur noch schwach er-
kennbar ist — existiert ein Bereich sehr hoher OH-Intensitédt. Die maximale
OH-Konzentration in diesem Bereich ist ca. doppelt so hoch wie bei Deto-
nationen, weshalb diese hohe Energiefreisetzungsrate nicht weiter mit den
bekannten deflagrativen Ausbreitungsmechanismen erkléart werden kann.

Eine Erklarung fiir die hohe Reaktionsrate ist anhand von drei Effekten
moglich. Wird bei einer Deflagration Frischgas hinter die Reaktionszone
eingebracht, so treten identische Effekte auf, wie sie auch bei den Frisch-
gastaschen von Detonation beschrieben wurden. Im Falle von Richtmyer-
Meshkov Instabilitédten reicht jedoch der thermodynamische Zustand nicht
fiir eine Selbstziindung aus, wodurch von einem deflagrativen Abbrand
dieser Bereiche ausgegangen werden muss. Wird deshalb Frischgas durch
eine Einstiilpung in die Reaktionszone hineingezogen, vergroflert sich die
effektive Flammenoberfliche erheblich, was global zu einer erhéhten Ener-
gieumsetzungsrate fiihrt.

Ein zweiter Grund fiir die Anderung der Reaktionsrate ist die sprung-
hafte Anderung des vorherrschenden Druckniveaus in der Reaktionszone,
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wenn die reflektierte Stofiwelle die Flammenfront passiert. Diese Anderung
der Reaktionsrate wurde von Chu [Chub3] analytisch beschrieben und
auf die Verhéltnisse bei der Stofi-Flamme Wechselwirkung von Scarinci
et al. [SLT+92] iibertragen. Scarinci et al. geben als als Gleichung fiir
die relative Anderung der Reaktionsrate Aw einer Reaktionszone bei einer
Anderung des Druckniveaus von p; nach ps

1 p1(1+ (p2 —p1)/p1)(c2 + 1) ((p2 — p1)/p1)
k=1 1 ( p2—p1
(5 () 1)

an. Die effektive Anderung der Reaktionsrate durch das hohere Druckni-
veau berechnet sich nach Scarinci et al. aus dem Verhéltnis der relativen
Reaktionsratenerhohung zu der im niedrigen Druckniveau vorherrschenden
Reaktionsrate von wi = p1Qup, wobei ) die Warmezufuhr bei konstantem
(Ausgangs-)Druck ist und im Rahmen dieser Arbeit mit STANJAN berech-
net wurde. Setzt man die relevanten Werte fiir die in Abbildung 5.25 und
5.28 gezeigten Beispiele ein, so ergibt sich eine Verzehnfachung der Reak-
tionsrate. Aus dieser Beziehung wird auch deutlich, dass der Ausgangs-
zustand einen wichtigen Einfluss auf die Auswirkungen der Richtmyer-
Meshkov Instabilitdt hat. Bei niedrigen Brenngeschwindigkeiten kann so-
mit gezeigt werden, dass die Reaktionsrate stark zunimmt. Scarinci et al.,
die als ungestorte Flammen lediglich laminare, kugelférmige Flammen un-
tersuchten, beobachteten Steigerungen der Reaktionsrate um einen Faktor
von mehr als 100.

Aw = (5.1)

Die Griinde fiir die in Abbildung 5.28 erkennbare Zone hoher Energie-
freisetzung wird stark von der hohen Turbulenz beeinflusst, welche durch
die Richtmyer-Meshkov Instabilitdt induziert wird. Richtmyer-Meshkov
Instabilitdten induzieren, wie in Kapitel 2 beschrieben, Kelvin-Helmholtz
Instabilitdten, welche durch die entgegengesetzte Bewegung zweier Fluide
entstehen. Wie die hochaufgelosten numerischen Studien von Khokhlov
und Oran [KO99] zeigen, bilden sich an der Scherschicht teilweise star-
ke Wirbelstrukturen aus, wobei die Wirbelstrukturen von der Relativge-
schwindigkeit der Fluide abhéngen. Gerade durch die grofie Diskontinuitét
bei der hier beobachteten Richtmyer-Meshkov Instabilitdt entsteht eine so
starke Wirbelstruktur, dass das Abgas mit dem eingebrachten Frischgas
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nach dem Passieren der Stofiwelle stark vermischt wird. Die Vermischung
erfolgt durch den Stofl sprunghaft und somit schneller, als die beteiligten
Reaktionspartner reagieren kénnen. Dadurch entsteht eine Reaktionszone,
die einem homogenen Reaktor gleicht (vgl. Abbildung 2.4, Seite 16), wo-
durch eine volumetrische Energiefreisetzung in dieser von hoher Turbulenz
durchmischten Zone stattfindet.

Diese volumetrische Energiefreisetzung reicht, wie in den Experimenten be-
obachtet wurde, nicht aus, um direkt eine Detonation auszulésen. Vielmehr
geht die Flamme in einen Zustand iiber, in welchem alle oben genannten
Voraussetzungen fiir den Ubergang in eine Detonation erfiillt sind. Bei der
Interaktion der Stofiwelle mit der Flamme entsteht durch Reflektion an der
Dichtediskontinuitét eine Stofiwelle in Flammenausbreitungsrichtung, die
das unverbrannte Gasgemisch vorkonditioniert. Die hohe Reaktionsrate
infolge der Richtmyer-Meshkov Instabilitdt generiert weitere Druckwellen,
wodurch ein Induktionszeitengradient vor der Flamme entsteht und somit
die Voraussetzungen fiir einen SWACER Mechanismus gegeben sind.

Flammenbeschleunigungen infolge der Richtmyer-Meshkov Instabilitdten
wurden nur bis zu deflagrativen Ausbreitungsgeschwindigkeiten von bis zu
up = 200 m/s und im Zusammenhang mit Stofiwellen nahe der Schallgren-
ze beobachtet. Wie bereits in Abbildung 5.4 (Seite 85) dargestellt, fithrt
dabei die stédrkere stoflinduzierte Turbulenz bei hheren Sto3geschwindig-
keiten zu einer lokalen Loschung der Flammenfront. Die chemischen Re-
aktionsketten werden durch die Vermischung mit dem kalten Abgas abge-
brochen und die Flamme erloscht bzw. breitet sich nur noch mit einer sehr
niedrigen Geschwindigkeit aus.

Abbildung 5.29 zeigt die Verteilung der maximalen Flammenge-
schwindigkeit iiber dem Stochiometrieverhéltnis im Rohr ohne Hin-
dernisse.  Die Flammen-/Druckwelleninteraktion hat erst ab einem
Stochiometrieverhéltnis von ¢ =~ 0.7 eine beschleunigende Wirkung auf
die Ausbreitungsgeschwindigkeit. Die maximale Flammengeschwindigkeit
fiir Gemische mit geringerem Brennstoffanteil liegt im unblockierten Rohr
unter 100 m/s.
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Abbildung 5.29: Verteilung der maximalen Flammengeschwindigkeit {iber dem
Stochiometrieverhéltnis im Rohr ohne Hindernisse.

5.1.5 Druckentwicklung

Die bei Verbrennungsvorgéngen in geschlossenen Behéltern entstehende
Druckentwicklung ist fiir sicherheitstechnische Fragestellungen von wichti-
ger Bedeutung. Die seitlich bzw. stirnseitig (d.h. reflektierend) auf die
Geometrie des geschlossenen Behilters einwirkenden Driicke stellen die
zeitlichen und ortlichen Randbedingungen fiir numerische Codes dar, die
Strukturantworten und mechanische Belastungen berechnen und somit ei-
ne Aussage iiber die maximale Belastung des Behélters zulassen. Die auf
kreisrunde, geschlossene Rohre mechanischen Belastungen infolge Stof3wel-
len und Detonationen wurden beispielsweise von Beltman und Shepherd
[BS99] experimentell und numerisch bestimmt.

Die in einem geschlossenen Behilter lokal auftretenden Druckbelastun-
gen sind mitunter sehr komplex und koénnen nicht mit den zwei Verbren-
nungsphidnomenen der Deflagration sowie der Detonation klassifiziert wer-
den. Vielmehr erfordert die sicherheitstechnische Beurteilung von geschlos-
senen Behiltern eine sehr differenzierte Betrachtungsweise, um vorab die
in einer Gemischzusammensetzung maximal auftretenden Druckbelastun-
gen zu ermitteln. Ausschlaggebend fiir die Sicherheitsbeurteilung ist neben
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dem Maximaldruck die Zeitspanne, iiber welcher der Druck an einer Struk-
tur anliegt. Eine Quantifizierung erfolgt iiber die Impulsberechnung, siehe
Seite 139.

Abbildung 5.30 zeigt eine Verteilung der im Rahmen dieser Arbeit experi-
mentell beobachteten reflektierten Spitzendriicke am Endflansch der Ver-
suchsanlage aller untersuchter Hinderniskonfigurationen in Abhéngigkeit
der Gemischzusammensetzung sowie der gemittelten Flammengeschwin-
digkeit im Bereich des letzten Rohrabschnittes (x=5.5 - 6.5 m). Die ma-
ximal auftretenden Driicke entstehen nicht bei den detonativen Brennre-
gimes, sondern vielmehr bei Flammengeschwindigkeiten, die dem Regime
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Abbildung 5.30: Verteilung der reflektierten Spitzendriicke am Endflansch der
Versuchsanlage aller untersuchter Hinderniskonfigurationen in
Abhéngigkeit der Gemischzusammensetzung sowie der gemittelten
Flammengeschwindigkeit im Bereich des letzten Rohrabschnittes
(x = 5.5 bis 6.5 m). *: Drucksensor im Endflansch war auf 200 bar
limitiert. Um eine bessere Darstellung zu ermdglichen, werden in
dieser Graphik nur ein Teil der durchgefithrten Versuch dargestellt.
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der schallnahen, schnellen Deflagration zugeordnet werden konnen. Wie
bereits in Kapitel 5.1.2 dargestellt, wurde dieses Brennph&nomen ledig-
lich in dem Gemischbereich A\/m < D < X beobachtet. Wie aus Abbil-
dung 5.30 erkennbar, treten auch in diesem Bereich die héchsten Driicke
am Endflansch auf. Die maximal gemessenen Driicke lagen dabei iiber
200 bar (die Drucksensoren wurden auf einen Maximaldruck von 200 bar
limitiert, um eine hohe Messauflosung zu gewéhrleisten). Bei sensitiver-
en Gemischzusammensetzungen im Bereich D > A wurden bei den ver-
wendeten Hindernisanordnungen nur Detonationen beobachtet, die einen
Druckanstieg von 35 - 85 bar am Endflansch erzeugten. Der Grund dieser
hohen Streuung bei Detonationen liegt darin, dass aufgrund der begrenz-
ten zeitlichen Auflosung des verwendeten Messdatenerfassungssystems die
VN-Druckspitze teilweise nur unvollstdndig oder {iberhaupt nicht erfasst
werden konnte. Diese Druckspitze ist jedoch zeitlich gesehen so kurz, dass
sie im Rahmen der sicherheitstechnischen Auslegung vernachléssigt werden
kann, wodurch bei Detonationen das CJ-Druckniveau als sicherheitstech-
nisch relevante Druckbelastung verwendet wird. Aus Abbildung 5.30 ist
des weiteren zu erkennen, dass auch Detonationen in dem Gemischbereich
A/m < D < X teilweise deutlich hohere Driicke am Endflansch erzeugen,
verglichen zu Detonationen in Gemischen mit D > \.

Um die in Abbildung 5.30 dargestellten Driicke und ihrer sicherheitstech-
nisch relevanten Auswirkungen bezogen auf ihren Impulseintrag in die Bau-
teilstruktur beurteilen zu kénnen, bedart es einer detaillierten Betrachtung
der ihnen zugrundeliegenden Brennregimes. Abbildungen 5.31 und 5.32
zeigen exemplarisch charakteristische zeitliche Verldufe der sechs eingesetz-
ten Drucksensoren im Explosionsrohr (vgl. Kapitel 4) einer Deflagration
(5.31 oben), einer Detonation infolge einer Richtmyer-Meshkov Instabilitét
(5.31 unten), einer Detonation durch turbulente Flammenbeschleunigung
in einer Hindernisstrecke (5.32 oben) sowie einer schallnahen Deflagrati-
on (5.32 unten). Zusétzlich wurden die zeitlichen Verldaufe der Flammen
bzw. der Druck-/Stowellenposition in die x-t Ebene der dreidimensionalen
Diagramme projiziert.

Die Druckwellenentwicklung einer Deflagration ist, wie in Abbildung 5.31
oben dargestellt, maf3geblich durch die vorauslaufende Stolwelle bestimmt.
In diesem Fall verldsst, wie bereits bei den in Abschnitt 5.1.2 beschriebe-
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Abbildung 5.31: Zeitliche Verldufe der sechs eingesetzten Drucksensoren im Explosi-
onsrohr einer Deflagration (oben) und einer Detonation infolge einer
Richtmyer-Meshkov Instabilitdt (unten). P;-Ps: Druckmessung seit-
lich an der Rohrwand, Pg Druckmessung am Endflansch (reflektie-
rend).
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Abbildung 5.32: Zeitliche Verldufe der sechs eingesetzten Drucksensoren im Explosi-
onsrohr einer Detonation durch turbulente Flammenbeschleunigung
in einer Hindernisstrecke (oben) und einer schallnahen Deflagration
(unten). P;-P5: Druckmessung seitlich an der Rohrwand, Pg Druck-
messung am Endflansch (reflektierend).
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nen Deflagrationen, die Flamme die Hindernisstrecke unmittelbar hinter
der StoBlwelle und entkoppelt sich bei einer Austrittsgeschwindigkeit von
1000 m/s. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Stofiwelle nimmt in ihrem
weiteren Verlauf ab und betragt unmittelbar vor dem Endflansch 600 m/s.
Entsprechend nehmen auch die seitlichen Druckanstiege an der Rohrwand
bei dem Passieren der Stofiwelle kontinuierlich ab. Wie aus Abbildung 5.31
oben deutlich hervorgeht, hat die Flamme keinen grofien Einfluss auf die
Druckentwicklung, wodurch im Rahmen einer sicherheitstechnischen Ge-
fahrenabschéatzung bei Deflagrationen die Druckentwicklung der fithrenden
StoBfront die grofite Gefdhrdung fiir die Bauteilstruktur darstellt. Zu be-
achten ist, dass durch die Reflektion der Druckwelle am Endflansch die
gegenldufige Stowelle teilweise erheblich groflere Driicke erzeugen kann.
Durch Anwendung der Rankine-Hugoniot-Beziehungen lasst sich unter der
Voraussetzung, dass die Geschwindigkeit des Fluids am Endflansch unmit-
telbar nach der Stofireflektion gleich Null ist, zeigen, dass der reflektierte
Druck prg mit

pMi(n—1)(C = 1)
¢=n ’

unter der Voraussetzung idealer Gase und konstantem Isentropenexponent

berechnet werden kann, wobei der Zustand 1 dem ruhenden Gemischzu-

stand und Zustand 2 dem, hinter dem einfallenden Stof3 entspricht. Die
Substitutionen n und ¢ entsprechen

prs/p1 =1+ (5.2)

o Mlz(lfl + 1)
T e — )MZ + 2 (5:3)
‘= n(M:(n — 1r1 +n) (5.4)

(ME(n—1)(k1 = 1) +n)

wodurch sich sie Ausbreitungsgeschwindigkeit des reflektierten Stofles in
Abhéngigkeit des einfallenden Stofles wie folgt ergibt:
Us(n—1)
Upg = ——"—>. 5.5)
¢—n (

Abbildung 5.31 (unten) zeigt die ortliche und zeitliche Druckentwicklung
im Explosionsrohr bei der Detonationsentstehung infolge einer Richtmyer-
Meshkov Instabilitdt. Auch hier ist deutlich zu erkennen, dass die anfangs
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relativ langsame Flammenfront nahezu keinen Einfluss auf die Druckent-
wicklung hat. Erfolgt jedoch der Ubergang in eine schnelle Deflagration, so
nehmen die an der Rohrwand gemessenen Driicke den fiir dieses Brennre-
gime charakteristischen Verlauf an. Die Driicke der in der Folge entstehen-
den Detonationsfront liegen dabei hoher, verglichen zu einer Detonations-
front, die in ein ruhendes Gemisch mit thermodynamischen Initialbedin-
gungen hineinlduft, da der CJ-Druck direkt proportional zum Druck des
Gemisches vor der Flamme ist. Entgegengesetzt zur Ausbreitungsrichtung
der Flammenfront propagiert die reflektierte Druckwelle nach dem Pas-
sieren der gegenldufigen Flammenfront deutlich schneller durch die Ener-
giezufuhr der Flamme wéhrend des Durchtritts. Dieses Phdnomen wurde
detailliert von Scarinci et al. [SLT*92] beschrieben.

Erfolgt der Ubergang in die Detonation infolge einer turbulenten Flammen-
beschleunigung nach der Hindernisstrecke und breitet sich die Detonation
somit in ein ruhendes Gemisch unter thermodynamischen Initialbedingun-
gen hinein aus, so entsprechen die beobachteten Driicke, wie in Abbil-
dung 5.32 (oben) dargestellt, den theoretischen Werten. An dem Ort des
Ubergangs hingegen wurden bis zu 8-fach hohere Driicke an der Rohrwand
gemessen, als sie bei Detonationsfronten auftreten. Diese hohen Driicke
resultieren hier aus der lokalen Explosion des hochsensitiven Gemischbe-
reichs zwischen Stofiwelle und Flammenfront und sind von der Art des
DDT abhéngig. Dieser Fall, der das Maximum der beobachteten Driicke
an der Rohrwand darstellt, lasst darauf schlieflen, dass eine derartige lokale
Explosionswelle frontal auf die Rohrwand und somit auf den Drucksensor
trifft.

Wie ebenfalls in Abbildung 5.30 zu erkennen ist, lagen in dem Bereich
A/m < D < X die Driicke von Detonationen hoher, als wie sie im Be-
reich D > X\ gemessen wurden. In diesem Grenzbereich kann es, je nach
gewahlter Hinderniskonfiguration, dazu kommen, dass sich eine Detonati-
onsfront in ein Gemisch hineinbewegt, das bereits von schwachen, voraus-
laufenden Druckwellen auf ein héheres Druckniveau versetzt wurde. Da der
CJ-Druck direkt proportional zu dem Initialdruck des Brennstoff-Luft Ge-
misches angenommen werden kann, ergibt sich durch diese vorauslaufenden
Druckwellen auch ein hoherer CJ-Druck. Des weiteren ist es auch moglich,
dass der Ubergang in die Detonation erst kurz vor Rohrende erfolgt, wo-
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durch die Stofwellen aus der lokalen Explosion als iiberkomprimierte De-
tonation auf den Endflansch treffen, wodurch ebenfalls hohere Driicke am
Endflansch resultieren. Die héchsten Driicke am Endflansch von mehr als
200 bar wurden, wie in Abbildung 5.30 und 5.32 (unten) dargelegt, genau
dann erreicht, wenn die Flamme sich bis zum Rohrende hin als schnelle De-
flagration mit einer typischen mittleren Ausbreitungsgeschwindigkeit von
ca. 1000 m/s ausgebreitet hat.

Deutlich hohere reflektierte Driicke, als sie bei CJ-Detonationen auftre-
ten, wurden in Explosionsrohren ebenfalls von Zhang et al. [ZTM9§]
in Acetylen-Luft Gemischen sowie von Chan und Dewit [CD96] in
Wasserstoff-Luft Gemischen beobachtet. Abbildung 5.33 zeigt die von
Chan und Dewit in einer 6.4 m langen Versuchsanlage (Durchmesser 28 cm)
ermittelten maximalen Driicke am Endflansch, wobei die Versuchsanlage
iiber die gesamte Rohrlange mit Hindernissen der Blockierrate BR=30%
bestiickt war. Chan und Dewit sowie Zhang et al. fithrten diese hohen
Driicke auf das erstmals von Craven und Greig beschriebene und nach
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Abbildung 5.33: Reflektierter Druck am Endflansch von Wasserstoff-Luft Gemischen
in einer runden, 6.4 m langen Versuchsanlage (Durchmesser: 28 cm),
[CD96].
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ihnen benannte DDT-Szenario zuriick, vgl. Abbildung 5.34. Der vor der
Flamme F; vorauslaufende Stol VS wird an der Wand reflektiert und er-
zeugt einen reflektierten Sto3 RS. Diese gegenlédufige Stofiwelle lauft auf die
Flamme Fy auf, wodurch ein Ubergang in die Detonation erfolgt. Die De-
tonationswelle D breitet sich in das stark vorkomprimierte Gemisch hinein
aus und wird wiederum an der Wand reflektiert, wodurch am Endflansch
sehr hohe Driicke entstehen.

Dieses Szenario setzt jedoch voraus, dass ein DDT infolge einer Richtmyer-
Meshkov Instabilitdt entsteht. Wie bereits oben dargestellt, wurde diese
Art des Ubergangs nur bei langsamen Flammengeschwindigkeiten beob-
achtet. Bei schnellen Deflagrationen erfolgte stets eine Flammenléschung
bzw. eine Verlangsamung der Ausbreitungsgeschwindigkeit. Des weiteren,
wie aus den Druckschrieben von Abbildung 5.33 erkennbar ist, kann in
diesem Fall die reflektierte Stowelle zeitlich von der reflektierten Detona-
tionswelle differenziert werden.

Die im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit ermittelten reflektierten
Driicke zeigen einen dhnlichen Verlauf {iber dem Stochiometrieverhéltnis
(siehe Abbildung 5.30), jedoch weisen sie einen ca. 3- bis 4-fach hoheren
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Abbildung 5.34: Druckniveaus bei einem Craven-Greig DDT-Szenario. Fy: Flammen-
front zum Zeitpunkt to; VS: Vorauslaufende Stofiwelle von Fq; Fj:
Flammenfront zum Zeitpunkt to + 0t; RS: Reflektierte Stofiwelle; D:
Detonation; RD: Reflektierte Detonation.
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Druck auf als von Chan und Dewit beobachtet. Im Gegensatz zu der Arbeit
von Chan und Dewit konnte bei den Druckverldufen keine zeitliche Diffe-
renzierung zwischen der vorauslaufenden Stoiwelle und der Ankunftszeit
der Flamme am Endflansch beobachtet werden. Vielmehr ergab sich ein
singularer starker Druckanstieg. Dies ldsst darauf schlielen, dass hier ein
anderer Mechanismus fiir den Druckanstieg verantwortlich ist, der wie folgt
erklart werden kann:

Nimmt man als das relevante Druckniveau einer Detonation den CJ-Druck
unmittelbar hinter der Front an, so lassen sich die maximal in einem Deto-
nationsrohr entstehenden Driicke durch das Craven-Greig Szenario berech-
nen. Abbildung 5.35 zeigt die, bei einem Craven-Greig Szenario theoretisch
erreichbaren Driicke an einem Endflansch in Abhéngigkeit der Machzahl
des voranlaufenden Stofles fiir ein Wasserstoff-Luft Gemisch mit ¢ = 0.488,
was eine charakteristische Gemischzusammensetzung fiir das Auftreten die-
ser hohen Driicke in der verwendeten Versuchsanlage darstellt.

Geht man von der maximal im Rahmen dieser Arbeit beobachteten, defla-
grativen Ausbreitungsgeschwindigkeit von up ~ 1100 m/s (Ma = 3) aus,
so sind theoretisch reflektierte Driicke von 320 bar am Endflansch reali-
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Abbildung 5.35: Theoretisch erreichbare Driicke bei einem Craven-Greig Szenario am
Endflansch in Abhéngigkeit der Machzahl des voranlaufenden Stofles
fiir ein Wasserstoff-Luft Gemisch mit ¢ = 0.488.
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stisch. Nach der Reflektion des einfallenden Stofles liegt bereits ein stark
ziindfahiges Gemisch vor, das sich in Ruhe befindet und nach einer In-
duktionszeit 7,5 von selbst ziindet noch bevor die Detonationswelle den
Endflansch erreicht. Die Zeitspanne 7¢q, beginnend von dem Moment,
an dem die reflektierte Druckwelle RD den Endflansch verlédsst bis zum
Eintreffen der Detonationswelle D, lasst sich wie folgt berechnen:

d(up + urs)
Toa = ) 5.6
ca up(urs + up) (5.6)

Als Voraussetzung fiir das Eintreten eines Craven-Greig Szenarios muss
TG < Tind (5.7)

gelten. Nimmt man an, dass die Flammenfront die gleiche Geschwindigkeit
wie die StoSwelle hat, so ldsst sich aus dieser Abschéatzung der maximale
Abstand ¢ zwischen Stoflwelle und Flamme berechnen, damit eine Craven-
Greig Detonation eintreten kann. Abbildung 5.36 zeigt den Verlauf der
Induktionszeit 7,4 des Gemisches (berechnet mit dem Lutz-Mechanismus
[LKM*88]) nach der Reflektion der vorauslaufenden Stofiwelle sowie den
damit moglichen, maximalen Abstand § zwischen Stolwelle und Flamme.

Fiir den Fall der in Abbildungen 5.13 (Seite 100) dargestellten schnellen
Deflagration betrug der Abstand zwischen Stofl und Flamme ca. 10 cm.
Fiir eine sich mit Ma = 3 ausbreitenden Flammenfront ist dies genau der
Abstand, an dem die Selbstziindung am Endflansch eintritt. Dies lasst
den Schluss zu, dass die im Rahmen dieser Arbeit beobachteten hohen
Driicke dadurch entstehen, dass “direkt” am Endflansch ein DDT ent-
steht. Die reflektierte Stofiwelle hinterlédsst ein hochsensitives Gemisch, in
dem eine ortliche Verteilung an Gradienten der Induktionszeit vorherrscht.
Dies bildete die optimale Voraussetzung fiir einen SWACER Mechanis-
mus. Die auf die schnelle Deflagration auftreffende, reflektierte Stofiwelle
kann zwar keinen DDT durch die Richtmyer-Meshkov Instabilitéit auslosen,
jedoch erfolgt ein sehr schneller Abbrand dieses hochsensitiven Gemisch-
volumens mit sukzessiver Verstiarkung der Reaktionsfront, der zu diesen
hohen Driicken fiihrt.
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Abbildung 5.36: Verlauf der Induktionszeit 7;,4 des Gemisches nach Reflektion der vor-
auslaufenden Stofiwelle und daraus berechneter minimal moéglicher Ab-

stand ¢ zwischen Stofiwelle und Flamme zur stoflinduzierten Ziindung
in Abhéngigkeit der StoBmachzahl.

Abbildung 5.37 zeigt einen detaillierten Vergleich der auftretenden Druck-
belastung zwischen einer derartigen schnellen Deflagration und einer CJ-
Detonation. Aufgrund der Begrenzung der Druckaufnehmer (siehe oben)
konnte nur ein Maximaldruck von 200 bar ermittelt werden. Extrapoliert
man die auf- und absteigenden Flanken der Druckspitze, so ergibt sich ein
Maximaldruck im Bereich zwischen 250 und 300 bar. Neben dem hoheren
Druck ist auch die auf den Endflansch einwirkende Zeit des hohen Druckes
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Abbildung 5.37: Vergleich einer Detonation mit einer schnellen Deflagration im zeitli-
chen reflektierten Druckverlauf (links) und dem Impulsverlauf (rechts)
am Endflansch.
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grofler, verglichen zu einer CJ-Detonation. Besonders deutlich wird dies,
wenn man die Impulsverlaufe der beiden Druckschriebe vergleicht, die wie
folgt berechnet wurden:

[ = /pdt. (5.8)

Bei Detonationen ergeben sich typische Impulswerte in der Héhe von
2 kN's/m?, wie sie auch von Slezak [Sle90] ermittelt wurden. Durch den
hoheren Druck und auch durch die ldngere Zeit, in der der Maximal-
druck anliegt, stellt sich im Fall einer schnellen Deflagration bereits nach
einer Zeit von 1 ms ein um den Faktor 4 héherer Impulseintrag in die
Festkorperstruktur ein.

5.1.6 Untersuchung von Wandwirmestréomen von Deflagratio-
nen und Detonationen

Ein wichtiger Parameter bei der Untersuchung von transienten Verbren-
nungsvorgiangen ist die Warmemenge, die im zeitlichen Verlauf des Ver-
brennungsprozesses an die Behélterwand iibertragen wird. Die iiber die
Behilterwand abflieBende Wirmemenge dndert beispielsweise die Tempe-
ratur und somit auch die Dichte des verbrannten Gases, was wiederum
eine Auswirkung auf die Flammenbeschleunigung hat. Um die im Rah-
men dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse mit Hilfe numerischer Verfah-
ren detailliert nachbilden zu kénnen, wurde der in Kapitel 4 beschriebene
Wiérmestromsensor eingesetzt, um die hochtransienten Warmestrome zeit-
lich differenziert quantifizieren zu kénnen. Dieser Parameter ist in numeri-
schen Verfahren durch Wahl addquater Randbedingungen sehr gut geeig-
net, um die berechneten Ergebnisse validieren zu koénnen.

Man kann davon ausgehen, dass die mittlere Temperaturdnderung des
Versuchsbehélters wéhrend eines Experiments aufgrund der nur kurz-
en Versuchsdauer von nur wenigen Millisekunden vernachléssigt wer-
den kann [Ard98]. Durch die hohen Temperaturdifferenzen zwischen
dem Abgas und der Rohrwand und den lokal teilweise sehr groflen
Wirmeiibergangskoeffizienten — z.B. durch hochturbulente Strémungen
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hinter Stofiwellen (Re ~ 10° — 107) oder den an der Rohrwand konden-
sierenden Wasserdampf — wird dem Gasgemisch die wiahrend des Verbren-
nungsprozesses zugefiithrte Reaktionsenthalpie sehr schnell wieder entzo-
gen.

Abbildung 5.38 zeigt den Verlauf der Warmestromdichte fiir eine Deflagra-
tion (links) sowie fiir eine Detonation (rechts). Die sich mit ca. 800 m/s
ausbreitende StoBlwelle versetzt das Gemisch in einen thermodynamischen
Zustand von p ~ 5.2 bar sowie eine Temperatur von 7' ~ 525 K. Die
Fluidgeschwindigkeit betrigt unmittelbar nach dem Stofl © = 523 m/s,
was bezogen auf den lokalen thermodynamischen Zustand Ma = 1.05 ent-
spricht. Bezogen auf diesen Zustand ergibt sich hinter der Stofiwelle ein
lokaler Wiirmeiibergangskoeffizient a von ca. 2 — 3 x 10> W/(m?K). Die
Wiérmestrahlung der Flammenfront kann dabei aufgrund des vorwiegend
im UV-Bereich liegenden Emissionsspektrums vernachléssigt werden und
muss erst fiir den heiflen Wasserdampf im Abgas beriicksichtigt werden.
Nach dem Stofl nimmt der momentan iibertragene Warmestrom um den
Faktor 3 ab. Zum einen sinkt innerhalb dieser Zeitspanne der Druck auf
einen Wert von p = 2.1 bar ab, wodurch die Gastemperatur und so-
mit auch der iibertragbare Warmestrom sinkt. Zum anderen héngt der
Wirmeiibergangskoeffizient von der lokalen Reynoldszahl ab, die aufgrund
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Abbildung 5.38: Wandwérmestromdichte einer Deflagration (links) und einer Deto-
nation (rechts), zeitliche Auflosung: 300 kHz; aktive Sensorfliache:
6 X 3 mm.
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der sinkenden Fluidgeschwindigkeit hinter der Stofiwelle ebenso stark ab-
nimmt.

Ausgehend von diesem thermodynamischen Zustand ergibt sich bei einer
isobaren Verbrennung eines Wasserstoff-Luft Gemisches von ¢ = 0.5 ei-
ne Flammentemperatur von 7" ~ 1700 K, wodurch sich, bezogen auf die
Sensorfliiche, eine maximale Wirmestromdichte von @ = 1.8 J/(mm?s)
einstellt. Der Warmestrom nimmt jedoch nach der Flammenfront wieder
stark ab, was darauf schlieffen lasst, dass sich das Gas hinter der Flam-
menfront rasch abkiihlt.

Bei detonativen Verbrennungsvorgéngen hingegen betréigt der maximal lo-
kal zur Rohrwand hin iibertragene Warmestrom den 15-fachen Wert, ver-
glichen zu einer deflagrativen Flammenfront bei vergleichbaren Gemisch-
zusammensetzungen. Die Spitzentemperatur einer CJ-Detonation, wie sie
in Abbildung 5.38 (links) dargestellt ist, betragt 7" = 2260 K hinter der
Reaktionsfront. Jedoch lasst sich dieser hohe Warmeiibergang nicht alleine
mit dieser berechneten Temperatur erkldren. Vielmehr liegt hinter einer
Detonationsfront, wie auch von Shepherd [She99] und White [Whi61] be-
schrieben, ein hochkomplexes und stark turbulentes Stromungsfeld vor, das
den lokalen Warmeiibergangskoeffizienten im Vergleich zu einer Deflagrati-
on erheblich erh6ht. Zum anderen erhéhen die Transversalwellen hinter der
Detonationsfront die Flammen- und Abgastemperatur noch weiter, gerade
wenn sie an der Wand reflektiert werden.

Betrachtet man die Gesamtenergiebilanz unter der Voraussetzung, dass die
gesamte freiwerdende Reaktionsenthalpie an die Behélterwand abgegeben
wird und sich dessen Temperatur nur geringfiigig dndert, so muss fiir De-
flagrationen als auch fiir Detonationen der integrale iiber die Sensorflédche
abgeflossene Wiarmestrom dem flichenméfigen Anteil der Reaktionswarme
entsprechen. Abbildung 5.39 zeigt den integrierten Wérmestrom der in
Abbildung 5.38 dargestellten Verbrennungsprozesse.

Der Warmestrom der Detonation ist anfangs stets gréfler im Vergleich zur
Deflagration aufgrund der oben aufgezeigten Effekte. Jedoch, nach einer
Zeit von ca. 1 s, nehmen Deflagration und Detonation den gleichen Verlauf
an.

Geht man davon aus, dass das Abgas wieder auf die Ausgangstemperatur
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Abbildung 5.39: Integrierte Warmestromdichte einer Deflagration sowie einer Detona-
tion {iber einer Fliche von 6 x 3 mm.

des Gemisches abgekiihlt ist und somit das bei der Reaktion entstande-
ne Wasser fliissig vorliegt (These konnte auch durch die Druckmessung
vor und nach dem Experiment bestétigt werden), so miisste iiber die Sen-
sorfliche ein Warmestrom von ca. 0.6 J abgeflossen sein. Am Ende der
Aufzeichnungsdauer (1 s nach Ziindung des Gemisches) wurde dieser Wert
bereits erreicht. Da man davon ausgehen kann, dass zu diesem Zeitpunkt
das Gemisch noch nicht ganz auf die Ausgangstemperatur abgekiihlt ist
und der Wasserdampf noch nicht vollstdndig auskondensiert ist, muss man
annehmen, dass der Warmestrom von dem Sensor geringfiigig iiberschétzt
wird. Es ldsst sich jedoch feststellen, dass die mit dem Sensor integral
bestimmten Werte in der Gréflenordnung mit den theoretischen Werten
iibereinstimmen, was den Einsatz dieses Meflsystems bei hochtransienten
Verbrennungsvorgéngen mit hinreichender Genauigkeit bestétigt.

5.1.7 Zusammenfassende Darstellung der Erkenntnisse zum
Brennverhalten vorgemischter Wasserstoff-Luft Flammen

Die vorangegangenen Abschnitte haben gezeigt, dass das Brennverhal-
ten von schnellen Deflagrationen und Detonationen von vielen Faktoren
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abhéngen kann, die nicht ohne weiteres eine Klassifizierung des Verbren-
nungsablaufs in Abhéngigkeit der Gemischzusammensetzung erlauben. Die
im Rahmen dieser Arbeit beobachteten Verbrennungsablédufe sowie Krite-
rien zu ihrer Unterscheidung anhand der geometrischen Randbedingungen
sowie der Gemischzusammensetzung sind in Tabelle 5.3 zusammengefasst.

Die Flammenbeschleunigung in der Hindernisstrecke bestimmt entschei-
den den Verbrennungsablauf im Explosionsrohr. Dabei ist neben dem
Stochiometrieverhéltnis ¢ die Geometrie der Hindernisstrecke (ausgedriickt
durch die Blockierrate BR der verwendeten Hindernisse, dem Abstand zwi-
schen den einzelnen Hindernissen lgp und der Gesamtlinge der Hinder-
nisstrecke Lop) von entscheidender Bedeutung. Fiir das Brennverhalten
im unblockierter Rohrabschnitt nach der Hindernisstrecke ist, neben dem
Brennverhalten der Flamme in der Hindernisstrecke, insbesondere die De-
tonationszellweite A entscheidend. Anhand dieser beiden Kriterien kann,
wie in Tabelle 5.3 gezeigt, entschieden werden, ob ein Ubergang in die
Detonation eintreten kann.

In der Hindernisstrecke wurden folgende drei verschiedene Brennverhalten
beobachtet: Deflagrationen, schnelle Deflagrationen und Quasidetonatio-
nen. Deflagrationen, deren Ausbreitungsgeschwindigkeit unter der isoba-
ren Schallgeschwindigkeit lagen, wurden fiir alle Hinderniskonfigurationen
beobachtet, sofern das Stochiometrieverhéltnis unter ¢ = 0.4 lag. Fiir
Gemische mit héheren Brennstoffanteilen wurden Deflagrationen nur be-
obachtet, wenn die in Tabelle 5.3 aufgefithrten geometrischen Bedingungen
erfiillt waren. Schnelle Deflagrationen und Quasidetonationen breiten sich
in der Hindernisstrecke mit einer mittleren Geschwindigkeit zwischen der
isobaren Schallgeschwindigkeit und der Chapman-Jouguet (CJ) Detonati-
onsgeschwindigkeit aus. Im Gegensatz zur normalen Deflagration muss als
geometrische Voraussetzung die Bedingung erfiillt sein, dass der Hinder-
nisabstand um den Faktor 1.5 grofler ist als der Rohrdurchmesser D und
die Hindernisse eine Blockierrate BR von maximal 60% aufweisen.

Im wunblockierten Rohr nach der Hindernisstrecke kann sich die Flamme
in Abhéngigkeit des Brennregimes in der Hindernisstrecke sowie der ge-
mischabhéngigen Detonationszellweite als langsame Deflagration, schnel-
le Deflagration, Marginal-Detonation und planare Detonation ausbrei-
ten. Liegt die Detonationszellweite iiber dem minimal erforderlichen Wert
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Tabelle 5.3: Zusammenfassung der beobachteten Verbrennungsabléaufe.

Rohr mit Hindernissen

In der Hindernisstrecke

Im unblockierter Rohrabschnitt

refl. Driicke

Deflagration:
Geschwindigkeit bis isobare
Schallgeschwindigkeit
Kriterium:

¢ < 0.4 fiir alle Hindernisse
¢ > 04 fir lgp < D und
d< A

A>D

A<D

Verlangsamung, evtl. Léschung
(Quenching) durch Gegen-
strémung einer reflektierten
Druckwelle

Flamme beschleunigt weiter
und geht im unblockierten Rohr
in planare Detonation iiber

< 10 bar

25-75 bar

schnelle Deflagration

bzw. Quasidetonation:
Geschw. gleich isbobarer
Schallgeschw. oder grofier
Kriterium:

¢ > 04 fir lgp > D und
BR < 60%

AT > D

A7 > D
u D>\

A<D

Verlangsamung, evtl. Loschung
(Quenching) durch Gegen-
stréomung einer reflektierten
Druckwelle

3 Moglichkeiten, s. Abb. 5.12
1. langsame Deflagration

2. schnelle Deflagration
(mit hoher Druckentwicklung
bei Reflektion)

3. Marginal-Detonation
(Spindetonation, Detonation
mit Taschenbildung)

planare Detonation

< 10 bar

< 10 bar

> 200 bar

25-125 bar

25-75 bar

Rohr ohne Hindernissen

Brennverhalten

Kriterium/Beschreibung

refl. Driicke

langs. Deflagration:
Flammengeschwinidgkeit
bis max. 100 m/s

¢ < 0.7

Flamme breitet sich mit
langsamer Geschwindigkeit aus,
Verlangsamung und Léschung
durch Gegenstrémung hinter
reflektierter Druckwelle moglich

< 10 bar

schnelle Deflagration
u. planare Detonation:
Flammengeschwindigkeit
zwischen isobarer
Schallgeschwindigkeit und
CJ-Detonation

o> 0.7

Flammenbeschleunigung auf
isobare Schallgeschwindigkeit
(schnelle Deflagration) und
Ubergang in CJ-Detonation
durch Richtmyer-Meshkov
Instabilitét

25-150 bar

fir die Ausbreitung einer Spindetonation (A > D/m), so

breitet sich

die Flamme als langsame Deflagration im unblockierten Rohrabschnitt

welter aus.

Da die der Flamme vorauslaufende StoBwelle das Rohren-

de deutlich eher erreicht und dort reflektiert wird, kommt es bei der
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Kollision der Flamme mit der gegenldufigen Druckwelle durch die Ge-
genstromung hinter der Druckwelle zu einer Verlangsamung der Flam-
me bzw. zu einer vollstdndigen Loschung (Quenching). Im Bereich der
Marginal-Detonationen (A\/m > D > \) erfolgt nur ein DDT-Prozess, wenn
bereits in der Hindernisstrecke eine Quasidetonation vorliegt. Ein Charak-
teristikum dieser Marginal-Detonationen ist, dass sich Taschen von unver-
brauchtem Frischgas hinter der Reaktionsfront ausbilden. Ebenso konnte
in diesem Bereich beobachtet werden, dass die Reaktionsfront die gleiche
Geschwindigkeit wie in der Hindernisstrecke bis zum Rohrende beibehélt
(schnelle Deflagration). Dabei entstehen die hochsten reflektierten Driicke
am Endflansch des Explosionsrohres von mehr als 200 bar. Ein Ubergang
in eine stabile, planare Detonationsfront erfolgt nur, wenn in der Hindernis-
strecke eine schnelle Deflagration oder eine Quasidetonation vorliegt und
sich im unblockierten Explosionsrohr mindestens eine Detonationszelle aus-

bilden kann (A < D).

Trifft éim Rohr ohne Hindernisse eine langsame Flamme (up < 100 m/s)
auf eine schwache, am Endflansch reflektierte Druckwelle der Geschwindig-
keit Ma = 1, so entsteht infolge einer Richtmyer-Meshkov Instabilitit eine
starke Flammenbeschleunigung bis zu der isobaren Schallgeschwindigkeit,
bei welcher ein Ubergang in die Detonation erfolgt. Die Voraussetzung
dafiir ist, dass das Stochiometrieverhéaltnis grofler als ¢ = 0.7 ist. Es lasst
sich analytisch zeigen, dass die Reaktionsrate umso mehr zunimmt, je ge-
ringer die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Deflagration vor der Kollision
zwischen reflektierter Druckwelle und Flamme ist.

5.2 Einfluss des thermodynamischen Anfangszu-
stands auf den DDT

Die in dem vorangegangenen Abschnitt dargestellten Erkenntnisse die-
nen vorwiegend dem Zweck, die grundlegenden Mechanismen fiir die Aus-
breitung schallnaher und iiberschall-schneller Flammenfronten zu erkléaren.
Als thermodynamischer Initialzustand wurde dabei eine Temperatur von
T =~ 293 K und ein Druck von p ~ 1.0 bar gewéahlt, um eine moglichst
hohe Reproduzierbarkeit der Versuche zu erlangen sowie die Erkenntnis-
se mit denen aus der Literatur vergleichen zu koénnen. Jedoch gerade der
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thermodynamische Anfangszustand eines Brennstoff-Luft Gemisches kann
erhebliche Folgen auf den Brennverlauf und dessen sicherheitsrelevanten
Folgen haben. Man kann davon ausgehen, dass die Mechanismen der Flam-
menausbreitung im Prinzip zu denen, dargestellt in Kapitel 5.1, identisch
sind. Jedoch ist nicht hinreichend geklért, inwieweit sich die Grenzen fiir
den Ubergang von der Deflagration in die Detonation durch eine Anderung
des thermodynamischen Anfangszustands verschieben.

Durch Erhohung der Temperatur des Ausgangszustandes steigt die la-
minare Brenngeschwindigkeit des Gemisches nach Gleichung (2.15). Die
Flamme beschleunigt daher schneller auf die, fiir den DDT erforderliche
isobare Schallgeschwindigkeit, die sich wiederum mit der Temperatur nur
geringfiigig erhoht (z.B. bei einer Erhchung der Anfangstemperatur von
293 K auf 373 K dndert sich die isobare Schallgeschwindigkeit um durch-
schnittlich 10 m/s). Negativ auf die Flammenbeschleunigung wirkt sich
hingegen das geringere Expansionsverhéltnis o bei hoheren Temperaturen
aus. Abbildung 5.40 zeigt den Einfluss der Ausgangstemperatur sowie des
Ausgangsdrucks auf das Expansionsverhéltnis.

T=293 K, p=4 bar
— T=2S3 K, p=3 bar
_— ,_p )
/T—293 K, p=2 bar

T=293 K, p=1 bar

Expansionsverhaltnis o (-)

0 1 2 3

Stéchiometrieverhaltnis ¢ (-)

Abbildung 5.40: Expansionsverhéltnisse fiir Wasserstoff-Luft Gemische unter erhhtem
Anfangsdruck und Temperatur, berechnet mit STANJAN.
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Obwohl das Expansionsverhéltnis mit steigender Temperatur stark ab-
nimmt, liegen die Werte bis zu einer Anfangstemperatur von 7' = 573 K
immer noch iiber dem erforderlichen empirischen Schwellwert (siehe Kapi-
tel 2), der eine ausreichende Beschleunigung der Flammenfront bis zu der
isobaren Schallgeschwindigkeit zuldsst. Im Gegensatz zu einer Temperatur-
erhohung bleibt bei einer Druckerh6hung das Expansionsverhéltnis nahezu
identisch. Beriicksichtigt man die — wenn auch geringfiigige — Erhohung der
laminaren Brenngeschwindigkeit mit steigendem Druck (siehe Gleichung
(2.16)), so stellen Gemische unter hohem Druck und Temperaturen zwi-
schen T' = 300 und 400 K den optimalen Bereich fiir eine hohe Flammen-
beschleunigung dar.

Abbildung 5.41 zeigt die Messung der maximalen Flammengeschwindigkei-
ten von Wasserstoff-Luft Gemischen unter erhéhtem Anfangsdruck (p = 2
bar und erhchter Anfangstemperatur (7" = 385 K). Wie an den Geschwin-
digkeitsniveaus zu erkennen ist, hat der thermodynamische Zustand des
Initialgemisches bis T' = 385 K und p = 2 bar keinen Einfluss auf die effek-
tiven Flammengeschwindigkeiten. Ebenso ist die CJ-Geschwindigkeit nur

2000
1800 F CJ-Geschw. Pu—

m/s)

1600 |
1400
1200 F
1000 |
800 F

isobare Schallgeschwindigkeit

maximale Flammengeschwindigkeit (

600 F
e L S T=385 K, p=1 bar
400 —-@ - T=293K, p=2 bar
200 - ---- T=293 K, p=1 bar
O:H“l‘H‘lw"|HH|HH|HH|HH|
0.3 04 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1

Stéchiometrieverhaltnis ¢ (-)

Abbildung 5.41: Maximale Flammengeschwindigkeit von Wasserstoff-Luftgemischen
unter erhchtem Anfangsdruck und erhéhter Anfangstemperatur, be-
schleunigt mit der Hinderniskonfiguration “60-185-2000".
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von der Gemischzusammensetzung und nicht von dem thermodynamischen
Anfangszustand abhéngt.

Jedoch ist deutlich zu erkennen, dass in beiden Fillen der Ubergang in
die Detonation bereits bei weniger sensitiven Gemischen erfolgt. Die
Grofle der Detonationszellweiten fiir Gemische mit héheren Temperatu-
ren und Driicken sind nach wie vor Gegenstand der Diskussion. Ciccarelli
et al. [CGB*94, CGB*97] konnten in Messungen zeigen (sieche Abbildung
A.2, Seite 181), dass mit zunehmender Temperatur auch die Detonations-
zellweite bis zu Temperaturen von T' = 650 K — wenn auch nur geringfiigig
— abnimmt. Diese nur geringfiigige Abnahme der Detonationszellweiten
ldsst sich auch theoretisch herleiten: Mit zunehmender Anfangstempera-
tur steigt auch die Temperatur im VN-Zustand. Da die Reaktionsraten
eine exponentielle Abhéngigkeit von der Temperatur besitzen, nimmt die
Induktionszeit 7; ab. Jedoch nimmt auch mit steigender Temperatur die
Detonationsmachzahl ab, wodurch der VN-Druck niedriger ist. Dies stellt
wiederum einen gegenldufiger Effekt zu dem Temperatureinfluss dar. Die

Abhéngigkeit der Detonationszellweiten von dem Anfangsdruck ist nur bis
zu Driicken von p = 2 bar geklirt, siehe Abbildung A.3 (Seite 181).

5.3 Einfluss von Additiven auf den DDT in
Wasserstoff-Luft Gemischen

In Storfallszenarien finden sich hédufig neben dem hauptséchlich freigesetz-
ten Wasserstoff auch kleinere Anteile von anderen Gasen, die mitunter den
Verbrennungsablauf von reinen Wasserstoff-Luft Gemischen erheblich be-
einflussen konnen. Der Einfluss von Wasserdampf auf den DDT wurde
bereits von Brehm [Bre87] bei Temperaturen von 7" = 353 K ausfiihrlich
untersucht. Im Rahmen dieser Arbeit wurde deshalb der Einfluss von Was-
serdampf nur insoweit untersucht, um eine abgesicherte Vergleichsbasis zu
den anderen untersuchten Additiven bereitzustellen. Des weiteren wur-
den die Versuche mit Wasserdampf bei einer Temperatur von 7" = 385 K
durchgefiihrt, um den direkten Einfluss des Wasserdampfs auf den DDT bei
gleichem Temperaturniveau wie die in Kapitel 5.2 beschriebenen Versuche
zu untersuchen.
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Neben dem Wasserdampf wurde der Einfluss der Additive Kohlenmon-
oxid und Kohlendioxid auf das Brennverhalten untersucht. Kohlenmon-
oxid wird in der Folge dabei gesondert betrachtet, da es im Gegensatz zu
Kohlendioxid und Wasserdampf ein brennbares Gas darstellt.

5.3.1 Einfluss von Wasserdampf und Kohlendioxid

Der Einfluss von HyO und COy auf den Brennverlauf unterscheidet sich
deutlich von dem in der Luft enthaltenen Stickstoff. Abbildung 5.42 zeigt
die Auswirkung der Beimengung dieser beiden Stoffe auf die laminare
Brenngeschwindigkeit sowie das Expansionsverhéltnis . H;O und CO,
zeigen sehr dhnliche Effekte auf, wobei stets CO4 einen geringfiigig grofleren
Einfluss hat als H,O. Ebenso steigen, wie in Anhang A gezeigt, die Deto-
nationszellweiten erheblich durch die Beimengung dieser Additive an. Die
Anderung in den Detonationszellweiten liegt primér daran, dass sich die
Induktionslangen aufgrund der niedrigeren VN-Temperaturen (durch den

08} T~ - _
& 06 ST
o NN
= 0.4:— oloy,:H,0 \'\-\.':'""\.,~
\E - - - - - 0lo,:CO, IR
02k ——— - s/s,,:H,0
- ——— s/s,,: CO,
i 1 1 I
OO 10 20 30

vol % Verdinnung

Abbildung 5.42: Einfluss der Verdiinnungen eines stochiometrischen Wasserstoff-Luft
Gemisches mit HoO und CO, auf die laminare Brenngeschwindigkeit
[KM86, BCD"00] und das Expansionsverhiltnis (berechnet mit STAN-
JAN). Ausgangszustand fiir Hy-HoO-Luft Gemische: T'= 385K, p =1
bar.
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Unterschied in den Warmekapazitiaten) von HyO und COs im Vergleich zu
Ny vergrofiern.

Gerade jedoch der Wasserdampf darf bei Berechnungen nicht als inert an-
genommen werden. Der chemische Einfluss des Wasserdampfes auf den
Reaktionsablauf von Detonationen wird deutlich, wenn man die Reakti-
onszonenldnge von Detonationen berechnet und dabei einmal die realen
Additive verwendet und im Vergleich dazu die Additive durch inerte Gase
ersetzt, die jedoch identische thermodynamische Stoffeigenschaften aufwei-
sen. Abbildung 5.43 zeigt das Ergebnis dieser Berechnung. Der chemische
Einfluss von COy ist vernachldssigbar klein und kommt daher, dass im
Verbrennungsablauf fiir unterstéchiometrische Gemische kleine Mengen an
CO entstehen. Fiir iiberstochiometrische Gemische hingegen nimmt nach
Shepherd [She86] der Anteil an gebildetem CO erheblich zu. Die Auswir-
kung von CO auf die Verbrennung werden in Abschnitt 5.3.2 dargestellt.

10’ 10’

Reaction zone length A, (cm)

10"

0.0 0.1 0.2 0.3
Diluent mole fraction

Abbildung 5.43: Reaktionszonenlédnge fiir die Verdiinnung von stéchiometrischen
Wasserstoff-Luft Gemischen mit COy, HyO und Ny . Die Kurven
“COy” und “HyO” stehen fiir angenommene inerte Additive, wel-
che jedoch identische thermodynamische Stoffeigenschaften aufweisen,
[She86].
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Der chemische Effekt von H,O ist deutlich stérker. Dies liegt vorwiegend
an dem groflen Einfluss von Wasserdampf auf die Reaktion

H+ Oy +M <= HO; + M (5.9)
mit
[M] = [Hs]40.4[O9]+0.4[N5] +1.5[CO,] +6.5[H,0] , [WMD97]. (5.10)

Diese Reaktion hat, wie bereits in Kapitel 2 ausgefiihrt, einen grofien Ein-
fluss auf den Wasserstoff-Luft Reaktionsablauf, da HO in einer Reihe von
Reaktionen mit niedriger Aktivierungsenergie mit H, OH und O weiterrea-
giert.

Diese theoretischen Betrachtungen bestétigen sich auch bei den durch-
gefithrten Experimenten. Abbildung 5.44 zeigt den Einfluss von Wasser-
dampf auf den detonationsfahigen Gemischbereich sowie die dabei beobach-
teten maximalen Flammengeschwindigkeiten. Wie aus Abbildung 5.44 er-
sichtlich, konnte ab einer Verdiinnung von 15 vol % H,O konnte bei keinem
Stochiometrieverhéltnis eine Detonation beobachtet werden. Die Flam-
mengeschwindigkeiten lagen dabei, wie bei reinen Ho-Luft Gemischen, im
deflagrativen Fall nahe der isobaren Schallgeschwindigkeit bzw. fiir Deto-
nation bei der entsprechenden CJ-Detonationsgeschwindigkeit.

Die Verdiinnung des Wasserstoft-Luft Gemisches mit CO, fiihrt bei einer
Gemischtemperatur von 7' = 293 K zu einem dhnlichen Ergebnis wie die
Verdiinnung mit HyO bei T" = 385 K. Abbildung 5.45 zeigt den Einfluss von
COy auf den detonationsfdhigen Gemischbereich im Explosionsrohr. Die
Detonationsgrenzen sind bei einer Verdiinnung von 5 vol % HsO bzw. CO,
nahezu identisch. Jedoch weichen die Ergebnisse bei einer Verdiinnung mit
10 vol % voneinander ab. Im Falle der Beimengung von 10 vol % CO, tra-
ten nur Detonationen fiir stéchiometrische und iiberstéchiometrische Ge-
mischzusammensetzungen (¢ = 1 bis 1.3) auf. Dies widerspricht jedoch der
in Anhang A.5 gezeigten Detonationszellweitenverteilung, die fiir ¢ = 1 ein
eindeutiges Minimum aufweist.

Berechnet man hingegen die Reaktionszonenldnge, so lésst sich feststellen,
dass das Minimum im iiberstéchiometrischen Bereich liegt. Betrachtet man
den Gemischbereich, in welchem im Experiment Detonationen auftreten,
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so zeigt sich, dass dieser genau mit den minimalen Werten der Reaktions-
zonenlange iibereinstimmt, sieche Abbildung 5.46. Diese Messungen wider-
legen somit die gemessenen Detonationszellweiten und bestatigen die theo-
retischen Analysen. Generell lasst sich feststellen, dass Wasserdampf und
Kohlendioxid in Bezug auf ihre inhibitorische Wirkung auf den Ubergang
in die Detonation vergleichbare Eigenschaften aufweisen.
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Abbildung 5.46: Reaktionszonenlinge von Wasserstoff-Luft Detonationen, verdiinnt
mit 10 vol % COs,, berechnet mit dem ZND-Code.

5.3.2 Einfluss von Kohlenmonoxid

Kohlenmonoxid stellt gerade im Zusammenhang mit Wasserstoff eine Be-
sonderheit aus reaktionskinetischer Sicht dar. Die Oxidation von CO kann
uber die Reaktion

CO+OH+=COy+H oder (5.11)
CO+0+M=+=COy+M (5.12)

erfolgen. Liegen bereits geringfiigige Mengen von Wasserstoff, Wasser-
dampf oder Kohlenwasserstoffen im Gemisch vor, so erfolgt die Reakti-
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on fast ausschlieflich tiber die Reaktion (5.11) [Gar84]. Die Menge an
H-haltigen Gasen beeinflusst den Oxidationsprozess erheblich. Austin
und Shepherd [AS00] konnten zeigen, dass bereits durch eine Beimengung
von 0.02 vol % Hy die Reaktionszonenldnge A von Detonationen um drei
Grofenordnungen abnimmt. Kann die Oxidation nur iiber die Reaktion
(5.12) erfolgen, so ist aufgrund der langen Ziindverzugszeiten kein detona-
tiver Verbrennungsablauf moglich.

Unter Umgebungsbedingungen ist CO zwischen 12.5 und 74 vol % brenn-
bar, die Selbstziindtemperatur liegt bei 1070 K, sinkt aber mit zunehmen-
dem Anteil von Wasserdampf (oder Wasserstoff) im Gemisch auf 870 K.
Die entsprechenden laminaren Brenngeschwindigkeiten fiir CO-Luft Ge-
mische unter Umgebungsbedingungen sind sehr niedrig und liegen fiir ein
stochiometrisches Kohlenmonoxid-Luft Gemisch bei ca. 0.18 m/s [SM99].
Bis auf die laminare Brenngeschwindigkeit verhalten sich Kohlenmonoxid
und Wasserstoff von den meisten Verbrennungseigenschaften analytisch
betrachtet dhnlich. Des weiteren weisen beide Brennstoffe das gleiche

Stochiometrieverhédltnis auf. Auch die spezifischen Heizwerte sind ver-
gleichbar (Wasserstoff 10.8 MJ/m?, Kohlenmonoxid 12.6 MJ/m?).

Abbildung 5.47 zeigt den Einfluss von CO auf den Wasserstoff-Luft Ver-
brennungsablauf iiber dem Gesamtstochiometrieverhiltnis ¢, wobei die
Flammenbeschleunigung mit der Hinderniskonfiguration “60-185-3000" er-
folgte. Es ist deutlich zu erkennen, dass weder die Beimengung von
1 vol % CO noch von 7 vol % CO zu einer Verdnderung des Brennverhal-
tens fithrt, sofern man das Gesamtstochiometrieverhéltnis von CO und Hs
in Luft betrachtet, sieche Anhang B. Daraus la3t sich folgern, dass in dem in
Abbildung 5.47 dargestellten detonationsfahigen Gemischbereich das Koh-
lenmonoxid fiir den Verbrennungsablauf beriicksichtigt werden muss, je-
doch aus sicherheitstechnischer Sicht der Anteil von Kohlenmonoxid durch
Wasserstoff ersetzt werden kann. Eine experimentell bestimmte Verteilung
der Detonationszellweiten fiir diese Ho-CO-Luft Gemische konnte in der Li-
teratur nicht gefunden werden. Aus diesem Grund wurde die Reaktionszo-
nenlénge analytisch bestimmt, die sich wiederum anndhrend proportional
zur Detonationszellweite verhélt, siehe Kapitel 2.

Abbildung 5.48 zeigt die Reaktionszonenldngen der in Abbildung 5.47
dargestellten Ho-CO-Luft Gemische. In dem durch die Anlagengeome-
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Abbildung 5.48: Reaktionszonenléinge von Hy-CO-Luft Gemischen.
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trie begrenzten Detonationsbereich ist zu erkennen, dass die Reaktions-
zonenldngen nahezu identisch sind, wodurch ein identisches Ausbreitungs-
verhalten erklart werden kann. Jedoch gilt dies nicht fiir weniger sensi-
tive Gemischzusammensetzungen. Fiir diesen Fall liegt nach der ZND-
Berechnung die Reaktionszonenldnge und somit auch die Detonationszell-
weite fiir Gemische mit CO niedriger im Vergleich zu reinen Ho-Luft Ge-
mischen, wodurch fiir diesen Fall der detonationsfihige Gemischbereich in
geschlossenen Raumen vergroflert wird. Dies konnte jedoch aufgrund der
kleinskaligen Dimension der Versuchsanlage nicht experimentell {iberpriift
werden.

5.4 DDT in Hythane-Gemischen

Hythane-Gemische sind Dreistoffgemische aus Wasserstoff, Methan und
Luft. Im Vergleich zu den bisher diskutierten Additiven unterscheidet sich
das Methan erheblich aufgrund seiner Verbrennungseigenschaften. Methan
verbrennt mit einem um den Faktor 3.5 grofleren spezifischen (volumenbe-
zogenen) Heizwert im Vergleich zu Kohlenmonoxid und Wasserstoft:

CHy + 209 = COy + 2H50 | (513)

Wie anhand der Reaktion (5.13) erkennbar, wird bei Methan pro Mol
Brennstoff der vierfache Anteil von Sauerstoff bei einer stéchiometrischen
Verbrennung im Vergleich zu der Wasserstoff-Oxidation benotigt. Der

ziindfahige Gemischbereich ist im Gegensatz zu Wasserstoff deutlich
schmaler (5.7 - 17 vol %).

Der FEinfluss von Methan auf das Detonationsverhalten in Hythane-
Gemischen ist im Voraus schwer einzuschéitzen. Die Detonationszellweiten
von reinen Methan-Luft Gemischen liegen fiir stéchiometrische Gemische
bei A = 200 - 300 mm. Dies lédsst zunédchst darauf schlieffen, dass Me-
than eine inhibitorische Wirkung auf den Ubergang in Detonationen in
Hythane-Gemischen hat. Dies wurde auch von Eichert [Eic89] nachgewie-
sen, indem er Methan zu stochiometrischen Wasserstoff-Luft Gemischen
beimengte und somit in einem 56 mm-Explosionsrohr ab einer Zumischung
von 4 vol % einen Ubergang in die Detonation unterbinden konnte. Je-
doch steigt mit diesem Verfahren das Stochiometrieverhéltnis des gesam-
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ten Brennstoff-Luft Gemisches an, wodurch eine differenzierte Betrachtung
des Methan-Einflusses nicht gewéhrleistet ist. Lé&sst man hingegen das
Stochiometrieverhéltnis konstant und variiert den Anteil von Wasserstoff
und Methan, so lasst sich die Auswirkung der hohen volumenbezogenen
Energiedichte von Methan auf das Brennverhalten analysieren (Definition
des Gesamtstochiometrieverhéltnisses siche Anhang B).

Aus reaktionskinetischer Sicht betrachtet verhalt sich das Methan-Molekiil
im Hythane-Gemisch aufgrund der héheren Aktivierungsenergie der Start-
reaktion

CH, + M= CHs+H+ M (5.14)

im Vergleich zur Wasserstoff-Luft Startreaktion (2.35) zunéchst triager, rea-
giert aber dann deutlich schneller mit dem frei werdenden H-Radikal iiber
die Reaktion

Dieses Verhalten zeigt sich auch in einer Simulation der Detonati-
onsstruktur, wie exemplarisch fiir ein ¢ = 0.6 Hythane-Gemisch
(13 vol % Hs, 2.1 vol % CHy) in Abbildung 5.49 gezeigt. Das CHy-Molekiil
fangt erst nach dem Beginn des Wasserstoff-Abbaus an zu reagieren, baut
sich aber dann schneller als der Wasserstoff ab. Als Zwischenprodukt ent-
steht jedoch ein grofler Anteil an CO iiber die Formaldehydreaktionen

CHs + Oy = HyCO+ OH
H,CO + OH = HCO + H50 und
HCO 4+ OH = CO + Hy0O . (5.16)

Der Gemischanteil des Kohlenmonoxids ist dabei vergleichbar zu der Aus-
gangskonzentration des Methans und wird iiber die Reaktion (5.11) ab-
gebaut. Da Wasserstoff und Methan in ihrem Reaktionsablauf mit den
in beiden Reaktionsketten auftretenden Radikalen reagieren und zudem
— nach dem CHy-Abbau — das stabile reaktive Molekiil CO entsteht, ist
in einer Vorhersage nicht eindeutig zu klaren, ob und wann Methan als
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Abbildung 5.49: ZND-Simulation der Detonationsstruktur eines ¢ = 0.6 Hythane-
Gemisches (bestehend aus 13 vol % Hy und 2.1 vol % CHy).

Inhibitor wirkt oder den Ubergang von der Deflagration in die Detonation
unterstitzt.

Abbildung 5.50 zeigt die Abhéngigkeit der maximal im Explosionsrohr
erreichten Flammengeschwindigkeiten von der Gemischzusammensetzung
der Hythane-Gemische. Gemische mit [Hs]/[CH4] = 0 représentieren dabei
reine Methan-Luft Gemische. Bei reinen Methan-Luft Gemischen konnte
kein Ubergang von einer Deflagration in eine Detonation beobachtet wer-
den, da das Detonationszellweitenkriterium héchstens eine Spindetonation
bei einem ¢ = 1 Methan-Luft Gemisch zulassen kénnte. Dafiir wurde je-
doch in der eingesetzten Hindernisstrecke (“60-185-2000") nicht eine dafiir
erforderliche Flammengeschwindigkeit {iber der isobaren Schallgeschwin-
digkeit erreicht. Da das Expansionsverhéltnis ¢ von Methan-Luft Gemi-
schen sich nur unwesentlich von dem der Wasserstoff-Luft Gemische un-
terscheidet, ist dieser Effekt auf die wesentlich kleinere laminare Brennge-
schwindigkeit des Methan-Luft Gemisches zuriickzufiihren (s; = 0.37 m/s
fir ¢ = 1), die innerhalb der kurzen Hindernisstrecke keine hoheren
Ausbreitungsgeschwindigkeiten zulédfit. Wolanski et al. [WKSN81] beob-
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0.6, 0.8 und 1.0 iiber dem Verhéltnis der Volumenanteile von Wasser-
stoff und Methan.

achteten hingegen in einer dhnlich dimensionierten Versuchsanlage Spin-
Detonationen von reinen Methan-Luft Gemischen durch Ziindung hinter
einer harten Stoflwelle, die sich in das Methan-Luft Gemisch hinein aus-
breiteten. Mit zunehmendem Wasserstoffanteil nimmt auch bei gleichem
Stochiometrieverhéltnis die Ausbreitungsgeschwindigkeit zu und auch hier
erfolgt — wie bei den reinen Wasserstoff-Luft Gemischen — der Ubergang
in die Detonation bei Ausbreitungsgeschwindigkeiten der Flamme nahe
der isobaren Schallgeschwindigkeit. Fiir ¢ = 1.0 und ¢ = 0.8 erfolgt der
Ubergang in die Detonation bei annihernd dem gleichen Verhiltnis der be-
teiligten Brennstoffanteile. Aufgrund dieser Beobachtung wurde in Abbil-
dung 5.51 der Detonationsbereich der Hythane-Gemische in Abhéngigkeit
des Methan- sowie des Wasserstoff-Anteils aufgetragen. In diesem Dia-
gramm ist ersichtlich, dass fiir ¢ ~ 0.8 ein minimaler Wasserstoff-Anteil
fiir den Ubergang in die Detonation erforderlich ist. Geht man davon aus,
dass es sich bei den in Hythane-Gemischen beobachteten Detonationen um
planare Detonationen handelt, so sinkt der fiir die Detonationsauslosung
erforderliche Gesamtanteil an Brennstoff in dem Brennstoff-Luft Gemisch
um ca. 4 vol % ab, wobei hier im Gegensatz zu reinen Wasserstoff-Luft
Gemischen das Stochiometrieverhéltnis ¢ um 0.2 hoher liegt. Aus dieser
Sicht betrachtet stellen Hythane-Gemische eine gréfiere sicherheitstechni-
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Abbildung 5.51: Detonationsbereich von Hythane-Gemischen im 66 mm Explosions-
rohr.

sche Gefdhrdung in Bezug auf die Detonationsfahigkeit dar, als sie fiir reine
Wasserstoff-Luft Gemische beobachtet wurden.
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6 Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde das Ausbreitungsverhalten von
schnellen Deflagrationen und Detonationen sowie der Ubergang von der
Deflagration in die Detonation (DDT), initiiert durch turbulenter Flam-
menbeschleunigung, untersucht. Das Hauptaugenmerk lag dabei darauf,
Mechanismen, die zum Ubergang einer Deflagration in eine Detonation
fithren, zu identifizieren und auf dieser Basis Kriterien fiir das Auftreten
dieser grundlegend unterschiedlichen Verbrennungsarten aufzuzeigen.

Die Untersuchungen wurden an einem beidseitig geschlossenen Explosions-
rohr () 66 mm, Lange 6.5 m) durchgefiihrt. Dabei wurde vorwiegend ein
vorgemischtes Wasserstoff-Luft Gemisch bei Umgebungsbedingungen un-
tersucht, aber auch der Einfluss des thermodynamischen Anfangszustandes
des Gemisches (durch Variation des Drucks bzw. der Gemischtemperatur)
sowie der Beimengung weiterer sicherheitstechnisch relevanter Gase (Was-
serdampf, Kohlendioxid, Kohlenmonoxid und Methan) untersucht. Die
Flammenbeschleunigung erfolgte mit einer Kaskade blendenférmiger Hin-
dernisse. Um ein Spektrum an Flammengeschwindigkeiten und sowie deren
Einfluss auf den Ubergang von der Deflagration in die Detonation zu un-
tersuchen, wurde sowohl der freie Blendenquerschnitt (ausgedriickt durch
die Blockierrate BR) als auch der Abstand zwischen den Blenden sowie die
Gesamtlange der Blendenkaskade variiert.

Die Untersuchung der Flammen und des Brennverhaltens erfolg-
te vorwiegend mit optische Messverfahren. So konnte durch die
Hochgeschwindigkeits-Schlierenphotographie und ein, speziell an die hoch-
transienten Wasserstoff-Luft Verbrennungsvorginge angepasstes Farbsch-
lierenphotographieverfahren die Flammenfront sowie die ihr vorauslaufen-
de Stofifront visualisiert werden. Der Einsatz laseroptischer Verfahren
wie der planaren Laser-induzierten Pradissoziations-Fluoreszenz (PLIPF)
ermoglichte die detaillierte Untersuchung der Flammenstruktur in Einzel-
schnittbildern. Globale Messgréfien ermoglichten des weiteren die Wie-
dergabe des Flammenfortschritts sowie Riickschliisse auf die értlichen und
zeitlichen Druckbelastung wéihrend des Verbrennungsablaufes zu ziehen.
Auf diese Weise waren Aussagen iiber Maximaldriicke und Flammenge-
schwindigkeiten moglich.
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Bei dem Verbrennungsablauf im Explosionsrohr muss zwischen der Ver-
brennung in der Hindernisstrecke und im daran anschliefenden, unblockier-
ten Rohrabschnitt unterschieden werden. In der Hindernisstrecke wur-
den sowohl Deflagrationen mit einer charakteristischen Ausbreitungsge-
schwindigkeit in Hohe der isobaren Schallgeschwindigkeit als auch stoffin-
duzierte Quasidetonationen beobachtet. Abhéngig von dem Brennregime
in der Hindernisstrecke wurden in dem daran anschlieBenden, blendenfrei-
en Rohrabschnitt eine Ubergang in die langsame Deflagration oder die
iiberschall-schnelle Detonation bis zur geometrischen Ausbreitungsgrenze
(Marginal-Detonationen) sowie ein, zu der Hindernisstrecke unveréindertes
Ausbreitungsverhalten beobachtet (schallnahe Deflagration). Bei Versu-
chen im Rohr ohne jegliche Hinderniseinbauten blieb in Abhéngigkeit
des Stochiometrieverhéltnisses die Flammengeschwindigkeit unter 100 m/s
oder es erfolgten zwei Geschwindigkeitsspriinge auf die Geschwindigkeit der
schallnahen Deflagration und im Anschluss daran in die Detonation.

In der Hindernisstrecke beschleunigt die Flamme durch den Einfluss der
Blenden auf die Stromungsgeschwindigkeit (Jet-Wirkung) sowie auf die
Turbulenz der Stromung auf eine Ausbreitungsgeschwindigkeit von meh-
reren hundert Metern pro Sekunde. Ausschlaggebend fiir das sich in der
Hindernisstrecke einstellende Brennverhalten ist neben der Gemischzusam-
mensetzung vorwiegend der Hindernisabstand. Fiir Hindernisabstédnde, die
um den Faktor 1.5 gréfler als der Rohrdurchmesser waren, traten bereits ab
einem Stochiometrieverhéltnis von ¢ = 0.4 in der Hindernisstrecke Quasi-
detonationen mit einer Geschwindigkeit von ca. 1000 m/s auf. Der Grund
dafiir liegt darin, dass bei dem grofleren Hindernisabstand der Einfluss der
Blenden auf den Reibungsverlust stark abnimmt. Durch die Hindernisse
zusammen mit der kleinen Rohrdimension wird ein System starker Tran-
serversalwellen aufrecherhalten, das eine stoflinduzierte Verbrennung in der
Hindernisstrecke ermoglicht.

Fir den Fall, dass die Flamme die Ausbreitungsgeschwindigkeit von
ca. 1000 m/s wie in der Hindernisstrecke im unblockierten Rohr beibehélt,
konnte mit Hilfe der PLIPF-Messtechnik nachgewiesen werden, dass es
sich hierbei um eine Uberlagerung von stoBinduzierten, volumetrischen
Ziindungen des unverbrannten Gemisches mit einer turbulenten, deflagra-
tiven Flammenfront handelt. Fiir dieses Ausbreitungsverhalten wurden im
Explosionsrohr die hochsten Druck- und Impulsbelastungen am Endflansch
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des Explosionsrohres (iiber einer Zeit von 0.2 ms lagen mehr als 200 bar
an) beobachtet. Dieses Phéinomen konnte analytisch darauf zuriickgefiihrt
werden, dass eine volumetrische Reaktion am Endflansch durch die Reflek-
tion der Stolwelle zu diese hohen Druckbelastungen fiihrt.

Bei Detonationen in Gemischen, deren Zellweiten im Bereich Dm > A > D
liegen (Marginal-Detonationen), konnte im Rahmen der durchgefiihrten
laseroptischen Untersuchungen festgestellt werden, dass hinter der Reak-
tionsfront Taschen mit unverbranntem Frischgas eingeschlossen werden.
Anhand dieser experimentellen Ergebnisse sowie numerischer Studien von
Oran (Naval Research Centre, Washington) konnte das Ausbreitungsver-
halten dieser Marginaldetonationen beschrieben werden und ihre Stabilitéat
mit der Grofle sowie der Reaktionsgeschwindigkeit der Frischgastaschen er-
klért werden.

Der Detonationsiibergang im Rohr ohne Hindernisse konnte auf eine
Richtmyer-Meshkov Instabilitat (Wechselwirkung zwischen Flamme und
einem gegenldufigen Verdichtungsstof}) zuriickgefithrt werden. Wie im
Rahmen dieser Arbeit nachgewiesen werden konnte, fithrt diese Instabilitét
gerade bei geringen Flammenausbreitungsgeschwindigkeiten zu einer star-
ken, impulsartig auftretenden Flammenbeschleunigung bis zu der isobaren
Schallgeschwindigkeit, wodurch ein Ubergang in die Detonation moglich
ist.

In weiteren Untersuchungen wurde auch der Einfluss von Additiven auf den
Verbrennungsvorgang von Wasserstoff-Luft Gemischen untersucht. Dabei
konnte festgestellt werden, dass sowohl Wasserdampf als auch Kohlendi-
oxid einen vergleichbaren Effekt als Inhibitoren aufweisen. Fiir das Additiv
Kohlenmonoxid konnte nachgewiesen werden, dass es sich im Wasserstoff-
Luft Gemisch bei detonativen Verbrennungsvorgiangen dhnlich zu Wasser-
stoff verhélt und im Rahmen der Simulationen fiir die Sicherheitsforschung
auch durch Wasserstoff ersetzt werden kann. Bei Hythane-Gemischen
(Wasserstoff /Methan /Luft-Gemische) konnte gezeigt werden, dass fiir be-
stimmte Mischungsverhéltnisse der fiir die Detonationsentstehung minimal
erforderliche Brennstoffanteil am Gesamtgemisch um bis zu 4 vol % nied-
riger liegt als bei reinen Wasserstoff-Luft Gemischen, wodurch Hythane-
Gemische eine groflere sicherheitstechnische Gefahrdung in Bezug auf die
Detonationsfiahigkeit als reine Wasserstoff-Luft Gemische darstellen.
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180 A DETONATIONSZELLWEITEN

A Detonationszellweiten

Die Detonationszellweiten der im Rahmen dieses Projekts verwendeten Ge-
mischzusammensetzungen sind in der Folge insoweit dargestellt, als dass
sie fiir das Verstandnis der beschriebenen Messungen erforderlich sind. Fiir
weitergehende Informationen sei an dieser Stelle auf die entsprechenden
Literaturverweise sowie auf die Datenbank von Keneshige und Shepherd
[KS97] verwiesen.
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Abbildung A.1: Detonationszellweiten fiir Wasserstoff-Luft Gemische unter Umge-
bungsbedingungen. Rechtecke: Daten von Guirao et al. [GKL182],
Kreise: Daten von Tieszen et al. [TSB*86].
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Abbildung A.2: Detonationszellweiten fiir Wasserstoff-Luft Gemische unter Umge-
bungsdruck fiir erhohte Temperature.  Daten von Ciccarelli et
al. [CGB™97].
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Abbildung A.3: Detonationszellweiten fiir Wasserstoff-Luft Gemische unter Umge-
bungstemperatur in Abhéngigkeit des Anfangsdrucks. Daten von
Stamps und Tieszen [ST91].
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Abbildung A.4: Detonationszellweiten fiir Wasserstoff-Luft Gemische und Wasserdampf
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als Additiv bei Umgebungsdruck und einer Temperatur von 393 K.
Daten von Stamps und Tieszen [ST91].
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Abbildung A.5: Detonationszellweiten fiir Wasserstoff-Luft Gemische und Kohlendi-

oxid als Additiv bei Umgebungsbedingungen. Daten von Tieszen et
al. [TSBB8T].
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B Umrechnung Stochiometrieverhiltnis-
Volumenanteil

B.1 Wasserstoff-Luft Gemische

Der Volumenanteil von Wasserstoff am gesamten Wasserstoff-Luft Gemisch
Vi1, 148t sich mit

. TH,
= 04201 — ) (B

in das dimensionslose Stochiometrieverhiltnis ¢ umrechnen. Abbildung
B.1 zeigt die graphische Darstellung dieser Funktion.

10 20 30 40 50 60
vol % H,

Abbildung B.1: Umrechnung Stoéchiometrieverhéltnis-Volumenanteil fiir Wasserstoff-
Luft Gemische.
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B.2 Hythane-Gemische

Der Brennstoffanteil am gesamten Hythane Gemisch 148t sich mit

_ Y, + 470m,
042(1 — THy — ’VCH4)

¢ (B.2)

in das dimensionslose Stochiometrieverhiltnis ¢ umrechnen. Abbildung
B.2 zeigt die Anteile von Wasserstoff und Methan bei den im Rahmen
dieser Arbeit untersuchten Stochiometrieverhéltnisse.
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Abbildung B.2: Anteile  von  Wasserstoff —und  Methan  bei  konstanten
Stochiometrieverhéltnisse.

B.3 H,-CO-Luft Gemische

Der Brennstoffanteil am gesamten Hy-CO-Luft Gemisch 148t sich mit

YH, +7CO
_ B.3
¢ 0.42(1 — ’7H2 — ’YCO) ( )

in das dimensionslose Stéchiometrieverhéltnis ¢ umrechnen.
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B.4 H,-CO;,-Luft und Hs-H>O-Luft (Gemische

Befindet sich als Additiv ein nicht brennbares Gas (wie z.B. Kohlendioxid
oder Wasserdampf) mit dem Volumenanteil v4; in dem Gemisch, so a8t
sich der Brennstoffanteil mit

YH,
= B.4
gb 042(1 — ’YHQ — 'Ydil) ( )

in das dimensionslose Stochiometrieverhéltnis ¢ umrechnen.
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