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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht das Ausbreitungsverhalten von Gasdetonationen in
Kapillaren. Betrachtet werden detonative Gemische aus Ethan bzw. Propan und
Stickstoffmonoxid bzw. Distickstoffmonoxid bei unterschiedlichem Ausgangsdruck. Dabei wird
der Frage nachgegangen, ob es mit Hilfe von detonationsspezifischen Parametern moglich ist,
den sicheren Durchmesser einer Kapillare fir ein definiertes Gemisch aus Brennstoff und
Oxidationsmittel abschatzen zu kénnen.

Hierflr wurde eine Versuchsanlage mit einem Querschnitt des Detonationskanals von 10 mm
konzipiert und  gebaut, die das Messen der Detonationsgeschwindigkeit und des
Detonationsdruckes bei gleichzeitiger Aufzeichnung des Detonationszellmusters ermoglicht.
Aufgrund ihrer modularen Bauweise ermoglicht diese Versuchsanlage dariber hinaus auch
den Einbau von Edelstahl- und Borosilikatglaskapillaren in den Detonationskanal, sodass das
Ausbreitungsverhalten der Detonation in einer Kapillare untersucht werden kann. Neuartige
PVDF-Drucksensoren wurden im Detonationskanal getestet und aufgrund ihres sehr schnellen
Ansprechverhaltens fir den Einsatz ausgewahlt.

Die Ermittlung der Detonationszellbreite Gber das RuBschichtverfahren hat sich in dem sehr
schmalen 10 mm Detonationskanal der Versuchseinrichtung bewahrt. Auch sehr kleine
Detonationszellen konnen damit sichtbar gemacht und mit Hilfe eines Flachbettscanners
ausgewertet werden. Der Einsatz von druckempfindlichen Folien brachte keinen Erfolg, da
diese Hilfsmittel ein nur geringes Auflésungsvermogen besitzen und allenfalls groRere
Strukturen abbilden kénnen. Die kleinsten Detonationszellen treten fiir die untersuchten
Stoffgemische nicht bei der stéchiometrischen Konzentration auf, sondern im leicht
Uberstdchiometrischen Bereich von ¢=1,2. Dies zeigt die Notwendigkeit einer experimentellen
Bestimmung dieser Konzentration.

Der Einsatz der ,A/3-Regel’ fiir eine Abschitzung des sicheren Durchmessers zeigt sich fir die
untersuchten Stoffgemische als gut anwendbar. Der Vergleich des experimentell bestimmten
sicheren Durchmessers mit dem (ber die Detonationszellbreite abgeschatzten kritischen
Durchmesser bestétigt fiir den GroRteil der Ergebnisse eine sehr gute Ubereinstimmung. Es
muss allerdings dabei beachtet werden, dass das Auftreten einer geringen Anzahl
auswertbarer Detonationszellen, wie dies bei Gemischen mit Stickstoffmonoxid der Fall ist, zu
einer groReren Abweichung des abgeschatzten kritischen Durchmessers kommen kann.

Es konnte gezeigt werden, dass mit einer Erhohung des Ausgangsdruckes die Ausbildung
kleinerer Detonationszellbreiten einhergeht und dies mit der Verringerung des sicheren
Durchmessers verbunden ist.

Eine Materialabhangigkeit des Durchschlagverhaltens der beiden Edelstahlarten kann nicht
ermittelt werden. Sie verhalten sich bei den Kapillarversuchen identisch hinsichtlich ihres
Detonationsdurchschlagverhaltens. Lediglich zwischen der KPG-Kapillare und den



Edelstahlkapillaren kann ein Unterschied ausgemacht werden. Hier deutet ein von den
Edelstahlkapillaren abweichender Detonationsdurchschlag in einer 1 mm KPG-Kapillare fiir ein
Ethan/Stickstoffmonoxid Gemisch bei einem Ausgangsdruck von 2 bar darauf hin, dass die
KPG-Kapillare eine héhere Affinitat hinsichtlich eines Detonationsdurchschlages aufweist.

Mikroverfahrenstechnische Anlagen kénnen nicht fiir jedes detonationsfahige Stoffgemisch als
inharent sicher angesehen werden. Ein Mikroreaktor, wie er beispielsweise in der Einleitung
beschrieben wird, kann, bezogen auf die untersuchten Stoffgemische und Initialdriicke, nur fiir
die Gemische mit Stickstoffmonoxid eine Detonationsausbreitung in den Kapillaren sicher
verhindern. Bei den Gemischen mit Distickstoffmonoxid muss zumindest mit einer
Detonationsausbreitung tiber das gesamte Kapillarsystem gerechnet werden.

Eine sehr gute Abschatzung des kritischen Durchmessers ist somit die beste Voraussetzung, um
den sicheren Durchmesser ziigig und einfach experimentell bestimmen zu kénnen. Ob die
Anwendung der ,A/3-Regel’ zur Abschatzung des kritischen Durchmessers auch auf weitere
Stoffgemische mit andersartigen Oxidationsmitteln anwendbar ist, bleibt Gegenstand
zuklnftiger Untersuchungen.



Abstract

This dissertation deals with the investigation of the propagation behavior of gas detonations in
capillary tubings, taking into account detonative mixtures of ethane or propane and nitrogen
monoxide or nitrous oxide at different outlet pressures. The question pursued is whether the
safe diameter of a capillary tubing can be estimated for a defined mixture of fuel and oxidant
with the aid of detonation-specific parameters.

For this purpose, a test set-up with a cross section of the detonation channel of 10 mm was
designed and set up which allows the detonation velocity and the detonation pressure to be
measured while simultaneously recording the detonation cell pattern. Due to its modular
construction, this test set-up also allows capillary tubings made of special steel and
borosilicate to be installed in the detonation channel, so that the propagation behavior of the
detonation in a capillary tubing can be investigated. Novel PVDF pressure sensors were tested
in the detonation channel and selected for use due to their very rapid response.

The determination of the detonation cell width via the soot layer procedure has proven its
worth in the very small (10 mm) detonation channel of the test set-up. Also very small
detonation cells can be made visible with it and can be evaluated with the aid of a flatbed
scanner. The use of pressure-sensitive foils did not lead to success, as these auxiliary means
have only a low resolving power and can — at most —image larger structures. For the substance
mixtures investigated, the smallest detonation cells do not occur in the case of a
stoichiometric concentration, but rather in the slightly rich range of ¢=1.2. This shows the
necessity for an experimental determination of this concentration.

The use of the "A/3-rule" for an estimation of the safe diameter proved to be very well
applicable to the substance mixtures investigated. The comparison between the safe diameter
which has been determined by experiment and the critical diameter which has been estimated
over the detonation cell width confirms that there is very good agreement for most of the
results. It must, however, be noted that the occurrence of a small number of evaluable
detonation cells, as is the case for mixtures with nitrogen monoxide, may lead to a larger
deviation of the estimated critical diameter.

It could be shown that an increase in the outlet pressure induces the formation of smaller
detonation cell widths and that this is associated with the reduction in the safe diameter.

Dependence of the discharge behavior on the material, i.e. on the two special steel types, was
not found. With respect to their discharge behavior, they behave identically in the capillary
tests. A difference could only be noticed between the KPG capillary tubing and the special steel
capillary tubings. Here, a detonation discharge in a 1 mm KPG capillary tubing for an
ethane/nitrogen monoxide mixture at an outlet pressure of 2 bar which deviates from the
special steel capillary tubings indicates that the KPG capillary tubing has a higher affinity for a
detonation discharge.



Facilities based on micro-processing technology cannot be regarded as inherently safe for each
detonative substance mixture. A microreactor as described, for example, in the introduction,
can — in relation to the substance mixtures and the initial pressures investigated — safely
prevent detonation propagation in the capillary tubings only for mixtures with nitrogen
monoxide. In the case of mixtures with laughing gas, at least detonation propagation over the
entire capillary system must be expected.

A very good estimation of the critical diameter is, thus, the best precondition for a prompt and
simple experimental determination of the safe diameter. Whether the "A/3 rule” for the
estimation of the critical diameter can also be applied to other substance mixtures with
different oxidants will be the subject of future investigations.

\
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1 Einleitung

Befindet sich ein detonationsfahiges Gas- oder Dampfgemisch aus Brennstoff und
Oxidationsmittel in einer an mindestens einem Ende verddmmten Rohre, so kann es bei einer
Zindung des Gemisches an der geschlossenen Seite zur Ausbildung einer Detonation kommen.
Die Detonation ist dadurch gekennzeichnet, dass die Flammenausbreitung mit einer hoheren
Geschwindigkeit als der Schallgeschwindigkeit im unverbrannten Gemisch vor der
Detonationsfront ablauft. Fiir Gasdetonationen in einem Réhrensystem kann hierbei sogar das
Mehrfache der Schallgeschwindigkeit erreicht werden [1]. Dies kann nur erfolgen, sofern die
chemische Reaktion stationdr an eine StolRwelle gekoppelt ist.

Eine Detonation, die sich in einem RoOhrensystem z.B. einer industriellen Einrichtung
ausbreitet, kann, bei einer dafiir nicht ausgelegten Anlage, zu erheblichen materiellen Schaden
an der Anlage selbst und zu schweren korperlichen Beeintrachtigungen des Personals fihren.
In letzter Zeit ist daher - fiir geeignete Prozesse - vermehrt der Einsatz von Mikroreaktoren in
der chemischen Industrie zu beobachten. |hr Einsatz soll neben einer effektiveren und damit
wirtschaftlicheren Arbeitsweise auch einen besseren Schutz vor Unfillen beziehungsweise
Storfallen bieten. So geht man davon aus, dass diese Anlagen aufgrund ihrer kleineren
Bauweise und einem damit einhergehenden geringeren Einsatz von Reaktanden eine erhohte
Sicherheit bieten. Dabei kommt es jedoch oft zum Einsatz von Oxidationsmitteln, deren
Oxidationsvermogen grofRer als das der Luft ist.

Als Beispiel fur die Anwendung der Mikroreaktoren soll hier die katalytische
Wasserstofferzeugung aus Ethanol genannt werden. Die kompakte Bauweise der Reaktoren,
bei gleichzeitig groBer spezifischer Oberfliche des Katalysators, ermdglicht eine effiziente
Wasserstofferzeugung. Hierbei ist ein geeigneter Katalysator direkt in die Mikrostruktur der
sogenannten ,Reformerplatten” des Reaktors integriert. Mehrere dieser Platten aufeinander
geschraubt ergeben, in einer Art Sandwichbauweise, eine Vielzahl von halbrunden
Mikrokandlen mit einer Kanalbreite von 400 Mikrometern [2]. Die fiir eine optimale
Reaktionsfiihrung notwendigen isothermen Bedingungen kénnen aufgrund der geringen
Querschnitte der Reaktionskandle und dem damit verbundenen sehr guten Warmetransport
gewadhrleistet werden.

Bisher nicht erschdpfend untersucht ist die Ausbreitung von Detonationen in Mikrostrukturen.
Insbesondere das Verhalten von Detonationen beim Einsatz unterschiedlicher Oxidationsmittel
stellt hierbei einen interessanten Aspekt dar. Dabei ist von zentraler Frage, ob sich
charakteristische Detonationsmerkmale nutzen lassen, um Aussagen ({ber das
Ausbreitungsverhalten von Detonationen in Mikrostrukturen treffen zu kénnen.

Die Detonationszellbreite A (siehe Kapitel 2.2), als charakteristisches Merkmal einer
Detonation, konnte sich hierfir als geeignete KenngroRe zeigen. Wie bereits aus den
Untersuchungen von Dupre et al. [3] hervorgeht, erweisen sich Detonationen als hoch instabil
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fir eine Vielzahl von detonationsfahigen Brennstoff/Luft-Gemischen, sobald die
Detonationszellbreite groRer als der Umfang der Rohrleitung bzw. des Stromungskanals wird.

Auch aus den Untersuchungen von Brandes et al. [4] an der Physikalisch Technischen
Bundesanstalt Braunschweig zu charakteristischen Merkmalen von Detonationen und ihrer
Anwendung fir die Entwicklung von Mikrostrukturanlagen lasst sich erkennen, dass die
Detonationszellbreite eine geeignete sicherheitstechnisches KenngrofRe ist, um den gegen
einen Detonationsdurchschlag sicheren Durchmesser einer Kapillare abschatzen zu kdénnen.
Die dabei gemachten Versuche wurden mit dem Oxidationsmittel Sauerstoff durchgefiihrt und
lassen bei derartigen Detonationen auf eine Giiltigkeit der sogenannten ,A/3-Regel’ zur
Abschatzung des sicheren Kapillardurchmessers mit Hilfe der Detonationszellbreite schlieRen.

Detonationszellbreiten wurden bereits fir eine Vielzahl von Stoffgemischen gemessen.
Allerdings in den meisten Fallen unter Verwendung des Oxidationsmittels Sauerstoff oder Luft.
So ermittelten zum Beispiel Bull et al. [5] die Detonationszellstruktur unter anderem von
Wasserstoff, Ethin, Ethen, Ethan und Propan unter Verwendung des Oxidationsmittels Luft und
Kumar [6] die Detonationszellbreite verschiedener Wasserstoff/Sauerstoff-Gemische, die die
unter Umstanden sehr kleinen Dimensionen der Detonationszellbreite zeigen. Er ermittelte flr
ein stochiometrisches Wasserstoff/Sauerstoff-Gemisch, selbst bei einer Verdinnung mit 10 %
Helium, noch eine Detonationszellbreite von 1,2 mm. Beide Forscher zeichneten die
Detonationszellen in Kandlen mit einem relativ grolen Durchmesser auf. Bull et al. benutzten
einen rechteckigen Kanal mit den Seitenlangen 76 mm x 38 mm und Kumar ein zylindrisches
Rohr mit einem Durchmesser von 150 mm. Er fand heraus, dass fur ein Wasserstoff/Luft-
Gemisch die kleinsten Detonationszellstrukturen im leicht Uberstéchiometrischen Bereich
entstehen.

Diese Beispiele lassen deutlich werden, wie wichtig die Ausgangs - und Grenzbedingungen fir
die Ausbildung einer sehr kleinen Detonationszellstruktur und damit fiir die Ausbreitung einer
Detonation in Kapillaren sind.
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2 Gasdetonation

Um eine Unterscheidung zwischen einer durch detonationsfahige Feststoffe beziehungsweise
Flissigkeiten (z.B. Sprengstoffe) erzeugten Detonation und einer Detonation, die durch
detonationsfahige Gas/Oxidationsmittel-Gemische erfolgt, treffen zu kbnnen, werden letztere
Detonationen auch als Gasdetonationen bezeichnet. Im Zentrum dieser Arbeit stehen
ausschlieBlich Gasdetonationen, auch wenn diese hier als Detonation bezeichnet werden.

Bei sich ausbreitenden und selbst erhaltenden Verbrennungen von geeigneten Gasgemischen,
lassen sich prinzipiell zwei Zustande unterscheiden: die Deflagration und die Detonation. Bei
der Deflagration breitet sich eine Flammenfront mit Unterschallgeschwindigkeit aus. Aufgrund
der relativ langsamen Ausbreitungsgeschwindigkeit mit Unterschallgeschwindigkeit, kdnnen
die Bedingungen hinter der Verbrennungsfront die thermodynamischen Initialzustdnde des
unverbrannten Stoffgemisches vor der Verbrennungsfront beeinflussen und so auf die
Verbrennung einwirken. Beispielsweise kann es hierbei bei einer verddmmten Deflagration zu
einem Anstieg des Initialdruckes vor der Verbrennungsfront und damit zu einer Beeinflussung
der Verbrennung kommen. Diese Einflussnahme st aufgrund der sich mit
Uberschallgeschwindigkeit ausbreitenden Reaktionszone bei einer Detonation nicht moglich.
Das unverbrannte Stoffgemisch vor der Detonationsfront kann somit nicht vom
thermodynamischen Zustand hinter der Detonationsfront beeinflusst werden. Die Umsetzung
der Edukte wird - anders als bei einer Deflagration - durch die adiabatische Kompression der
Molekiile durch die  Schockfront eingeleitet. In der Literatur wird fir den Begriff
Detonationswelle auch die Bezeichnung StoRwelle verwendet beziehungsweise fiir die
Detonationsfront, die den vorderen Rand der Detonationswelle darstellt, auch die
Bezeichnungen Schockfront und StoRwellenfront. Hierbei muss angemerkt werden, dass eine
Schock- bzw. StoRwellenfront nicht an eine chemische Reaktion gekoppelt sein muss.

2.1 Stabile Detonationen in Rohren und Kanalen

Bei einer Detonation ist die Reaktionszone, also der Bereich in welchem der chemische
Stoffumsatz stattfindet, an eine sich mit Uberschallgeschwindigkeit ausbreitende Schockwelle
gekoppelt. Ein solches Ereignis ist am Besten in einem Kanal bzw. einem Rohr zu beobachten.
Die Voraussetzung fiir eine stabile Detonationsausbildung ist das Vorhandensein eines
moglichst homogenen und detonationsfiahigen Brenngas/Oxidationsmittel-Gemisches im Kanal
bzw. Rohr. Die Ziindung erfolgt dann am geschlossenen Ende, sodass sich die Detonation —
getrieben von der Volumenzunahme durch die Reaktionsprodukte — nur in eine Richtung
ausbreiten kann. Bewegt man sich mit der nahezu konstanten Geschwindigkeit der
Detonationsfront einer stabilen Detonation mit, so ergeben sich fiir die Bereiche vor und
hinter der Detonationswelle die in Abbildung 2.1 dargestellten Bedingungen. Das
unverbrannte Gasgemisch bewegt sich mit der Geschwindigkeit u, in die Detonationswelle
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hinein, was das Finf- bis Zehnfache [7] der Schallgeschwindigkeit c; des unverbrannten
Gasgemisches darstellt. Die Geschwindigkeit u,, mit der das verbrannte Gasgemisch aus der
Detonationswelle austritt, bewegt sich in der GroRenordnung des 0,4 bis 0,7-Fachen von u;.

Ausbreitungsrichtung
der Detonationsfront

C1, Uy, P1, T, P2 Uz, P2, T2, P2

Abbildung 2.1 Schema der Detonationsausbreitung in R6hren und Kanalen

Wahrend sich somit die Geschwindigkeit relativ zur Detonationswelle verringert, kommt es fir
die Dichte p,, die Temperatur T, und den Druck p, des verbrannten Gasgemisches (Index ,2“;
Bedingungen hinter der Detonationswelle) zu einer Erhéhung der Werte. In Bezug auf das
Gebiet vor der Detonationswelle (Index ,1“) steigt die Dichte um das 1,4 bis 2,6-Fache, die
Temperatur erhéht sich um das 8 bis 21-Fache und der Druck kann bis auf das 55-Fache des
Ausgangsdruckes ansteigen. Diese Werte stellen den qualitativen Unterschied zu einer
Deflagration dar, bei der es z.B. zu einer maximalen Flammenausbreitungsgeschwindigkeit
vom 0,03-Fachen der Schallgeschwindigkeit des unverbrannten Gases kommt [7].

Das Verhaltnis der ZustandsgroRen lasst sich fiir die Ausbreitung einer Detonation lber die
Satze der Massen-, Impuls- und Energieerhaltung zeigen. Bezogen auf die Detonationsfront
entspricht u; der Detonationsgeschwindigkeit vy und u, ist die Geschwindigkeit, mit der sich
das verbrannte Gas aus der Detonationswelle heraus bewegt. Fir eine wie in Abbildung 2.1
dargestellte Detonation, die sich vom geschlossenen Ende her nach links ausbreitet, gilt dann
die Massenerhaltung:

P1°Vp = pP2-Up (1)
und die Impulserhaltung:

p1°Vh+ D1 =p2us+p; (2)

Aus Gleichung (1) und (2) lasst sich die ,Rayleigh-Gerade’ mit dem Anstieg -m? bilden.

o _ b2 (3)
11
P2 P1
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Es gilt der Energiesatz:

vh u3
H1+ARH+7=H2 +7

Aus Gleichung (4) erfolgen mit Hilfe der Gleichungen (1) und (2) durch Elimination der
Geschwindigkeit die Gleichungen fir die ,Hugoniot-Kurven’ fiir verschiedene
Reaktionsenthalpien:

H,—H AH—l( )<1+1> (5)
2 1 R zpz p1 oy | Py

Die Enthalpie eines idealen Gases kann dabei bei konstanter spezifischer Warme nach
folgender Gleichung berechnet werden:

X

(6)

an)
Il
<1

Nach dem Chapman-Jouguet-Modell ergibt sich die Detonationsgeschwindigkeit, wenn die

,Rayleigh-Gerade’ Tangente der ,Hugoniot-Kurve’ bei zugefiihrter maximaler
Reaktionsenthalpie ist. Uber die Detonationsgeschwindigkeit l4sst sich die Machzahl M
bestimmen:
M=22 (7)
€1

Um eine Aussage zur Druck- und Temperatursteigerung in der Detonationswelle zu treffen,
werden die Gleichungen (8) und (9) verwendet.

py 2 Kk M*P—(k—1) (8)
P K+1
T, py (k—1)M*+2 (9)

Ty pr (c+1M?

Eine stabile, sich selbst erhaltende Detonation, kann sich nur innerhalb bestimmter Grenzen
des Verhaltnisses der Stoffkonzentrationen der Reaktanden — den Detonationsgrenzen —
ausbilden. Die Detonationsgrenzen eines detonationsfahigen Gemisches sind die kritischen
Bedingungen fiir die Ausbreitung einer sich selbsterhaltenden Detonation. Diese kritischen
Bedingungen umfassen beides, die Ausgangs- und die Grenzbedingungen eines
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detonationsfahigen Stoffgemisches. Ausgangs- und Grenzbedingungen haben einen starken
Einfluss auf eine sich selbst erhaltende Detonation, wie zahlreiche Untersuchungen gezeigt
haben [8]. Zu den Ausgangsbedingungen zdhlen hauptsachlich die Eigenschaften eines
detonationsfahigen Stoffgemisches vor der eigentlichen Ziindung. Dazu zdhlen zum Beispiel:
Art  und Anteile der stofflichen Zusammensetzung, die thermodynamischen
Ausgangsbedingungen und der fluid-mechanische Zustand (Stromungszustand). Es werden
aber auch die Eigenschaften der Zindquelle dazu gezahlt, wie zum Beispiel Art und
Energieinhalt der Ziindquelle. Die Grenzbedingungen werden aufgezeigt durch die GroéfSe und
die Geometrie des Volumens der Stoffgemische (GréBe und Form der umgebenden Wande),
den Grad der Einddmmung sowie die Oberflaichenbeschaffenheit der umgebenden Wande. Die
Detonationsgrenzen kdnnen nicht aus den Ausgangsparametern vorhergesagt werden, was
ihre experimentelle Bestimmung erforderlich macht [9].

Der Krimmungsradius 1; eines Rohres, beispielsweise, ist eine Grenzbedingung fiir die stabile
Ausbreitung einer Detonation, zu der Experimente durchgefiihrt wurden. Bei Untersuchungen
von stochiometrischen Ethen/Sauerstoff-Detonationen in gekrimmten Rechteckkanilen
konnte gezeigt werden, dass der Ubergangsbereich einer Detonation vom instabilen Zustand in
den stabilen Zustand fir verschiedene Ausgangsdriicke und Krimmungsradien beim 21-
32-Fachen der Detonationszellbreite liegt [10]. Dies zeigt deutlich, dass bei relativ groBen
Krimmungsradien keine Beeinflussung einer stabilen Detonationsausbreitung zu erwarten ist.

2.2 Detonationszellen

Die Abldufe in der Detonationswelle sind sehr komplex und kénnen daher nicht nur
eindimensional bei ihrer Ausbreitung durch ein Rohr bzw. einen Kanal betrachtet werden.
Vielmehr ist es so, dass die vordere StoBwellenfront nicht als planar verstanden werden kann,
sondern aus drei verschiedenen Schockwellen gebildet wird und Bereiche von
beschleunigenden und verlangsamenden StoBwellenabschnitten beinhaltet. Man spricht dabei
auch von einer mehrkopfigen Detonation (engl.: multiheaded detonation). Stabile
Detonationen koénnen auf der Innenwand / den Innenwinden ein gleichmaRiges
Detonationszellmuster aus vielen nebeneinander angeordneten Detonationszellen erzeugen.
Voraussetzung dafiir ist, dass die Oberfliche in geeigneter Art und Weise (z.B. durch
Aufbringen einer dinnen RuBschicht) prapariert ist, und so eine Sichtbarmachung der
Detonationszellen ermoglicht. Die GleichmaRigkeit und Lesbarkeit solcher
Detonationszellmusterspuren ist sehr stark abhéngig von der Art der verwendeten Brennstoffe
und Oxidationsmittel [11], der Art und Konzentration eines etwaig verwendeten Inertgases
[12] und weniger stark abhdngig von der Stéchiometrie und dem Initialdruck des
detonationsfahigen Gemisches [13].
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Entstehung von Detonationszellen:

In Abbildung 2.2 sind die Ablaufe dargestellt, die zur Bildung eines Detonationszellmusters
fihren. Dargestellt sind zwei vollstandig ausgepragte Detonationszellen, die als Ausschnitt
eines Detonationszellmusters betrachtet werden kénnen. lhre idealtypische Form ist durch
eine gestrichelte Linie dargestellt, die gleichzeitig die Grenze zu den benachbarten
Detonationszellen anzeigt. Die Detonationswelle breitet sich hierbei von unten nach oben aus.

einfallende StoBwelle ‘

Transversalwelle

A
5l

>

StoBwellenfront

Tripel-Punkt- \
Linie Reaktionszone

Abbildung 2.2 Mechanismus der Detonationszellenentstehung

Bei der unteren Spitze einer Detonationszelle befindet sich eine Art Hot Spot. Von hier aus
breitet sich eine stabile StoBwellenfront mit einer kurzen und dicht geschlossenen
Reaktionszone nach oben aus. Die Geschwindigkeit der StoRwellenfront in
Ausbreitungsrichtung der Detonation (Chapman-Jouguuet Geschwindigkeit) kann hierbei bis
zum 1,5-Fachen der Detonationsgeschwindigkeit betragen [1]. An der linken und rechten Seite
der StoRwellenfront befindet sich jeweils ein Bereich, in dem es zum Kontakt mit den
einfallenden StoRwellen der beiden benachbarten Detonationszellen kommt. Dort bilden sich
auch die jeweiligen Transversalwellen aus, die sich in die Richtungen der seitlichen
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Nachbarzellen ausbreiten und am Schnittpunkt mit der StoRBwellenfront und der einfallenden
StoRBwelle den Tripelpunkt bilden [14]. Dieser Tripelpunkt ,zeichnet’ bei seiner Verlagerung in
Ausbreitungsrichtung der Detonation die Linien des Detonationszellmusters auf eine geeignete
Oberflache (z.B. RuBschicht) [15]. Im weiteren Durchlauf der StoRwellenfront durch die untere
Halfte der Detonationszelle verbreitert sich die Reaktionszone und die von ihr getriebene
StoBwellenfront verringert ihre Geschwindigkeit in Ausbreitungsrichtung der Detonation. Ab
dem Beginn der zweiten Halfte der Detonationszelle 16st sich die Reaktionszone allmahlich von
der StolRwelle und die Transversalwellen der benachbarten Detonationszellen laufen mit
Beginn ihrer jeweiligen Hot Spots in die Detonationszelle hinein. Im weiteren Durchlauf durch
die obere Halfte der Detonationszelle verkleinert sich die Reaktionszone weiter und der
Abstand zur einfallenden StoRBwelle vergroBert sich weiter. Die Geschwindigkeit der
einfallenden StoBwelle kann in diesem Bereich bis auf das 0,6-Fache der
Detonationsgeschwindigkeit sinken [1]. In der Spitze der Detonationszelle treffen dann die
beiden StoRBwellenfronten der benachbarten Detonationszellen und ihre dazugehorigen
Transversalwellen aufeinander. In diesem Punkt kommt es infolgedessen zur Ausbildung eines
neuen Hot Spots und damit zur Ausbildung einer sich anschlieRenden Detonationszelle.

Merkmale und EinflussgréfSen:

Die GroRe einer Detonationszelle und ihre charakteristische Detonationszellbreite A sind von
mehreren Parametern abhdngig. So spielen hierfiir vor allem die Zusammensetzung des
detonationsfahigen Gemisches (Art der Stoffe und Stoffmengenanteile) und der Initialdruck
eine wesentliche Rolle [1]. Die Auswirkung der Inertgaszugabe eines detonationsfihigen
Gemisches auf die DetonationszellgroRe war bereits Gegenstand wissenschaftlicher
Untersuchungen. Es konnte anhand von Brennstoff/Luft-Detonationen gezeigt werden, dass
die Detonationszellbreite bei steigender Inertgaszugabe (Co,, H,0) stark zunimmt. Bei einem
Stoffmengenanteil von 20 % Kohlendioxid in einem stéchiometrischen Wasserstoff/Luft-
Gemisch (bei 100 °C) ist beispielsweise die Detonationszellbreite um das 30-Fache grofRer als
ohne einen Kohlendioxidanteil [16]. Desweiteren gilt fir die Ausbildung eines
Detonationszellmusters, je geringer die Komplexitdit des Brennstoffmolekiils oder je
unverdinnter ein detonationsfahiges Stoffgemisch, desto gleichmaRiger und deutlicher zeigt
sich das Detonationszellmuster [17]. Der Einfluss des Ausgangsdruckes kann anhand von
Detonationsversuchen mit Dimethylether/Sauerstoff-Gemischen verdeutlicht werden[18].
Experimente hierzu haben gezeigt, dass mit kleiner werdendem Initialdruck die
Detonationszellbreite steigt und sich dieses Stoffgemisch hinsichtlich der gréRer werdenden
Detonationszellbreite &hnlich verhdlt wie ein Propan/Sauerstoff- bzw. Ethan/Sauerstoff-
Gemisch [19]. Auch fir einfache Kohlenwasserstoffe scheint es daher durch die Reduzierung
des Ausgangsdruckes zu einer VergroRerung der Detonationszellbreite zu kommen.

Doppelzellen:

Fiir einige wenige Gemische kann die Ausbildung von Haupt- und Subzellen beobachtet
werden [20], welche auch als Doppelzellen bezeichnet werden. Bei Versuchen mit
detonationsfahigen Gemischen aus Stickstoffdioxid/Distickstofftetroxid mit verschiedenen
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Brennstoffen, konnten solche Doppelzellen beobachtet werden [21]. Hierbei kommt es fir
Gemische mit einer Stochiometrie @=1 zur Bildung einer Vielzahl von kleineren
Detonationszellen innerhalb gréRerer Detonationszellen. Ursdachlich scheint hierfir die
sukzessive Energieumwandlung in der Reaktionszone zu sein. In einem ersten Schritt erfolgt in
einer schnellen exothermen Reaktion die Bildung von Stickstoffmonoxid aus Stickstoffdioxid
und im darauffolgenden, kinetisch langsameren Schritt, fungiert dieses Stickstoffmonoxid dann
als Oxidationsmittel.

2.3 Der kritische Durchmesser

Eine wichtige Groe fir die Beurteilung des Ausbreitungsverhaltens von Detonationen in
Rohren ist der kritische Durchmesser d.. Pusch und Wagner [22] erkannten bei ihren
Untersuchungen zu den Detonationsgrenzen von Methan/Sauerstoff-Gemischen, dass es
beiderseits der stdchiometrischen Konzentration csc zu einer vermutlich asymptotischen
Anndhrung an die jeweilige Grenzkonzentration kommt (siehe Abbildung 2.3). Sie
schlussfolgerten daraus, dass es fir den kritischen Durchmesser ein Konzentrationslimit geben
muss.

c/cst

kritischer Rohrdurchmesser

0,2 1 | 1
0,2 0.4 0.6 0.8 1,0

1/d in mm™”

Abbildung 2.3 Zusammenhang zwischen der Zusammensetzung von Methan/Sauerstoff-Gemischen und dem
kritischen Durchmesser nach [22]
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Weitere Untersuchungen zum kritischen Durchmesser zeigten: Kommt es bei der Ausbreitung
einer Detonation in einer Réhre zu einem plétzlichen Ubergang des Réhrendurchmessers in
einen nicht umschlossenen (bzw. sehr groen umschlossenen) Raum, in dem sich das gleiche
detonationsfahige Gemisch befindet, so kann sich die ebene Detonationsfront in eine
spharische Detonationsausbreitung umwandeln, wenn der Rohrendurchmesser d einen
bestimmten kritischen Wert d. iberschreitet. Ist allerdings fiir den Rohrdurchmesser folgende
Bedingung gegeben,

d<d, (10)

so wird beim Ubergang der Detonation aus dem Rohr die Reaktionszone von der Schockwelle
entkoppelt und lauft als spharische Deflagration weiter [23].

Interessant ist auch der Zusammenhang zwischen dem kritischen Durchmesser und der
Detonationszellbreite. In Untersuchungen von zahlreichen stochiometrischen
Kohlenwasserstoff/Sauerstoff-Gemischen  bei  atmospharischem  und  verringertem
Ausgangsdruck sowie mit unterschiedlichen Stickstoffanteilen [24] in glatten Stahlrohren,
konnte die sich in friiheren Experimenten (siehe auch: [25], [26], [27]) andeutende Relation
zwischen dem kritischen Durchmesser und der Detonationszellbreite bestatigt werden:

d, = 131 (11)

Fiir einen quadratischen Kanal mit der Seitenlange W gilt folgende Beziehung fiir die kritische
Weite W.:

W, = 101 (12)

Der kritische Durchmesser lasst sich, als charakteristische GroRe der Detonationsgrenzen, nicht
alleine als Merkmal der chemischen Reaktion betrachten. Vielmehr ist es ein Zusammenspiel
zwischen der chemischen Reaktionskinetik und der Gasdynamik. Insofern haben Material,
Krimmung und Oberflachenbeschaffenheit eines Detonationsrohres Einfluss auf den kritischen
Durchmesser. Bei Untersuchungen zu dieser Thematik konnte beispielsweise festgestellt
werden, dass eine Detonationsausbreitung unter bestimmten Bedingungen unterbunden
werden kann, beim Ubergang von einem starren Stahlrohr in ein diinnwandiges Plastikrohr
[28].

2.4 Der sichere Durchmesser und die Lambda-Drittel-Regel

Aus sicherheitstechnischer Sicht ist es sinnvoll, nicht nur Aussagen hinsichtlich des Ubergangs
von Detonationen aus einer Rohre beispielsweise in einen sich anschlieenden freien Raum
treffen zu kénnen, sondern auch zum Ausbreitungsverhalten der Detonation in der Réhre
selbst. Hierbei ist die Frage wichtig, ab welchem Durchmesser eine Detonationsausbreitung fiir
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ein bestimmtes detonationsfahiges Gemisch in einer Réhre/Kapillare nicht mehr moglich ist,
beziehungsweise anders ausgedriickt, welcher maximale Durchmesser der sichere
Durchmesser ist.

Zu den Grenzbedingungen einer sich selbst erhaltenden Detonation zahlen unter den in Kapitel
2.1 genannten Parametern, auch die ein explosives Stoffgemisch umschlieRende Geometrie
der Wande, sowie ihre Oberflachenbeschaffenheit. Wichtigstes geometrisches Merkmal ist
dabei der Durchmesser einer Rohre. Dupré et al. fiel bei Untersuchungen zur
Detonationsausbreitung in glatten R6hren nahe der Grenzbedingungen auf, dass Detonationen
von Stoffgemischen, deren Detonationszellbreite groBer als das m-Fache des
Rohrdurchmessers sind, héchst instabil werden konnen [3]. Zu dieser Beziehung hatten bereits
zuvor Kogarko und Zeldovich [29] die Vermutung aufgestellt, dass bei der Einstellung einer
sogenannten ,single-head spin‘ Detonation die Detonationszellbreite dem inneren Umfang des
Rohres entsprechen muss. Hierzu lieferte Lee eine Erklarung [9]. Er zeigt auf, dass mit Blick auf
die Detonationsausbreitung der Umfang (m-d) eines Rohres die charakteristische GroRe ist und
die fiir den Schall bendtigte charakteristische Zeit sich aus dem Verhaltnis des Umfangs zur
Schallgeschwindigkeit ¢ ergibt (md/c), wobei die Schallgeschwindigkeit der
Schallgeschwindigkeit in den Reaktionsprodukten der Detonation entspricht. Setzt man eine
resonante Verbindung zwischen der Schallschwingung und den periodisch chemischen
Prozessen in einer Detonationszelle voraus, so argumentiert Lee, muss die fir den Schall
charakteristische Zeit gleich der Zeit der chemischen Prozesse in der Detonationszelle sein:

m-d _ (13)

al >

c

Woraus sich der einfache Zusammenhang zwischen dem Umfang eines Rohres und der
Detonationszellbreite ergibt:

m-d=A (14)

Aus dieser Beziehung ldsst sich die sogenannte ,Lambda-Drittel-Regel’ (A/3-Regel; m=3)
ableiten. Sie dient zur Abschatzung des moglichen minimalen Durchmessers D* eines glatten
und starren Rohres, fiir den eine stabile Detonationsauspragung gerade noch maoglich ist:

A
Do A (15)
T

Es soll an dieser Stelle ausdriicklich betont werden, dass diese Abschatzung nur fir
Detonationen in runden, glatten, starren Rohren gilt, welche keine Einbauten (Hindernisse) im
Inneren enthalten und von einer starken Ziindquelle eingeleitet werden. So wurde zum
Beispiel bei Untersuchungen zahlreicher Stoffgemische zu ihrem ,deflagration to detonation
transition’ (DDT) Verhalten in rauen Rohren (mit eingebauten Hindernissen) festgestellt, dass
der Ubergang zur Detonation hier erst fiir wesentlich gréRere lichte Rohrdurchmesser erfolgt.
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Bei Rohren dieser Art ist das Kriterium fiir den Ubergang zu einer stabilen Detonation erst bei
der Bedingung A/d<1 gegeben [9].

In Untersuchungen zu Detonationen von Methan/Luft-Gemischen [30] konnte gezeigt werden,
dass sich aus mehrkopfigen Detonationen einzelkopfige Detonationen bilden kénnen, bevor
sich die Gemischzusammensetzung den Detonationsgrenzen (stark Uber- und
unterstochiometrische Konzentrationen) annihert und die Detonationen instabil werden. Flr
eine stabile Detonation ist es daher essentiell, dass der Umfang des Rohres mindestens so grof§
ist, dass sich eine Detonationszelle darin vollstandig ausbilden kann. Legt man dies zu Grunde,
so ergibt sich ein theoretisch sicherer Durchmesser d; fiir ein Rohr, wenn folgende Bedingung
erfillt ist:

(16)

al>

d <

Die Detonationsgrenzen werden in Rohren mit kleinen Durchmessern sehr stark durch den
Warme- und Impulsverlust Gber die relativ groBe Grenzschicht (verglichen mit Rohren groRer
Durchmesser) beeinflusst. Ob diese Regel auch auf Kapillarrohren umfassend anwendbar ist,
bleibt zu Gberprifen. Untersuchung in jingster Vergangenheit hierzu haben beispielsweise
gezeigt, dass die Lambda-Drittel-Regel zur Abschdtzung des sicheren Durchmessers bei der
Verwendung von Sauerstoff als Oxidationsmittel und fiir Rohrdurchmesser von 1,8 mm
anwendbar ist [31]. Auch bei Detonationsexperimenten in Edelstahlkapillaren (d€1mm) konnte
eine Anwendbarkeit der Lambda-Drittel-Regel bei der Verwendung des Oxidationsmittels
Sauerstoff gezeigt werden [32].
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3 Versuche

Im Zentrum der durchgefiihrten Versuche steht das Ausbreitungsverhalten von Detonationen
in Kapillaren. Hierzu werden zwei unterschiedliche Versuchsreihen durchgefihrt:
Versuchsreihen zur Bestimmung der Detonationsparameter in Abhangigkeit der
Gemischzusammensetzung und der Initialdricke und Versuchsreihen zum
Durchschlagverhalten in Kapillaren (Kapillarversuche). Folgende Brennstoff/Oxidationsmittel-
Gemische werden untersucht:

e Ethan / Distickstoffmonoxid
e Propan / Distickstoffmonoxid
e Ethan / Stickstoffmonoxid

e Propan / Stichstoffmonoxid

Das Ziel dieser Versuchsreihen zur Bestimmung der Detonationsparameter ist die Bestimmung
der folgenden GroRen bei unterschiedlichen Konzentrationen eines
Brennstoff/Oxidationsmittel-Gemisches und verschiedenen Initialdriicken bei
Umgebungstemperatur (zwischen 16 °C und 24 °C):

e Detonationsgeschwindigkeit
e Detonationsdruck
e Detonationszellbreite

Die dabei ermittelte Zusammensetzung des jeweiligen Gemisches mit der kleinsten
Detonationszellbreite wird dann in den Kapillarversuchen eingesetzt, um das
Ausbreitungsverhalten der Detonation in unterschiedlichen Kapillaren zu untersuchen.

In den folgenden Abschnitten dieses Kapitels werden zundchst die grundlegenden
Anforderungen an die Versuchseinrichtung betrachtet und der Versuchsaufbau beschrieben.
Desweiteren werden die verwendeten Messeinrichtungen erklart und auf den notwendigen
Arbeitsschutz beziehungsweise die besonderen Vorkehrungen eingegangen. Dieses Kapitel
schlieRt mit den Abschnitten zur Darstellung des Versuchsablaufes, sowie der Vorgehensweise
bei der Auswertung der Messergebnisse.

3.1 Anforderungen an die Versuchseinrichtung

Die physikalischen Belastungen (Druck, Temperatur) und die chemische Beanspruchung
(Saurekorrosion) der einzelnen Baugruppen der Anlage konnen bei einer Detonation sehr grof3
sein. Um einen sicheren Betrieb der Anlage zu gewiéhrleisten, ist sie fiir einen statischen Druck
von 100 Bar, fir kurzzeitige Temperaturen von 2000 °C ausgelegt und aus Edelstahl gefertigt.
Unebenheiten in einem Kanal kénnen die Ausbreitung einer Detonation sowie die Bildung
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eines Detonationszellmusters in ihm beeinflussen [33]. Um eine moglichst stérungsfreie
Detonationsausbreitung zu erreichen, werden in der Anlage Storstellen vermieden. So sind z.B.
die Flanschverbindungen und die Sensoreinldsse plan gehalten und es werden bautechnische
Lésungen verwendet, die einen storungsfreien Ubergang der Detonation zwischen
kreisrunden- und quadratischen Kanalquerschnitten erméglichen (siehe Kapitel 3.2.1). Der
Durchmesser des Detonationsrohres /-kanals und der Messmodule wird klein gehalten, um
moglichst nah an die Geometrie von Kapillaren zu gelangen. Dies erfordert den Einsatz von
geeigneten Drucksensoren, die bei kleinster Bauweise ein schnelles Ansprechverhalten
aufweisen (siehe Kapitel 3.3.1). Der Einsatz der Oxidationsmittel Distickstoffmonoxid und
Stickstoffmonoxid stellt besondere Anforderungen an die Versuchseinrichtung. Beide Stoffe
besitzen brandfordernde Eigenschaften. Das farb- und geruchlose Gas Stickstoffmonoxid gilt
zusatzlich als sehr giftig und dtzend. Beim Kontakt mit dem Luftsauerstoff erfolgt eine rasche
Umwandlung in Stickstoffdioxid. Dieses rotbraune, stechend riechende Gas ist ebenfalls sehr
giftig. Der Kontakt mit Wasser fiihrt zur Bildung von Salpetersaure, die eine Veratzung der
Schleimhdute bewirken kann. Der Einsatz dieser Stoffe erfordert eine Bauweise, die die
Freisetzung der Stoffe in die Umgebung verhindert sowie eine Versuchsdurchfiihrung, die
ausschlieRt, dass der Bediener in Kontakt mit diesen Stoffen kommen kann (siehe auch Kapitel
3.4 und Kapitel 3.5).

3.2 Versuchsaufbau

Die Konstruktion der Detonationsmessstrecke erfolgt in modularer Form (Abbildung 3.1),
wobei die einzelnen Module mit Hilfe genormter Flanschverbindungen untereinander
verbunden werden kdénnen und auf einem Aluminiumprofil befestigt werden. Diese Bauweise
ermoglicht es, die Anlage fiir verschiedene Experimentalanordnungen zu nutzen.

Edelstahlrohrspirale

Messmodul (Kreisquerschnitt) ‘l’

Messmodul (Quadratquerschnitt) \\\

Edelstahlrohr

I Ubergang

" Flammensperre &
Soens - » ._1_%_{.%;;*4’&

Abbildung 3.1 Detonationsmessstrecke
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Die Versuchseinrichtung wurde in einer Experimentierhalle errichtet, in der die Temperatur
zwischen 16 °C und 24 °C gehalten wird. Aus sicherheitstechnischen Griinden (siehe Kapitel
3.4) wird die Versuchseinrichtung aus einem benachbarten abgetrennten Raum fernbedient
und Uberwacht.

Fiir die Untersuchungen werden zwei verschiedene Experimentalanordnungen verwendet. Die
erste Versuchseinrichtung dient der Bestimmung der Detonationsparameter, mit der zweiten
Versuchseinrichtung werden die Kapillarversuche durchgefihrt. In den beiden folgenden
Abschnitten wird jeweils auf eine dieser Experimentalanordnungen eingegangen.

3.2.1 Versuchseinrichtung fiir die Detonationsparameterbestimmung

Die erste Versuchsanordnung dient der Vermessung von Detonationen in engen Rohren bzw.
Kanalen. Hierzu erfolgt der Aufbau der Anlage wie er in Abbildung 3.2 zu sehen ist. Der lichte
Durchmesser der Strecke betragt 0,01 Meter und ergibt somit inklusive aller Module, bei einer
Gesamtlange von rund 10,6 Metern, ein Volumen von ca. 1 Liter.

V-1 bis V-7 Pneumatikventile, fernsteuerbar

V-8 Nadelventil

V-9 Ruckschlagventil

V-10 Kugelventil, manuell steuerbar

P-1 Drucksensor 10 bar, piezoresistiv

I-1und I-2 Massendurchflussregler

-3 Ladungsverstérker

-4 Messrechner

I-5 Scanner

E-1 Hochspannungsquelle, 14 kV, 20 mA

E-2 Brenngas

E-3 Oxidationsmittel

E-4 Druckluft

E-5 Flammensperre, 0,25 mm

E-6 Flammensperre, dreifach, 0,25 mm

E-7 Vakuumpumpe

E-8 Waschkolonne, NaOH

M-1 ZindgefaR mit elektrischer Funkenziindung

M-2 Isolationsmodul, keramisch

M-3 Edelstahlrohrspirale, 6000 mm

M-4 Messmodul (Kreisquerschnitt) mit Druckaufnehmern, piezoelektrisch
M-5 Ubergangsmodul, kreisformiger auf quadratischer Querschnitt
M-6 Messmodul (Quadratquerschnitt) mit Druckaufnehmern, piezoelektrisch
M-7 Ubergangsmodul, quadratischer auf kreisférmiger Querschnitt
M-8 Edelstahlrohr, 3000 mm

Abbildung 3.2 Versuchsanordnung zur Detonationsdatenbestimmung

28



Die kontrollierte Zugabe des Brenngases E-2 und des Oxidationsmittels E-3 erfolgt Uber die
Massendurchflussregler I-1 und I-2. Eine Absperrung dieser beiden Einspeisungsstellen wird
mittels der Pneumatikventile V-1 und V-2 gewahrleistet. Um die Detonationsmessstrecke vor
und nach einem Versuch spilen zu kénnen, besitzt die Anlage eine Drucklufteinspeisung E-4,
die Uber das Pneumatikventil V-3 steuerbar ist. Zur Kontrolle und Steuerung des statischen
Initialdruckes vor und nach der Durchfilhrung eines Detonationsversuches dient der
Drucksensor P-1. Er kann mit Hilfe des Pneumatikventils V-4 von der Anlage getrennt werden.
Die Férderung von Brenngas, Oxidationsmittel sowie Druckluft erfolgt Gber die Flammensperre
E-5 (siehe Kapitel 3.3.2) und das Pneumatikventil V-5 in die Detonationsmessstrecke.

Die Ziindvorrichtung besteht aus einem Ziindgefall mit Zindelektrode, einem Isolationsmodul
und einer Hochspannungsquelle (siehe Abbildung 3.3). Das ZiindgefaR ist ein Zylinder mit
einem Innendurchmesser von 35 mm, an dessen Ende die Zliindelektrode angebracht ist. Die
Zindelektrode ist aus einem hochtemperaturbestédndigen thermoplastischen
Polyetheretherketon gefertigt und dient der Fixierung und der elektrischen Isolation der
beiden Elektroden im ZiindgefiR. Der Ubergang vom ZiindgefaR in das Isolationsmodul M-2
erfolgt Gber den abgeschragten pfeilférmigen Ausgang des Ziindgefdfles. Um zu verhindern,
dass etwaige elektrische Ladungen vom Ziindvorgang auf den nachfolgenden Teil der
Detonationsmessstrecke lbergehen und dort die piezoelektrischen Sensoren stéren kdénnen,
erwies sich das Isolationsmodul als zuverldssig. Es besteht im Wesentlichen aus einer
Keramikscheibe, die das Detonationsrohr auf einer Linge von 20 mm elektrisch vom
ZindgefaRl isoliert. Als Wechselstromhochspannungsquelle dient ein
Hochspannungstransformator, der auf seiner Sekundarseite einen Strom von 20 Milliampere
bei einer Spannung von 14 Kilovolt bereitstellt. Fir die Auslésung des Zliindfunkens kommt ein
handelstblicher Zeitschalttaster zum Einsatz.

Abbildung 3.3 Ziindvorrichtung mit keramischer Isolation
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Die sich an das Isolationsmodul anschlieBende Edelstahlrohrspirale dient ausschlieflich der
Stabilisierung der Detonation (die Detonation wird schon im Ziindgefal} ausgel6st). Die
Spiralform des Rohres wird hierbei aus ortstechnischen Griinden gewahlt und beeinflusst mit
einem Spiraldurchmesser von ca. 100 Zentimeter (ri=500 mm) und einer Ldnge von 6 Meter
die Detonationsausbreitung nicht (siehe auch Kapitel 2.1).

An die Edelstahlrohrspirale schlieBt sich das Messmodul mit kreisférmigem Querschnitt an.
Dieses Modul, mit einer Gesamtlange von 530 mm, bietet die Moglichkeit, den
Detonationskanal auf einer Lange von 320 mm zu 6ffnen. Der kreisrunde Kanal wird mittig
seiner Langsachse geo6ffnet, wodurch sich zwei Halbschalen ergeben. In die abnehmbare
Halbschale sind 4 Drucksensoren in einem Abstand von jeweils 100 mm eingelassen. Darliber
hinaus kann die Innenseite des Deckels Gber die gesamte Lange mit einer RuRschicht versehen
werden (Abbildung 3.6).

kreisformiger Querschnitt quadratischer Querschnitt

Abbildung 3.4 Messmodul M-4 und M-6

Nachfolgend schlieRen sich die Module M-5, M-6 und M-7 an. Hierbei ist das Messmodul M-6,
abgesehen von der Querschnittform des Detonationskanals, baugleich mit dem Messmodul M-
4. Das Messmodul M-6 besitzt einen quadratischen Querschnitt mit einer Seitenlange von 10
mm (Abbildung 3.5). Die Oberseite des Kanals ist als Deckel ausgefiihrt, dessen Innenseite
ebenfalls mit RuB beschichtet werden kann.

Abbildung 3.5 Blick in die geéffneten Messmodule M-4 und M-6
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Die Module M-5 und M-7 werden eingebaut, um eine Stérung der Detonationsausbreitung
durch einen plétzlichen Ubergang von einem kreisférmigen Querschnitt auf einen
guadratischen Querschnitt sowie nach Modul M-6 zuriick auf einen kreisférmigen Querschnitt,
zu verhindern (Abbildung 3.4). In diesen beiden Modulen wurde der Detonationskanal jeweils
auf einer Kanallange von 200 mm mittels Erodierverfahren {ibergangslos vom kreisformigen
Querschnitt auf den quadratischen Querschnitt und umgekehrt herausgearbeitet, sodass der
Ubergang zwischen beiden Kanalquerschnittformen ohne Stérstellen erfolgt.

kreisformiger Querschnitt quadratischer Querschnitt

Abbildung 3.6 Deckel der Messmodule M-4 und M-6

Am Ende des sich anschlieRenden Edelstahlrohres von 3 Meter Lange (M-8) befinden sich drei
hintereinander geschaltete Flammensperren (E-6) und das Pneumatikventil V-6, das den
Abschluss des Teils der Versuchsstrecke bildet, in welchem Detonationen erwartet werden.
Uber das Drei-Wege-Pneumatikventil V-7 kann die Abgasstrecke der Detonationsmessstrecke
gesteuert werden. Sie besteht im Wesentlichen aus den fiinf Komponenten (siehe auch
Abschnitt 3.4): Vakuumpumpe E-7, Waschkolonne E-8, Kugelventil V-10, Rickschlagventil V-9
und Nadelventil V-8. Uber eine angeschlossene Druckluftleitung kann die Waschkolonne mit
dem notwendigen Sauerstoff versorgt werden.

Die Aufzeichnung der Detonationszellmuster, welche auf den beruRten Kanaloberflachen der
Deckel von Modul M-4 und M-6 entstehen, erfolgt unter Zuhilfenahme eines handelsiiblichen
Flachbett-Farbbildscanners I-5 (Model: ,,Epson Perfection V200 Photo”)

Die Anlage verfligt Uber pneumatisch geschaltete Ventile, die als Teil des Steuer- und
Regelsystems unter Zuhilfenahme der ,LabVIEW“® Software ferngesteuert aus einem
separaten Raum bedient werden kénnen.

! National Instruments Germany GmbH, 2012
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3.2.2 Versuchseinrichtung fiir die Kapillarversuche

Fir die experimentelle Bestimmung des sicheren Durchmessers, kann die in Kapitel 3.2.1
beschriebene Versuchsanordnung durch den Einbau eines zusatzlichen Modules erweitert und
betrieben werden. Hierzu wird die Anlage zwischen den Modulen M-4 und M-5 getrennt und
das Kapillarmodul M-9 eingefiigt (siehe Abbildung 3.7).

E-1 E-2 E-3 E-4
V-1 bis V-7 Pneumatikventile, fernsteuerbar
V-8 Nadelventil
V-9 Rickschlagventil
V-10 Kugelventil, manuell steuerbar
V-11 Kugelventil (Bypass Zufuhr), manuell steuerbar
V-12 Kugelventil (Bypass Abfuhr), manuell steuerbar
P-1 Drucksensor 10 bar, piezoresistiv
-1 und I-2 Massendurchflussregler
1-3 Ladungsverstarker
-4 Messrechner
E-1 Hochspannungsquelle, 14 kV, 20 mA
E-2 Brenngas
E-3 Oxidationsmittel
E-4 Druckluft
E-5 Flammensperre, 0,25 mm
E-6 Flammensperre, dreifach, 0,25 mm
E-7 Vakuumpumpe
E-8 Waschkolonne, NaOH
E-9 Hochgeschwindigkeitskamera
M-1 Zundgefal mit elektrischer Funkenziindung
M-2 Isolationsmodul, keramisch
M-3 Edelstahlrohrspirale, 6000 mm
M-4 Messmodul (Kreisquerschnitt) mit Druckaufnehmern, piezoelektrisch
M-5 Ubergangsmodul, kreisférmiger auf quadratischer Querschnitt
M-6 Messmodul (Quadratquerschnitt) mit Druckaufnehmern, piezoelektrisch
M-7 Ubergangsmodul, quadratischer auf kreisférmiger Querschnitt
M-8 Edelstahlrohr, 3000 mm
M-9 Kapillarmodul

Abbildung 3.7 Versuchsanordnung zur Bestimmung des sicheren Durchmessers
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Es werden insgesamt drei verschiedene Kapillararten auf ihren sicheren Durchmesser hin
getestet, um so auch Erkenntnisse hinsichtlich des Materialeinflusses auf den sicheren
Durchmesser gewinnen zu konnen. Folgende Kapillaren (Ldnge jeweils 1000 mm) werden
getestet:

e Edelstahl zughart, Werkstoff: 1.4301, Innendurchmesser: 0,22/0,50/1,00 mm
e Edelstahl gegliiht, Werkstoff: 1.4571, Innendurchmesser: 0,24/0,51/1,00 mm
e Borosilikatglas 3.3, Innendurchmesser: 0,15/0,20/0,40/0,60/0,80/1,00/2,00 mm

Besonderes Augenmerk wird hierbei auf die Kapillaren aus Borosilikatglas 3.3 gelegt, welche
aufgrund ihrer hohen chemischen und physikalischen Bestandigkeit in der chemischen
Verfahrenstechnik zum Einsatz kommen. Diese kalibrierten Prazisionsglaskapillaren
(Bezeichnung des Herstellers: ,KPG-Kapillare”) der ,,DURAN Group GmbH“ werden mit
minimalen Toleranzen des Innendurchmessers von + 0,01 mm gefertigt und bieten mit ihrer
hohen Temperatur- und Chemikalienbestandigkeit den idealen Versuchsgegenstand fiir die
Bestimmung des sicheren Durchmessers von Kapillaren. Darliber hinaus erlaubt die
Transparenz des Glases eine Beobachtung der Ausbreitung einer Detonation in der Kapillare
selbst. Hierzu kommt eine Hochgeschwindigkeitskamera zum Einsatz. Diese ist im Abstand von
ca. 4 Meter zur KPG-Kapillare aufgestellt und zeichnet den Verlauf der Detonation in der KPG-
Kapillare auf. Abbildung 3.8 zeigt eine KPG-Kapillare eingebaut in das Kapillarmodul.

KPG-Kapillare

Abbildung 3.8 KPG-Kapillare eingebaut in Kapillarmodul

Verformungen und Beschddigungen an den prazise gefertigten Kapillaren kdénnen das
Verhalten hinsichtlich der Ausbreitung einer Detonation in ihnen ungewollt beeinflussen. Dies
kann zum einen beim Einbau der Kapillaren in die Versuchseinrichtung geschehen, so zum
Beispiel durch Glasabplatzungen an den Enden der KPG-Kapillaren oder auch
Querschnittveranderungen der Edelstahlrohre durch das Verwenden ungeeigneter
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Haltevorrichtungen oder zum anderen wahrend eines Detonationsversuchs, zum Beispiel
durch einen nicht spannungsfreien Einbau, welcher zur Zerstérung der KPG-Kapillaren fihren
kann. Aus diesen Griinden verfligt das Kapillarmodul liber speziell angepasste Fittinge, die es
erlauben, die Kapillaren zerstorungsfrei ein- und wieder auszubauen. Fir die
Edelstahlkapillaren werden hierfir spezielle Graphit/Vespel Ferrulen (Abbildung 3.9)
verwendet. Neben Vespel® besitzt dieser Kunststoff einen Graphitanteil. Das weiche und
konisch geformte Material dieser Ferrule passt sich beim Einbau an die Oberflache der
Kapillare an und halt diese fest in ihrer Halterung, ohne sie dabei zu verformen oder zu
beschadigen, wie es zum Beispiel bei der Verwendung von Schneid- und Quetschringen der Fall
ist.

Als Halte- und Dichtelement fur die KPG-Kapillare erweist sich die Graphit/Vespel Ferrule als
ungeeignet. Die Stirnflachen der KPG-Kapillaren besitzen im Vergleich zu den Stirnflachen der
Edelstahlkapillare eine viel gréBere Oberflache. Das flihrt dazu, dass das weiche Material der
Graphit/Vespel Ferrule die KPG-Kapillare bei einem hohen Detonationsdruck nicht in der
Halterung halten kann. Um eine daraus resultierende Zerstérung der Kapillare zu vermeiden,
wurde fir den Einbau der KPG-Kapillaren eine reine Vespel Ferrule verwendet. Dieses Material
besitzt eine hohere Festigkeit als die Graphit/Vespel Ferrule bei gleichzeitig guter
Anpassungsfahigkeit an die Oberflache der KPG-Kapillare und kann so die Kapillare mit einem
héheren Anpressdruck in der Halterung fixieren.

Die Kapillaren sind mit Hilfe der Ferrule so in das Kapillarmodul eingebaut, dass ihre Enden
jeweils 20 mm in den Kanal der Detonationsmessstrecke hineinragen. Eine Stérung der
Detonationsiibergange zwischen der Kapillare und dem Kanal der Detonationsmessstrecke
durch an den Wanden reflektierte Detonationswellen wird hierdurch vermieden.

Graphit/Vespel
Ferrule

Abbildung 3.9 Ferrulen fiir KPG-Kapillaren und Edelstahlkapillaren

% eine Bezeichnung des US-amerikanischen Konzerns ,,DuPont” fiir thermisch, mechanisch und elektrisch
stark beanspruchbare Kunststoffe
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Der geringe Stromungsquerschnitt einer Kapillare macht den Einbau einer Umfiihrung (Bypass)
erforderlich welche einen Teil des Volumenstroms an der Kapillare vorbeileitet und somit das
splilen der Anlage ermoéglicht. Die Umflhrung wird unmittelbar vor dem Auslésen einer
Detonation mit Hilfe der Ventile V-11 und V-12 weggeschaltet.

3.3 Messeinrichtungen

Die folgenden Messeinrichtungen sind Bestandteil der Versuchsapparatur: Druckmessung,
Gemischerzeugung, Detonationszellmusteraufzeichnung und Highspeedkameratechnik.
Letztere dient der Ermittlung der Eindringtiefe der Detonation in die Kapillare.

3.3.1 Druckmessung

Piezoelektrischer Drucksensor:

Die Bestimmung der Detonationsgeschwindigkeit und des Detonationsdruckes erfolgt mit Hilfe
piezoelektrischer Drucksensoren der Firma ,,Dr. Miller Instruments®, da diese eine sehr kurze
Ansprechzeit von 50 ns besitzen[34]. Jeweils vier dieser Sensoren sind in Abstidnden von 100
mm in die Deckel der Module M-4 und M-6 eingelassen. Diese Drucksensoren vom Typ ,,M60-
3“ enthalten einen Polyvinylidenfluoridkunststoff (PVDF-Kunststoff), welcher nach seiner
Polarisation sehr gute piezoelektrische Effekte zeigt. Der maximale Druck fiir diesen Sensortyp
betragt 400 Bar. Aufgrund dieser Eigenschaften und seines geringen Durchmessers von 5,5 mm
ist er sehr gut geeignet fiir Detonationsmessungen und fiir den Einbau in den schmalen
Detonationskanal der Messmodule. Bei einer langeren Temperaturexposition von lber 60 °C
verliert der PVDF-Kunststoff seine Polarisation und wird unbrauchbar. Um den Drucksensor vor
den kurzzeitig einwirkenden sehr hohen Temperaturen einer Detonation zu schiitzen, wurde
seine Oberflache mit einer diinnen Deckschicht aus Silikon iberzogen (Abbildung 3.10). Die
Drucksensoren miissen beriihrungsfrei (abgesehen von ihrer Dichtflaiche) beziehungsweise
berihrungsarm in die Deckel der Messmodule eingebaut werden, um so eine Stérung des
Sensors durch Erschiitterungen der Versuchsanlage - verursacht durch die Detonation - zu
vermeiden. Um dies zu erreichen, wird ein Sensor-Einbauadapter fiir das passgenaue Einsetzen
des Drucksensors in den Deckel der Messmodule verwendet. Dieser Sensor-Einbauadapter
kann speziell fiir jeden Sensortyp gefertigt werden und ermdglicht so bei Bedarf den Einbau
unterschiedlicher Sensortypen in die Deckel der Messmodule ohne aufwendige
Umbauarbeiten oder Neuanfertigung der Messmodule.
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Abbildung 3.10 PVDF Drucksensor M60-3 mit Silikondeckschicht und Sensor-Einbauadapter

Zur Detektion einer Detonation wahrend der Kapillarversuche (siehe Kapitel 3.2.2) in Modul M-
4 und im Fall eines Durchschlages durch eine Kapillare in Modul M-6, kommen die
piezoelektrischen Drucksensoren ,M113A03“ der Firma ,,PCB Piezotronics” zum Einsatz. Dieser
Sensortyp lasst sich aufgrund einer ahnlich kleinen Dimensionierung wie der Drucksensor M60-
3 sehr gut mit Hilfe eines Sensor-Einbauadapters in die Deckel der Messmodule einbauen. Eine
zusatzliche Deckschicht aus Silikon bendtigt dieser Drucksensor nicht, da der piezoelektrische
Kristall des Drucksensors Arbeitstemperaturen bis mindestens 250 °C ohne Beschadigung
Uberstehen kann. Die Ansprechzeit von maximal einer Mikrosekunde ist im Vergleich mit der
des Drucksensor M60-3 sehr lang. Sie ist flr den Einsatz der Kapillarversuche aber mehr als
ausreichen, da die Drucksensoren hierbei lediglich der Aussage dienen, ob eine Detonation
stattgefunden hat oder nicht. Eine Bestimmung der Detonationsgeschwindigkeit erfolgt also
bei diesen Versuchen nicht.

Piezoresistiver Drucksensor:

Der eingesetzte piezoresistive Drucksensor vom Model 4045A10 der Firma ,Kistler
Instrumente AG” besitzt einen Messbereich bis zu einem Absolutdruck von 10 bar. Der
Drucksensor wird bendtigt um die statischen Driicke der Anlage zu Uberwachen und zu
steuern. Er wird dazu bei folgenden Vorgangen eingesetzt:

e Evakuierung der Versuchsanlage

e Uberwachung des Spiilvorgangs vor und nach einem Detonationsversuch
e Einstellung des Initialdruckes

e Uberpriifung der Anlage auf Dichtigkeit
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Der piezoresistive Drucksensor ist fiir hohe dynamische Driicke, wie sie bei einer Detonation
auftreten, nicht ausgelegt. Um eine Zerstorung des Drucksensors zu vermeiden, ist er wéhrend
der Detonationsversuche durch das Ventil V-4 (siehe Abbildung 3.2) von der Detonation
getrennt.

3.3.2 Gemischerzeugung

Fiir die Erzeugung einer definierten und reproduzierbaren Gemischzusammensetzung werden
insgesamt drei Massendurchflussmesser / -regler® eingesetzt. Ein Massendurchflussmesser / -
regler dient hierbei der Zugabe des jeweiligen Brennstoffes (Ethan oder Propan), die beiden
anderen sind je fir ein Oxidationsmittel vorgesehen (Distickstoffmonoxid und
Stickstoffmonoxid). Bei einem Mischvorgang férdern der Massendurchflussmesser / -regler des
Brennstoffes und der Massendurchflussmesser / -regler des gewiinschten Oxidationsmittels
einen konstanten Massenstrom (iber eine Flammensperre und die ZiindgefaRzuleitung (siehe
Abbildung 3.11) in die Detonationsmesstrecke.

Massendurchfluss-
messer / -regler

Abbildung 3.11 Aufbau zur Gemischerzeugung

* BRONKHORST HIGH-TECH B.V., Model: F-201CV ®
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Die Flammensperre erfillt hierbei zwei wesentliche Funktionen. Sie unterdriickt zum einen
eine etwaige Flammenausbreitung in die gemischerzeugende Anlage (siehe Kapitel 3.4) und
zum anderen gewdhrleistet sie aufgrund ihrer Turbulenz erzeugenden Geometrie ein
optimales Vermischen von Brenngas und Oxidationsmittel.

Die Einleitung des Gemisches in die Detonationsmessstrecke erfolgt zu Beginn des Vorganges
in die evakuierte Detonationsmessstrecke. Ab dem Erreichen des Umgebungsdruckes
(atmospharischer Druck) wird das pneumatische Ventil V-6 (siehe Kapitel 3.2.1, Abbildung 3.2)
geoffnet, sodass das Gemisch ohne weiteren Druckaufbau als Abgas entweichen kann.
Insgesamt wird das Gemisch mit einer Forderrate von maximal 1 Liter pro Minute solange
durch die Detonationsmessstrecke gefoérdert, bis die zehnfache Menge des Anlagenvolumens
(Anlagenvolumen: ca. 1 Liter) erreicht ist.

3.3.3 Aufzeichnung der Detonationszellmuster

Um ein geeignetes Verfahren fir die Aufzeichnung der Detonationszellen zu finden, wurde
neben der Verwendung von beruBten Oberflichen auch der Einsatz von Druckmessfolien
gepriift. Hierbei wurden zweilagige Druckmessfolien getestet, bei welchen auf der oberen
Schicht unterschiedlich groRe, mit einer Flissigkeit gefiillte Mikrokapseln verteilt sind und die
darunterliegende Schicht mit einer hochempfindlichen Farbentwicklungsschicht versehen ist.
Bei einer Druckeinwirkung auf die Folie platzen die Mikrokapseln und geben ihren Inhalt in die
Farbentwicklungsschicht ab. Infolgedessen verfarbt sich die Folie, je nach Druckintensitat, in
unterschiedlichen Rottdonen. Folien fiir sieben unterschiedliche Druckbereiche (gesamter
Druckbereich: 0,05 bar bis 300 bar) wurden direkt im Deckel des Messmodul M-6 mit Hilfe
eines Klebestreifens befestigt und die Eignung durch mehrere Detonationstests Gberpruft. Die
Druckmessfolien  erwiesen sich als ungeeignet fiir das Aufzeichnen von
Detonationszellmustern, da nur in sehr wenigen Fallen ein Detonationszellmuster auf der Folie
erzeugt werden konnte und die Abgrenzung einer Detonationszelle nur unscharf erkennbar
war.

Das RuBschichtverfahren erwies sich als geeignet fiir die Aufzeichnung der
Detonationszellmuster. Die Messmodule werden hierzu geéffnet und der Deckel auf eine
Haltevorrichtung abgelegt. Bevor eine neue RuBschicht auf den Deckel aufgebracht werden
kann, wird er zunachst mit Ethanol und danach mit destilliertem Wasser gereinigt. Dabei wird
darauf geachtet, dass der Bereich, der den Innenteil des Detonationskanals bildet, keinerlei
Verunreinigungen aufweist. Im Anschluss wird der Deckel beruRt. Dafiir wird der Deckel mit
einer feuerfesten Schablone prapariert, die gewahrleistet, dass ausschlieflich der Bereich des
Deckels beruflt wird, welcher Teil des Detonationskanals ist (siehe auch Abbildung 3.6). Diese
Schablone verhindert auch, dass der jeweilige Drucksensorkopf mit seiner Silikonschicht direkt
von der beruBenden Flamme erwadrmt werden kann und verhindert somit ein versehentliches
Uberhitzen des Drucksensors. Zum BeruBen wird ein dickfliissiges Paraffinél verwendet. Dieses
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Ol wird mit Hilfe einer Ollampe iiber einen Docht verbrannt. Um eine méglichst gleichmé&Rig
dicke RuRschicht zu erhalten, wird die Ollampe mit der ruBenden Flamme langsam und in
konstantem Abstand zum Deckel unter ihm mehrmals entlang gefiihrt. Hat sich eine deutliche
und gleichmaRige RuBschicht gebildet, ist der Vorgang des BeruBens beendet. Nach einer
Wartezeit von ca. 1 Minute, wahrend der das moglicherweise gebildete Kondenswasser
verdunstet, wird der Deckel wieder am Messmodul befestigt und ist fir die
Detonationszellmusteraufzeichnung einsatzbereit.

Damit eine Auswertung und Dokumentation der aufgezeichneten Detonationszellmuster
erfolgen kann, muss davon direkt nach jedem Detonationsversuch eine Bilddatei erstellt
werden. Dazu wird der Deckel des Messmoduls mit dem aufgezeichneten
Detonationszellmuster auf einen Flachbettscanner” gelegt.

Abbildung 3.12 Flachbettscanner, modifiziert

Die Modifikationen des Flachbettscanners erlauben ein passgenaues Einscannen des
aufgezeichneten Detonationszellmusters, wobei Lage und Malstab der
Detonationszellmusteraufzeichnung immer gleich bleiben und somit eine Auswertung
erleichtert wird. Die Aufzeichnung des Detonationszellmusters erfolgt mit der maximalen
Scanauflésung (4800 dpi x 9600 dpi).

* Model: Epson Perfection V200 Photo
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3.3.4 Kameratechnik

Bei der Durchfiihrung der Kapillarversuche kommen die KPG-Kapillaren zur Anwendung. Die
Verwendung dieser Kapillaren ermoglicht den Einsatz einer Hochgeschwindigkeitskamera. Die
Hochgeschwindigkeitskamera wird hierbei verwendet, um eine Aussage zur Eindringtiefe der
Detonation in die Kapillare treffen zu kdnnen. Hierzu wird sie quer zur KPG-Kapillare (siehe
Kapitel 3.2.2, Abbildung 3.7, Element E-9), in einem Abstand von ungefdhr 4 Metern,
positioniert. Die Auslosung der Kamera wird getriggert mit dem Zeitschalttaster der
Zindfunkenauslosung.

Daten zur Hochgeschwindigkeitskamera:

Bezeichnung: FASTCAM-1024PCI
Model: 100 KC mit 10-bit CMOS Sensor
maximale Bildfrequenz: 109500 Bilder pro Sekunde

Die maximale Bildfrequenz von 109500 Bildern pro Sekunde konnte fir die Aufzeichnung der
Kapillarversuche nicht verwendet werden, da die Helligkeit der Detonation beim Verléschen in
der Kapillare hierfiir nicht ausreicht. Stattdessen wurde mit einer maximalen Bildfrequenz von
18000 Bildern pro Sekunde aufgezeichnet, was ausreichend ist, um die Eindringtiefe der
Detonation beim Verloschen in der Kapillare ermitteln zu kénnen.

3.4 Arbeitsschutz und besondere Vorkehrungen

Im Focus der Risikominimierung stehen vor allem zwei Gefahrenquellen, die fur den/die
Bediener der Anlage bestehen: Dies ist zum Einen die gesundheitsschadigende Wirkung durch
etwaig unfreiwillig freigesetzte Gase und zum anderen die Gefahr korperlicher Versehrtheit
infolge unbeabsichtigter Brande und Explosionen. Sowohl die Steuerung der Ventile und das
Auslésen der Ziindung (iber den Zeitschalttaster, als auch die Aufzeichnung der Messdaten und
die Kontrolle der Anlage werden hierzu aufgrund der sicherheitstechnischen Aspekte aus
einem rdaumlich vom Standort der eigentlichen Detonationsmessstrecke getrennten Bereich
betrieben (Abbildung 3.13). Die Trennung der beiden Rdume ist so gestaltet, dass ein direkter
Gasaustausch zwischen beiden Raumen nicht moglich ist und, im Falle einer unbeabsichtigten
Explosion oder eines Brandes im Bereich der Detonationsmessstrecke, die Folgen fiir den
Steuerung- und Kontrollraum der Anlage Uberschaubar gering bleiben (Trennwand aus 30 cm
Stahlbeton).

Die Druckgasflaschen mit den verwendeten Brennstoffen und Oxidationsmitteln befinden sich
in deutlich voneinander getrennten wetter- und sonnengeschiitzten Unterstanden auRerhalb
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des Versuchsgebdudes. Die Zuleitungen zur Versuchsanlage sind direkt an den
Druckgasflaschen mit ausfallsicheren, pneumatisch steuerbaren Ventilen versehen, deren
Steuerleitungen aus Kunststoff im Bedarfsfall (z.B. von der Feuerwehr) problemlos zertrennt
werden kénnen (fihrt zu Druckabfall in der Steuerleitung mit daraus folgender selbstdandiger
mechanischer Verriegelung des Ventils), um ein Nachstromen der Gase in die Versuchsanlage
schnell und einfach zu unterbinden.

Kontrollmonitor

S .
Ventilsteuerun
Messdaten J

Zeitschalttaster (Zindung)

Abbildung 3.13 Steuerung und Kontrolle der Detonationsmessstrecke

Bei der Verwendung von Stickstoffmonoxid als Oxidationsmittel kommt im Abgastrakt der
Detonationsmessstrecke (Abbildung 3.2) eine Waschkolonne (E-8) zum Einsatz, um das stark
toxisch wirkende Stickstoffmonoxid zu neutralisieren. Hierbei wird, (iber das Nadelventil (V-8),
die Zugabe von Luft reguliert. Bei der chemischen Reaktion von Stickstoffmonoxid mit dem
Sauerstoffanteil der Luft kommt es zur Bildung von Stickstoffdioxid, welches anschliefend, mit
Hilfe einer 10-prozentigen Natriumhydroxidlésung, in der Waschkolonne (Abbildung 3.14)
ausgewaschen wird. Die Waschkolonne besteht aus zwei parallel geschalteten Flaschenreihen
mit je 3 Flaschen. Jede Flasche kann maximal 2 Liter Natriumhydroxidlésung aufnehmen. Die
Zugabe des notwendigen Luftsauerstoffes erfolgt unmittelbar vor dem Eintritt des Gasstromes
in die Flaschen der Waschkolonne (Abbildung 3.14, blaue Luftzuleitung). Um einen moglichen
Eintritt von Abgasen in die Luft-Zuleitung zu verhindern, wird ein Rickschlagventil (siehe
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Abbildung 3.2; V-9) in die Zuleitung eingebaut, das bei einem zu starken Riickstau der Abgase
an der Waschkolonne die Zuleitung verschlief3t.

Abbildung 3.14 Waschkolonne mit regulierbarer Luftzufiihrung

Da lediglich die Module M-1 bis M-8 fir die starken Beanspruchungen durch Detonationen
ausgelegt sind, ist es notig, die Anlagenteile der vorgeschalteten Mischapparatur und die des
nachgeschalteten Abgastraktes fiir den etwaigen Fall eines Ventilversagens von V-5 oder V-6
bzw. einer Fehlbedienung der Anlage durch Flammensperren (E-5, E-6) zu schiitzen. Die
Flammensperre E-6 beglinstigt dartber hinaus eine Abschwdchung der auftreffenden
StoBwelle, da die ankommende StoRfront einer Detonation in der Flammensperre, im
Vergleich zu einem Auftreffen auf ein geschlossenes Ventil, bei der Reflexion starker gestreut
wird.

Widrend eines Detonationversuches befinden sich keine Personen im Raum der
Detonationsmessstrecke. Um diese zusatzlich Gberwachen zu kdnnen, ist der Versuchsraum
mit einer schwenkbaren zoomfédhigen Kamera ausgeriistet, die vom benachbarten Kontroll-
und Steuerungsraum aus bedient werden kann (siehe auch Abbildung 3.13). Der Einsatz von
Stickstoffmonoxid  erfordert aus  Arbeitsschutzgrinden  die  Aufstellung  einer
Gefahrdungsanalyse mit SicherheitsmalRnahmen (hinterlegt in der PTB). Bei der Verwendung
von Distickstoffmonoxid sind die auftretenden Detonationsdriicke kleiner als bei der
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Verwendung von Sauerstoff. Sauerstoff ist darliberhinaus ein stirkeres Oxidationsmittel als
Distickstoffmonoxid. Hinsichtlich der Risiken des Berstens der Versuchsanlage kann daher auf
die bestehende Gefahrdungsbeurteilung und die Arbeitsanweisung fiir Detonationen in
Sauerstoff zurlickgegriffen werden.

Die zum Teil starke RuBentwicklung bei der Praparation der Messmoduldeckel fir die
Detonationszellmusteraufzeichnung erfordert den Einsatz von Staubschutzmasken, deren
Filter einen GroRteil der RuBpartikel zurtickhalten kénnen.

Um jedwedes unndtige Risiko im Normalbetrieb der Anlage auszuschlieRen, ist der
Versuchsablauf so aufgestellt, dass unmittelbar vor dem Offnen eines Messmodules die
komplette Messapparatur evakuiert und anschlieRend mit Luft geflutet wird.

3.5 Versuchsablauf

Die Steuerung und Uberwachung der pneumatischen Ventile und die Uberwachung des
piezoresitiven Drucksensors der Anlage ist computergestitzt. Als Plattform dient hierzu die
,Lab VIEW Software mit deren Hilfe alle pneumatischen Ventile zur zeit- und druckgenauen
Steuerung programmiert sind.

Es werden zuerst die gesamten Versuche zur Bestimmung der Detonationsparameter
durchgefihrt und aufgezeichnet. Die Dokumentation der Drucksensordaten erfolgt hierbei
unter Zuhilfenahme der ,Lab VIEW Signal Express”6 Software. Diese Software ermoglicht,
neben der Aufzeichnung der Daten flr die spatere Auswertung, auch eine sofortige
Diagrammdarstellung der zeitabhingigen Drucksensorsignale. Uber diese Darstellung kann
direkt nach einem Versuch entschieden werden, ob eine Detonation stattgefunden hat. Die
Versuche werden fir die jeweiligen Brennstoff/Oxidationsmittel-Gemische tber den gesamten
Detonationsbereich in geeigneten Konzentrationsschrittgroen durchgefihrt.

Danach werden zunachst die aufgezeichneten Detonationszellmuster ausgewertet, bevor mit
der Gemischzusammensetzung, fiir die sich die kleinsten Detonationszellbreiten ergaben, die
Kapillarversuche durchgefiihrt werden kénnen.

3.5.1 Durchfiihrung der Versuche zur Detonationsparameterbestimmung

In der Vorbereitung eines Detonationsversuches wird der Deckel des Modul M-6 bzw. Modul
M-4 auf der Innenseite mit einer Rullschicht versehen, welche der Aufzeichnung des

> Lab VIEW 2012, Version 12.0.1f5 (32-Bit)
® Lab VIEW Signal Express 2012, Version 6.0.0, National Instruments
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Detonationszellmusters dient (siehe Kapitel 3.3.3). Die Deckel werden geschlossen und die
Anlage wird vor jedem Versuch mit Hilfe einer Vakuumpumpe (E-7) bei geschlossenen Ventilen
V-1 bis V-3 und gedéffneten Ventilen V-4 bis V-7 auf 10 mbar + 2 mbar evakuiert (siehe Kapitel
3.2.1, Abbildung 3.2). Das Einleiten der gewiinschten Brennstoff- und Oxidationsmittelanteile
erfolgt dann mit Hilfe der Massendurchflussmesser / -regler (siehe Kapitel 3.3.2), bei
geschlossenen Ventilen V-3 und V-6 und bei gleichzeitig ge6ffneten Ventilen V-1, V-2, V-4,
V-5 bis zum Erreichen des Umgebungsdrucks. Fiir das Anzeigen des Anlagendrucks dient
hierbei der Drucksensor P-1. Nach dem Erreichen des Umgebungsdrucks wird die Anlage bei
gedffneten Ventilen V-6 und V-7 weiterhin mit Gemisch beschickt, bis das Zehnfache des
Anlagenvolumens geférdert wurde. Je nachdem, ob ein Versuch bei erh6htem Ausgangsdruck
oder verringertem Ausgangsdruck durchgefiihrt werden soll, gib es anschlieRend zwei
verschiedene Verfahrensweisen:

Uberdruck:

Soll ein Detonationsversuch bei erhohten Ausgangsdriicken durchgefiihrt werden, so wird das
Ventil V-6 danach geschlossen und das Brennstoff/Oxidationsmittel-Gemisch solange weiter
hin in die Detonationsmessstrecke gefordert, bis der gewlinschte Initialdruck erreicht ist. Das
SchlieBen der Ventile V-1 und V-2 verhindert dann ein weiteres Nachférdern von Brennstoff
und Oxidationsmittel.

Unterdruck:

Soll ein Detonationsversuch bei verringertem Ausgangsdruck durchgefihrt werden, so werden
die Ventile V-1, V-2 und V-6 gleichzeitig geschlossen. Nach 3 Minuten wird dann das ruhende
Gemisch mit Hilfe der Vakuumpumpe E-7, bei freigeschaltetem Ventil V-7 und ge6ffnetem
Ventil V-6, auf den gewiinschten Initialdruck gebracht und das Ventil V-6 wird wieder
geschlossen.

Nach der jeweiligen zuvor beschriebenen Verfahrensweise wird 3 Minuten gewartet, um ein
vollstandig ruhendes und homogenisiertes Gemisch zu erhalten. Nach dieser Zeit werden die
Ventile V-4 und V-5 geschlossen. Anschliefend wird das Gemisch im ZiindgefaR geziindet. Die
Hochspannungsquelle E-1 wird hierzu mittels eines Zeitschalttasters fiir 0,2 Sekunden mit
Strom versorgt. Eine ausgel6ste Detonation passiert die Messmodule M-4 und M-6. Die
Drucksensordaten werden dabei direkt tiber den Ladungsverstarker I-3 an den Messrechner -4
geleitet und aufgezeichnet. AnschlieRend wird zunachst das Ventil V-6 gedffnet, um ein
Entspannen des erhéhten Abgasdrucks der Detonationsmessstrecke auf Umgebungsbedingung
zu erzielen und danach wird die Anlage, nach Offnen der Ventile V-3, V-4 und V-5, mit
Druckluft gespiilt. Damit sichergestellt ist, dass sich keinerlei Abgase mehr in der Anlage
befinden, wird die Detonationsmessstrecke nach dem Spilen nochmals evakuiert und
anschlieRend mit Druckluft auf Umgebungsdruck aufgefillt (siehe auch Kapitel 3.4). Um ein in
den Deckeln der Messmodule erzeugtes Detonationszellmuster zu dokumentieren, werden

44



diese nun gedffnet und die berulSten Deckelinnenseiten mit Hilfe des Scanners I-5 abgelichtet
und die Deckel anschlieRend wieder gereinigt(siehe Kapitel 3.3.3).

Um den Einfluss der Kanalquerschnittform auf die Detonationszellbreite zu untersuchen,
wurde eine Vergleichsmessung fiir ein Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisch bei einem
Initialdruck von 2 bar durchgefihrt. In dieser Vergleichsmessung soll festgestellt werden, ob
es, bei sonst gleichen Bedingungen, fir den kreisrunden und den quadratischen
Kanalquerschnitt zu unterschiedlichen Breiten bei den Detonationszellen kommt. Sollten sich
keine deutlichen Unterschiede in der Detonationszellbreite ergeben, so werden die
Messungen fir die Detonationszellbreiten fiir alle Versuche lediglich unter Zuhilfenahme des
Messmoduls mit quadratischem Querschnitt durchgefiihrt, da die Auswertung der
Detonationszellen hier, aufgrund der fehlenden Krimmung des Detonationskanals, ohne
raumliche Verzerrung geschehen kann.

3.5.2 Kapillarversuche

Fiir die Durchfiihrung der Kapillarversuche wird die Detonationsmessstrecke gemaR Kapitel
3.2.2 aufgebaut. Es wird zundchst die KPG-Kapillare mit dem gréBten Innendurchmesser
eingebaut (1 mm). AnschlieRend werden die Massendurchflussmesser /-regler auf die in den
Versuchen zur Detonationsparameterbestimmung ermittelte Konzentration des jeweiligen
Brennstoff/Oxidationsmittel-Gemisches eingestellt, bei der die kleinsten
Detonationszellbreiten ermittelt wurden (siehe Kapitel 3.6.2). Die
Hochgeschwindigkeitskamera wird im rechten Winkel zur Langsachse der Kapillare positioniert
und ihr Trigger auf den Zeitschalttaster der Hochspannungsquelle eingestellt. Das Befiillen der
Anlage mit dem gewtinschten Gemisch geschieht analog der Versuche zur Bestimmung der
Detonationsparameter, nur dass hierbei die Ventile V-11 und V-12 des zusétzlich eingebauten
Kapillarmoduls gedffnet sein miissen. Nach 3 Minuten werden die Ventile V-4 und V-5, sowie
V-11 und V-12 geschlossen. Die Detonation wird durch das Betdtigen des Zeitschalttasters
ausgelost, wahrend gleichzeitig die Hochgeschwindigkeitskamera eine maogliche
Detonationsausbreitung in der Kapillare aufzeichnet. Anhand der aufgezeichneten Daten der
Hochgeschwindigkeitskamera und der Drucksensordaten der Messmodule vor und hinter der
Kapillare wird evaluiert, ob ein Detonationsdurchschlag durch die Kapillare hindurch
stattgefunden hat, die Detonation in der Kapillare geldscht wurde (mindestens 50 mm
Eindringtiefe) oder die Kapillare einen Durchschlag sicher verhindert hat (weniger als 50 mm
Eindringtiefe). Fir den Fall, dass ein Detonationsdurchschlag oder ein Loschen der Detonation
in der Kapillare stattgefunden hat, wird die Kapillare mit dem nachstkleineren Durchmesser
eingebaut (nachdem die Anlage gespllt, evakuiert und mit Druckluft gefullt wurde) und der
Detonationsversuch erneut durchgefiihrt. Dies wird solange wiederholt, bis der grofite
Kapillardurchmesser ermittelt wurde, bei dem ein Detonationsdurchschlag sicher verhindert
wird. Zur Bestatigung des gefundenen sicheren Kapillardurchmessers werden anschliefend
weitere vier Wiederholungsmessungen durchgefiihrt.
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Die Kapillarversuche mit den beiden Edelstahlwerkstoffen werden in derselben
Verfahrensweise durchgefihrt wie die Versuche mit den KPG-Kapillaren. Die
Hochgeschwindigkeitskamera ist aufgrund des Materials allerdings hierbei nicht einsetzbar,
sodass das Loschen einer Detonation in der Edelstahlkapillare lediglich aufgrund der
Drucksensordaten vor und hinter der Kapillare angezeigt werden kann. Ist der grofite
Kapillardurchmesser gefunden, bei dem die Detonation in der Kapillare geléscht wird, wird
dies ebenfalls durch weitere vier Wiederholungsmessungen bestatigt.

3.6 Auswertung der Messergebnisse

Die Versuche zur Bestimmung der Detonationsparameter dienen in erster Linie der Ermittlung
der optimalen Gemischzusammensetzung von Brennstoff und Oxidationsmittel. Hierbei
bedeutet »optimal”, dass die Konzentration eines detonationsfahigen
Brennstoff/Oxidationsmittel-Gemisches gesucht wird, bei der die Detonationszellbreite
moglichst klein ist. Insgesamt werden drei Detonationsparameter ermittelt:

e Detonationsgeschwindigkeit
e Detonationsdruck
e Detonationszellbreite

Die anschlieRenden Abschnitte erldutern die Vorgehensweise bei der Auswertung von:

e Detonationsgeschwindigkeit und Detonationsdruck
e Detonationszellmuster
e Kapillarversuche

3.6.1 Detonationsgeschwindigkeit und Detonationsdruck

Fiir die Auswertung der Detonationsgeschwindigkeit und des Detonationsdruckes mit Hilfe der
Origin’ Anallysesoftware [35], miissen zunichst die mit der ,Lab VIEW Signal Express 2012“
Software erzeugten lvm-Dateien (Lab View Makefile-Dateien) der gewonnenen Rohdaten in
ein hierfiir verwendbares Format gebracht werden. Dabei ist es notwendig, die auf signifikante
18 Stellen gespeicherten Zeitangaben auf maximal 15 signifikante Stellen zu reduzieren, um sie
mit Origin einlesen zu konnen. Fir diesen Vorgang wird die Messdatei eines jeden
Detonationsversuches unter Zuhilfenahme der GNU Octave® Software so umgeschrieben, dass
fiir die einzelnen Taktungen einer jeden Messung die Zeitdifferenzen gebildet werden. Dies
verklrzt die Zeitangaben auf maximal 7 signifikante Stellen, die mit Origin problemlos
verarbeitet werden kdnnen, ohne an Genauigkeit zu verlieren.

7 Origin 8.5.0G SR1; 2010; Origin Lab Corporation
¥ GNU Octave; 2011; Version 3.4.3
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Neben den Zeitdaten werden auch die vier Datenblocke der vier Drucksensoren eines
Messmoduls eingelesen. Die Datenblocke der Drucksensoren werden danach mit einem 100
Punkte Perzentilfilter geglattet. AnschlieBend ldasst sich der Zeitpunkt mit dem grof3ten
Druckanstieg (Durchlaufen der Detonationsfront) bestimmen und aus den geometrischen
Abstanden der Drucksensoren die Detonationsgeschwindigkeit ermitteln. Dabei ist der jeweils
gleiche Abstand der Sensoren as zueinander bekannt (100 mm) und Uber die vier
Drucksensoren werden - in drei Teilabschnitten - die Detonationsgeschwindigkeiten bestimmt,
indem die Zeitdifferenz der durchlaufenden StofRwelle zwischen den einzelnen Sensoren
ausgewertet wird. Der Vergleich der drei Detonationsgeschwindigkeiten in diesen
Teilabschnitten ermdglicht es, eine Aussage zur Entwicklung der konzentrationsabhangigen
Stabilitdt einer Detonation zu treffen. Das Merkmal einer stabilen Detonation ist hierbei eine
konstante Geschwindigkeit Uber die Teilabschnitte. Mit gréBer werdender Schwankung der
Detonationsgeschwindigkeit wird sie instabiler. Die Detonationsgeschwindigkeit vp ist der
Mittelwert der Detonationsgeschwindigkeiten der drei Teilabschnitte as der Messstrecke und
Iasst sich nach folgender Formel ermitteln:

3
1
Vp = —ZVDi (17)
3 )

i=1

Der Detonationsdruck wird als Mittelwert aller Detonationsdriicke der vier Drucksensoren
gebildet:

L&
Pp = ZZ Pp,i (18)
-1

Die fir die Auswertung verwendeten einzelnen Detonationsdriicke gehen als Peak aus den
aufgezeichneten Graphen des Detonationsdruckes eines Detonationsversuches hervor.

3.6.2 Detonationszellmuster

Das Vermessen der DetonationszellgroRe erfolgt mit Hilfe der Bildanalysesoftware
,Datinf®Measure. Die Bilder der gescannten Detonationszellmuster des Messmoduls mit
dem quadratischen Kanalquerschnitt konnen hiermit maRBstabsgetreu untersucht werden.
Hierbei werden von Hand die Abmessungen aller eindeutig im Bild erkannten
Detonationszellen markiert und vom Programm die einzelnen Detonationszellbreiten

% Version 2.1d, DatInf GmbH, Tiibingen,2012
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errechnet. Als ,,eindeutig erkannt” gilt hierbei eine Detonationszelle, wenn alle ihre vier Seiten
und die dazugehorigen Ecken erkennbar sind. Dabei darf die Detonationszelle keine weiteren
Detonationszellen (Subzellen) einschlieBen. Enthalt eine Detonationszelle Subzellen, so
werden nur diese Subzellen markiert und vermessen, die einbindende Detonationszelle
(Hauptzelle) wird nicht markiert oder bericksichtigt. Aus der Summe aller vermessenen
Detonationszellen eines Detonationsversuches, wird (Uber den Mittelwert die
Detonationszellbreite fir die betreffende Stoffkonzentration gebildet.

Um den Einfluss des kreisformigen Detonationskanalquerschnitts mit dem Durchmesser d=10
mm auf die Detonationszellbreite darzustellen und mit den Detonationszellbreiten des
guadratischen Detonationskanals zu vergleichen, kdnnen die Detonationszellbreiten nicht
direkt aus den eingescannten Bildern ermittelt werden. Aufgrund der Krimmung des
Detonationskanals missen die gemessenen Breiten A’ noch mit folgender Formel auf die reale
Detonationszellbreite A umgerechnet werden:

)\-’
A=d- arcsina (19)

Dabei muss darauf geachtet werden, dass ausschlieSlich Detonationszellen untersucht werden,
die mittig Uber die gesamte Achslange des Detonationskanals im gescannten Bild liegen.
Detonationszellen, die sich auRRerhalb dieser Achse befinden, missen unberiicksichtigt bleiben,
da ihre reale Detonationszellbreite mit der Formel (19) nicht aus diesem gescannten Bild
ermittelt werden kann.

Die Genauigkeit der Detonationszellmusterauswertung hangt von einer Vielzahl an Faktoren
ab. So zum Beispiel von der aufgebrachten RuRschicht, der Qualitdt und Detailschirfe der
gescannten Detonationszellmusterbilder, dem Auflésungs- und Darstellungsvermogen des
Auswertemonitors und vor allem den Augen des auswertenden Betrachters. Um untersuchen
zu kénnen, wie stark der subjektive Einfluss einer auswertenden Person sein kann, wurde
stichprobenartig die Auswertung der Detonationszellmuster eines Versuchs durch eine zweite
Person vorgenommen.

3.6.3 Kapillarversuche

Auswertung der KPG-Kapillarversuche:

Fiir die Auswertung der KPG-Kapillarversuche werden zweierlei Messdaten verwendet: die
Aufnahmen der Hochgeschwindigkeitskamera und die Messdaten der Messmodule vor und
hinter dem Kapillarmodul (siehe auch Abbildung 3.7). Anhand der Drucksensordaten des
Messmoduls, welches sich direkt vor dem Kapillarmodul befindet, wird bewertet, ob die
Detonation ausgeldst wurde. Die Drucksensordaten des Messmoduls hinter dem Kapillarmodul
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dienen der Entscheidung, ob ein Detonationsdurchschlag durch die Kapillare stattgefunden
hat. Ein Versuch wird als ,Detonationsdurchschlag” gewertet, wenn die Drucksensoren des
nachgeschalteten Messmoduls einen Druckanstieg (iber 0,1 bar registrieren. Erfolgte kein
Detonationsdurchschlag  durch  die  Kapillare, werden die  Aufnahmen der
Hochgeschwindigkeitskamera ausgewertet. Hierbei wird die sichtbare Eindringtiefe der
Detonation in die Kapillare gemessen und als ,, Loschung in der Kapillare” festgehalten. Bei
einer Eindringtiefe von weniger als 50 mm, sowie vierfach erfolgter positiver
Wiederholungsmessung, wird der Durchmesser der betreffenden Kapillare als ,sicherer
Durchmesser” eingestuft.

Auswertung der Edelstahl-Kapillarversuche:

Aufgrund der Undurchsichtigkeit der Edelstahlkapillare, kann fir die Auswertung dieser
Versuche keine Hochgeschwindigkeitskamera eingesetzt werden. Die Auswertung dieser
Versuche geschieht ausschlieflich Gber die Drucksensordaten der Messmodule vor und hinter
dem Kapillarmodul nach der gleichen Vorgehensweise wie bei den KPG-Kapillarversuchen.
Hierbei ist allerdings zu beachten, dass aufgrund der nicht messbaren Eindringtiefe der
Detonation in die Kapillare, kein ,sicherer Durchmesser” nachgewiesen werden kann. Daher
werden alle Versuche, bei denen kein ,Detonationsdurchschlag” erfolgt, nach vierfach
erfolgter positiver Wiederholungsmessung, als eine , Loschung in Kapillare” vermerkt.
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4 Ergebnisse

Dieses Kapitel beinhaltet die Resultate der Detonationsparameterbestimmung
(Detonationsgeschwindigkeit, Detonationsdruck, Detonationszellbreite) und der
Kapillarversuche.

4.1 Detonationsgeschwindigkeit

In den nachfolgenden beiden Abschnitten wird auf die bei den Versuchen erreichten
Detonationsgeschwindigkeiten eingegangen. Dabei werden die Abschnitte zur besseren
Ubersicht nach den Oxidationsmitteln Distickstoffmonoxid und Stickstoffmonoxid unterteilt.

4.1.1 Distickstoffmonoxid

Bei einem Ausgangsdruck von 1 bar ergibt sich der Detonationsbereich fir
Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemische zwischen 5,0 Vol% Ethan und 24,0 Vol% Ethan. Die
durchschnittliche Detonationsgeschwindigkeiten (ermittelt nach Gleichung 17) fiir Gemische
aus Ethan und Distickstoffmonoxid, bei unterschiedlichen Konzentrationen und verschiedenen
Initialdriicken, sind in  Abbildung 4.1 dargestellt. Es zeigt sich, dass bei hoherem
Ausgangsdruck auch hohere Detonationsgeschwindigkeiten erreicht werden. Der Einfluss des
Ausgangsdruckes im Vergleich zur  Konzentration des Gemisches ist jedoch fir den
untersuchten Druckbereich gering. Die Erh6hung des Ausgangsdruckes von 0,8 bar auf 1,5 bar
fihrt in den durchgefiihrten Messreihen zu einer maximalen Erhéhung der
Detonationsgeschwindigkeit von unter 50 m/s, wahrend es durch eine Verdnderung der
Konzentration vom beispielsweise 0,5-Fachen auf das 1,5-Fache des stdchiometrischen
Verhdltnisses, bei einem Ausgangsdruck von 1,5 bar, zu einem Anstieg der
Detonationsgeschwindigkeit um etwa 300 m/s kommt. Die maximalen
Detonationsgeschwindigkeiten ergeben sich fir alle untersuchten Ausgangsdriicke bei etwa
dem 1,6-Fachen des stéchiometrischen Verhaltnisses. Die Detonationsgeschwindigkeiten sind
nahe der oberen Detonationsgrenze deutlich hoher als in der Nahe der unteren
Detonationsgrenze. Dieses Verhalten bestatigen auch zahlreiche Detonationsversuche mit
diversen Brennstoffen von Zeldovich und Kompaneets [36]. Fiir Detonationen in Rohren
konnten sie fir die Oxidationsmittel Sauerstoff und Luft deutlich hohere
Detonationsgeschwindigkeiten nahe der oberen Detonationsgrenze messen als an der unteren
Detonationsgrenze.
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Betrachtet man die Geschwindigkeitsschwankungen einer Detonation Uber die drei
Teilabschnitte der Messstrecke, so zeigt sich flr einen Konzentrationsbereich zwischen dem
0,8-Fachen und dem 1,6-Fachen der stochiometrischen Konzentration und insbesondere fir
erhohte Ausgangsdriicke, eine relativ konstante Detonationsgeschwindigkeit.
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Abbildung 4.1 Detonationsgeschwindigkeiten von Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhingigkeit vom
Volumenanteil an Ethan und fiir verschiedene Initialdriicke

In Abbildung 4.2 sind beispielgebend die Standardabweichungen der
konzentrationsabhangigen Detonationsgeschwindigkeit bei einem Ausgangsdruck von 1,5 bar
dargestellt. Fir den Bereich zwischen dem 0,8-Fachen und dem 1,6-Fachen der
stéchiometrischen Konzentration liegt die Standardabweichung unter 28 m/s. Dies entspricht
einer relativen Abweichung von 1,2 % bei ¢=1,4 und kann somit als Merkmal einer stabilen
Detonation angesehen werden. Die stark (berstéchiometrischen und  stark
unterstochiometrischen Konzentrationen auRerhalb dieses Bereiches weisen hingegen starke
Schwankungen der Detonationsgeschwindigkeit auf, welche durch eine maximale
Standardabweichung von 132 m/s angezeigt werden. Die relative Schwankung der
Detonationsgeschwindigkeit bei @=1,9 betrdgt 5,7 % und kennzeichnet somit den
Konzentrationsbereich, in dem die Detonation an Stabilitat verliert.
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Abbildung 4.2 Mittlere Detonationsgeschwindigkeit und Standardabweichung beim Ethan/Distickstoffmonoxid-
Gemisch in Abhangigkeit vom Volumenanteil an Ethan bei einem Initialdruck von 1,5 bar

Die Untersuchungen der Gemische aus Propan und Distickstoffmonoxid (Abbildung 4.3)
wurden fir drei Ausgangsdriicke durchgefiihrt und ergaben vergleichbare Ergebnisse wie bei
den zuvor beschriebenen Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemischen. Auch hier kommt es zu einer
eher geringeren Druckabhangigkeit, verglichen mit der Konzentrationsabhangigkeit. Im Bereich
um das 1,6-Fache der stochiometrischen Konzentration bildet die Detonationsgeschwindigkeit
auch fir Propan/Distickstoffmonoxid-Gemische ihr Maximum aus. Anders als bei den
Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemischen, zeigen sich jedoch bei Propan / Distickstoffmonoxid
starkere Schwankungen der Detonationsgeschwindigkeit. Die Standardabweichungen (iber die
drei Messstreckenabschnitte betragen zwischen 16 m/s und 66 m/s, wobei dies fiir den
gesamten Konzentrationsbereich gilt und kein ausgedehnter Bereich grofRerer Stabilitat und
keine Bereiche abnehmender Stabilitat erkennbar sind (siehe Abbildung 4.4).
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Abbildung 4.3 Detonationsgeschwindigkeiten von Propan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhingigkeit vom
Volumenanteil an Propan und fiir verschiedene Initialdriicke
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Abbildung 4.4 Mittlere Detonationsgeschwindigkeit und Standardabweichung beim Propan/Distickstoffmonoxid-
Gemisch in Abhangigkeit vom Volumenanteil an Propan bei einem Initialdruck von 2 bar
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4.1.2 Sickstoffmonoxid

Bei der Verwendung des Oxidationsmittels Stickstoffmonoxid fuhrt ebenfalls die Erhohung des
Ausgangsdruckes zu einer Steigerung der Detonationsgeschwindigkeit. In Abbildung 4.5 Iasst
sich der Unterschied der Detonationsgeschwindigkeiten bei einem Initialdruck von 1 bar und 2
bar fur Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemische erkennen. Die Versuche wurden ebenfalls bei
einem reduzierten Ausgangsdruck von 0,5 bar durchgefiihrt. Allerdings konnten hierbei keine
Detonationen oder Deflagrationen erzeugt und somit auch keine
Detonationsgeschwindigkeiten oder Deflagrationsgeschwindigkeiten gemessen werden. Fir
die beiden librigen Ausgangsdriicke wird die maximale Detonationsgeschwindigkeit bei einem
Brennstoffanteil von 15 % erreicht, was einem Aquivalenzverhéltnis von 1,2 entspricht. Bei
einem Initialdruck von 1 bar wird eine maximale Detonationsgeschwindigkeit von 2300 m/s
auf 2

Detonationsgeschwindigkeit von 2430 m/s.

erreicht und bei einer Erhohung bar Ausgangsdruck eine maximale

Im Gegensatz zu den Versuchen mit
Distickstoffmonoxid als Oxidationsmittel, kbnnen bei den Versuchen mit Stickstoffmonoxid
Detonationsgrenzen ermittelt werden, bei deren Uberschreitung die Detonation in eine
Deflagration libergeht. Der Detonationsbereich bei einem Initialdruck von 1 bar erstreckt sich
hierbei Uber eine Ethankonzentration von 8,75 Vol% bis 15 Vol%. Bei einem hdoheren

Ausgangsdruck von 2 bar vergroRBert sich dieser Bereich auf 6,25 Vol% bis 18,75 Vol%.
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Abbildung 4.5 Detonationsgeschwindigkeiten von Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemischen in Abhingigkeit vom
Volumenanteil an Ethan und fiir verschiedene Initialdriicke

AuRerhalb der Detonationsbereiche konnten Deflagrationsgeschwindigkeiten zwischen 404
m/s und 416 m/s gemessen werden, die somit deutlich langsamer sind als die ermittelten
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Detonationsgeschwindigkeiten, aber schneller als die Schallgeschwindigkeit im unverbrannten
Gas (flr Stickstoffmonoxid: c=324 m-s'1[37]). Hierbei handelt es sich vermutlich um eine
,schnelle’ Deflagration, wie sie bereits Knystautas et al. bei ihren Untersuchungen von
Benzen/Luft-Gemischen beobachtet haben und bei der sich die Deflagrationsgeschwindigkeit
in der Nahe der Schallgeschwindigkeit des verbrannten Gases befindet, welche deutlich héher
als die des unverbrannten Gases ist [38]. Das Propan/Stickstoffmonoxid-Gemisch (Abbildung
4.6) weist starkere Schwankungen in Bezug auf die Detonationsgeschwindigkeit auf als das
Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemisch. Dies zeigt sich besonders deutlich im
Uberstochiometrischen Bereich bei 1 bar Ausgangsdruck. So weist beispielsweise der
Maximalwert bei ¢@=1,1 eine Standardabweichung von 894 m/s fiir die gemittelten
Detonationsgeschwindigkeitswerte der drei Teilabschnitte der Messstrecke auf. Ein deutliches
Maximum der Detonationsgeschwindigkeit kann daher fiir dieses Stoffgemisch nicht mit der
relativ kurzen Messstrecke bestimmt werden. Das Propan/Stickstoffmonoxid-Gemisch weist
ebenfalls Detonationsgrenzen im (iber- und unterstéchiometrischen Bereich auf. Auch hierbei
ist der Detonationsbereich bei einem Initialdruck von 2 bar grofer als bei einem
Ausgangsdruck von 1 bar. Der Detonationsbereich bei erhohtem Druck erstreckt sich Gber eine
Propankonzentration von 4,55 Vol% bis 14,54 Vol%, wahrend der Detonationsbereich bei
einem Ausgangsdruck von 1 bar zwischen 5,45 Vol% und 11,82 Vol% liegt. Die
Geschwindigkeiten der ,schnellen’ Deflagration an den Grenzen zum jeweiligen
Detonationsbereich liegen dabei zwischen 396 und 435 m/s.
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Abbildung 4.6 Detonationsgeschwindigkeiten von Propan/Stickstoffmonoxid-Gemischen in Abhéangigkeit vom
Volumenanteil an Propan und fiir verschiedene Initialdriicke
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4.2 Detonationsdruck

Der ermittelte Detonationsdruck ist der hochste gemessene Wert. Es handelt sich dabei um
einen dynamischen Druck, der nur fiir Bruchteile einer Mikrosekunde am Sensor anliegt. Bei
den Untersuchungen werden maximale Detonationsdriicke bis zum 30-Fachen des
Ausgangsdruckes gemessen (Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisch, 2 bar Initialdruck), was im
Bereich der gemessenen maximalen Detonationsdriicke von Thomas [39] und Hirsch et al. [19]
liegt. Thomas gibt flr ein Ethylen/Sauerstoff-Gemisch einen maximalen Detonationsdruck von
Uber 30 bar an (Initialbedingungen: T=293 K, po=1bar), was aufgrund des hdheren
Oxidationspotentials von Sauerstoff, im Vergleich zu Distickstoffmonoxid, erwartet werden
kann. Die folgenden beiden Abschnitte beinhalten jeweils getrennt die Ergebnisse fiir die
Untersuchungen mit den Oxidationsmitteln Distickstoffmonoxid und Stickstoffmonoxid.

4.2.1 Distickstoffmonoxid

Der Detonationsdruck definierter Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemische ist als gemittelter Wert
der vier Einzelmesswerte der piezoelektrischen Drucksensoren in Abbildung 4.7 dargestellt. Es
ist zu erkennen, dass sich der maximale Detonationsdruck im Uberstéchiometrischen Bereich
ergibt. Das Maximum liegt je nach Ausgangsdruck im Konzentrationsbereich von 17,5 Vol% bis
20 Vol% Ethan im Gemisch, das einem Aquivalenzverhiltnis zwischen 1,4 und 1,6 entspricht.
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Abbildung 4.7 Detonationsdriicke von Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhingigkeit vom Volumenanteil
an Ethan und fiir verschiedene Initialdriicke
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Es ist zu erkennen, dass der Detonationsdruck eine GroRe ist, die sehr stark vom Initialdruck
abhangig ist. Bei einem Ausgangsdruck von 1 bar betrdgt der maximale Detonationsdruck 28
bar (¢p=1,4). Erhéht man bei der gleichen Konzentration den Initialdruck auf den doppelten
Wert von 2 bar, so erreicht der Detonationsdruck einen Wert von 58 bar. Eine Erh6hung des
Ausgangsdruckes von 0,8 bar auf 1,5 bar fihrt zu einer Erhéhung des maximalen
Detonationsdruckes von 21 bar auf 44 bar (¢p=1,5). Eine Verdopplung des Ausgangsdruckes
fihrt somit ungefdhr zu einer Verdopplung des Detonationsdruckes. Eine starkere
Konzentrationsabhangigkeit des Detonationsdruckes zeigt sich erst bei hoheren Initialdriicken.
Die Ergebnisse der Detonationsdruckbestimmung fiir Propan/Distickstoffmonoxid-Gemische
zeigt Abbildung 4.8. Das Maximum des Detonationsdruckes befindet sich auch fiur dieses
Stoffgemisch im Gberstochiometrischen Bereich. Fir alle drei eingestellten Initialdriicke findet
man das Maximum des Detonationsdruckes bei einer Propankonzentration zwischen 13,63
Vol% und 15,45 Vol% beziehungsweise @=1,5 und ¢=1,7. Der Konzentrationsbereich, bei dem
sich der maximale Detonationsdruck ergibt, liegt somit geringfiigig hoher als beim
Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisch. Bei einem Initialdruck von 1 bar erreicht der maximale
Detonationsdruck mit 29 bar nahezu den gleichen Wert wie beim Ethan/Distickstoffmonoxid-
Gemisch. Das Maximum bildet sich allerdings hier erst bei einem héheren Aquivalenzverhéltnis
von =1,6 heraus. Durch eine Verdopplung des Ausgangsdruckes auf 2 bar ergibt sich bei der
gleichen Gemischzusammensetzung ein Detonationsdruck von 60 bar. Eine Erhdohung des
Initialdruckes um den Faktor 2 fiihrt somit auch beim Propan/Distickstoffmonoxid-Gemisch zu
einer Verdopplung des Detonationsdruckes. Deutlich zeigt sich auch eine geringe
Konzentrationsabhdngigkeit des Detonationsdruckes bei niedrigen Initialdriicken und eine
starkere Konzentrationsabhangigkeit des Detonationsdruckes bei erhéhten Ausgangsdriicken.
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Abbildung 4.8 Detonationsdriicke von Propan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhingigkeit vom
Volumenanteil an Propan und fiir verschiedene Initialdriicke
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In Abbildung 4.9 ist beispielhaft der Druckverlauf einer Detonation dargestellt, wie er von
einem piezoelektrischen Drucksensor aufgenommen wird. Es handelt sich um ein
Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisch bei einem Initialdruck von 1,5 bar und einem
Aquivalenzverhiltnis von 1,2. Erreicht die Detonationsfront den Drucksensor, so wird dies
durch einen plétzlichen Druckanstieg auf einen Maximalwert (Peak) angezeigt. Dieser Wert ist
der Detonationsdruck. Nachdem die Detonationsfront den Sensor passiert hat, fallt der Druck
wieder. Durch die beiden verschlossenen Enden der Versuchsstrecke wird die Schockwelle im
Detonationskanale reflektiert und es kommt zu Driickspriingen am Drucksensor. Die roten
Pfeile in Abbildung 4.9 zeigen die durch die reflektierten Detonationswellen erzeugten

Druckspriinge.
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Abbildung 4.9 Druckverlauf der Detonation eines Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisches fiir einen Initialdruck von
1,5 bar

4.2.2 Stickstoffmonoxid

Der Detonationsdruck konnte fiir die Brennstoffe Ethan und Propan bei einem Initialdruck von
1 bar und 2 bar ermittelt werden. Die Detonationsversuche bei einem verringerten
Ausgangsdruck von 0,5 bar erzeugten keine Detonationen. In Abbildung 4.10 sind die
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Ergebnisse der Versuche mit Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemischen zusammengefasst. Die
Messergebnisse zeigen (iber den untersuchten Detonationsbereich eine geringe Abhangigkeit
des Detonationsdruckes von der Konzentration an Ethan. Ein deutliches Maximum des
Detonationsdruckes lasst sich als konzentrationsabhangiger Wert somit nicht ermitteln. Der
Mittelwert des Detonationsdrucks betrdgt bei einem Ausgangsdruck von 1 bar rund 21 bar (+
3 bar). Bei einem Ausgangsdruck von 2 bar betragt dieser Wert 39 bar (+ 3 bar). Es stellt sich
somit bei einer Verdopplung des Ausgangsdruckes ein nahezu doppelter Detonationsdruck ein.
Bei den Versuchen in den Konzentrationsbereichen, welche aullerhalb des
Detonationsbereiches liegen, konnten ,schnelle’ Deflagrationen beobachtet werden.
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Abbildung 4.10 Detonationsdriicke von Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemischen in Abhangigkeit vom Volumenanteil
an Ethan und fiir verschiedene Initialdriicke

Die Abbildung 4.11 zeigt die Detonationsdriicke fir unterschiedliche Konzentrationen von
Propan/Stickstoffmonoxid-Gemischen bei unterschiedlichem Ausgangsdruck. Ahnlich den
Ergebnissen fiir Ethan / Stickstoffmonoxid, schwanken auch hier die Messwerte starker als bei
den Gemischen mit Distickstoffmonoxid als Oxidationsmittel, sodass kein eindeutiger
maximaler Detonationsdruck ermittelt werden kann. Im Mittel betrdagt der Detonationsdruck
20 bar (+ 4 bar) bei einem Ausgangsdruck von 1 bar. Bei einem erhdéhten Initialdruck von 2 bar
betragt der Detonationsdruck durchschnittlich 37 bar (+ 4 bar) in einem
Konzentrationsbereich von 4,55 Vol% bis 10 Vol% Propan. Der Detonationsdruck steigt bei
weiterer Erhohung der Propankonzentration sprunghaft auf einen Wert von durchschnittlich
55 bar (% 3 bar, maximal 58 bar bei ¢=1,6) an. Dieser Konzentrationsbereich (1,2 < ¢ < 1,6)
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ist bei einem Initialdruck von 2 bar durch eine Vorkomprimierung des
Propan/Stickstoffmonoxid-Gemisches gekennzeichnet. Vor dem Einsetzen der Detonation
kommt es zu einer Deflagration, die durch einen Druckanstieg des Initialdruckes an den
Drucksensoren nachweisbar ist. Den Prozess einer moglichen Vorkomprimierung des
unverbrannten Gases stellen bereits Hirsch et al. [19] in ihrem Bericht zu den , Loschgrenzen
bei erhéhten Driicken und Temperaturen” fest. Dabei kommt es fir ein Ethan/Sauerstoff-
Gemisch unterhalb der oberen Detonationsgrenze ebenfalls zu einem plotzlichen Anstieg des
Detonationsdruckes. Bei einer weiteren Erhdhung der Konzentration auf ¢=1,7 wird
offensichtlich die obere Detonationsgrenze erreicht, sodass die Flammenausbreitung als eine
,schnelle’ Deflagration erfolgt.
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Abbildung 4.11 Detonationsdriicke von Propan/Stickstoffmonoxid-Gemischen in Abhédngigkeit vom
Volumenanteil an Propan und fiir verschiedene Initialdriicke

4.3 Detonationszellbreite

Das Abbilden von Detonationszellen und das Auswerten von Detonationszellmustern sind nur
in aufwendigen und komplizierten Prozeduren mit Hilfe berufSter Oberflichen moglich.
Versuche, Detonationszellmuster addquat auf andere Weise darzustellen, so z.B. in
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Vorversuchen mit Hilfe druckempfindlicher Folien oder Magnesiumoxidbeschichtungen,
schlugen fehl oder waren zu ungenau, sodass das Verfahren mit Hilfe einer RuBschicht als
einzig praktikables Verfahren gewahlt wurde. In Vorversuchen wurde zunachst tberprift, ob
sich mit der Versuchsapparatur vergleichbare Detonationszellbreiten erzeugen lassen, wie mit
einer Vorgangerversion der Versuchsapparatur der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt
Braunschweig, mit der Detonationszellbreiten unter der Verwendung des Oxidationsmittels
Sauerstoff gemessen wurden [4]. Hierzu wurden die Detonationszellbreiten von
Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemischen unterschiedlicher Zusammensetzung mit beiden
Apparaturen bestimmt. Wie in Abbildung 4.12 zu erkennen ist, stimmen die
Detonationszellbreiten aus beiden Versuchsapparaturen fir ansonsten gleiche Bedingungen
(po=1 bar, Umgebungstemperatur) sehr gut Gberein.

Oxidationsmittel: NZO
Brennstoff: CZH‘5 n

Initialdruck: 1,0 bar
g ®  Versuchsanlage ]

(Vorgangerversion PTB)
® \Versuchsanlage

1,5 ] o

Detonationszellbreite in mm

1,0 : , : . : : : . : .
08 1,0 12 1.4 16 18

Aquivalenzverhaltnis

Abbildung 4.12 Einfluss der Versuchsanlage auf die Detonationszellbreite

Die kleinste Detonationszellbreite der Versuchsanlage ergibt sich bei einem
Aquivalenzverhiltnis von 1,1 und betrigt 1,18 mm. Die kleinste Detonationszellbreite der
Vorgédngerversion der Versuchsanlage betrdgt 1,23 mm bei einem Aquivalenzverhiltnis von
1,15. Die Differenz der ermittelten kleinsten Detonationszellbreiten beider Anlagen betragt
0,05 mm. Die neu konzipierte Anlage ist somit fiir die durchgeflihrten Versuche geeignet.

Da die Auswertung der Detonationszellbreiten genauer und unproblematischer von planen
Flachen erfolgen kann, im Vergleich zu gekriimmten Flachen, wurde in Vorversuchen
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auBerdem Uberprift, ob es in den Modulen M-4 und M-6 (siehe Kapitel 3.2.1) zur Ausbildung
unterschiedlicher Detonationszellbreiten kommt. Hierzu wurden in die Versuchsanlage beide
Module eingebaut und beruBt. Durch die Detonationen von Propan/Distickstoffmonoxid-
Gemischen wurden dann die Detonationszellen bei unterschiedliche Propankonzentrationen
fir sonst gleiche Bedingungen (po=2 bar, Umgebungstemperatur) erzeugt und ihre Breite
bestimmt (siehe Kapitel 3.6.2). Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.13 zusammengefasst und
zeigen eine gute Ubereinstimmung der Detonationszellbreite in beiden Kanalquerschnitten. Es
konnte somit belegt werden, dass fiir die Versuche zur Bestimmung der Detonationszellbreite
ausschlieflich das Modul mit dem quadratischen Querschnitt genutzt werden kann, ohne eine
nennenswerte Abweichung der Detonationszellbreite zu erhalten.
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Abbildung 4.13 Detonationszellbreiten von Propan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhangigkeit vom
Volumenanteil an Propan und in unterschiedlichen Kanalformen

Die Untersuchung des subjektiven Einflusses auf die Bestimmung der Detonationszellbreite bei
der Auswertung von Detonationszellmustern wurde anhand der Ruflschriebe aus einem
Vorversuch flr Propan/Distickstoffmonoxid-Detonationen durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser
Vergleichsauswertung sind in Abbildung 4.14 dargestellt. Eine gute Ubereinstimmung der
Ergebnisse konnte fiir den Bereich der kleinsten Detonationszellen (0,7<¢p<1,6) festgestellt
werden. Hierfir liegt die Abweichung der Kontrollauswertung fir alle Detonationszellbreiten
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unter 10 Prozent. Eine sehr gute Ubereinstimmung der Auswertung zeigt sich fiir den leicht
Uberstochiometrischen Bereich (@=1,1 und ¢=1,2). Die Auswertungen beider Personen
stimmen hier Gberein. In den stark unterstdchiometrischen und stark tiberstéchiometrischen
Randbereichen hingegen weichen die Auswertungen stiarker voneinander ab (maximal 24
Prozent). In diesen Bereichen ergeben sich, im Vergleich zur Umgebung des stochiometrischen
Verhiltnisses, relativ grofe und somit weniger Detonationszellen. Die kleinere Anzahl an
auswertbaren Detonationszellen flihrt so zu einer stiarkeren Streuung der ermittelten
Detonationszellbreiten.
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2.0 - Brennstoff: C,H,
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£ 1,84 Auswertung "Person1"
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Abbildung 4.14 Abhingigkeit der Detonationszellbreite vom Aquivalenzverhiltnis bei Auswertung durch zwei
voneinander unabhdngige Beobachter

4.3.1 Distickstoffmonoxid

Die Detonationszellmuster der unter der Verwendung des Oxidationsmittels
Distickstoffmonoxid erzeugten Detonationen weisen im auswertbaren Bereich eine deutliche
und gleichmaRige Struktur mit einer Vielzahl von Detonationszellen auf (siehe auch Abbildung
4.20, Bild a). Hierbei ist kein Unterschied beim Einsatz der Brenngase Ethan und Propan zu
erkennen. In Abbildung 4.15 und Abbildung 4.16 sind alle gemessenen Detonationszellbreiten
der Ethan / Distickstoffmonoxid- und Propan/Distickstoffmonoxid-Gemische bei
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unterschiedlichem Initialdruck eingetragen. Es zeigt sich, dass sich fir alle Ausgangsdriicke die
kleinste Detonationszellbreite fiir eine Ethankonzentration im leicht Uberstéchiometrischen
Bereich (¢p=1,2) ergibt. Diese Konzentration stimmt relativ gut iberein mit den Ergebnissen
von Bull et al. [5], bei denen ein dhnliches Gemisch - ein Propan/Luft-Gemisch - seine kleinsten
Detonationzellen im leicht Uberstochiometrischen Bereich von ¢=1,3 ausbildet. Es konnte
nachgewiesen werden, dass es bei steigendem Initialdruck fiir diesen Bereich zur Ausbildung
kleinerer Detonationszellen kommt. Die Detonationszellbreite ist stark von der Konzentration
des detonationsfahigen Stoffgemisches abhangig. Die Bandbreite an Detonationszellbreiten ist
hierbei fir Ethan und Propan bei stark {(berstochiometrischen und stark
unterstochiometrischen Stoffgemischen groer als in der Nahe der stdchiometrischen
Zusammensetzung. Flr ein Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisches ist dieser Zusammenhang in
Abbildung 4.17 beispielhaft dargestellt. Wie im Diagramm aufgezeigt, ist auch die Anzahl der
auswertbaren Detonationszellen in der Nahe der stdochiometrischen Zusammensetzung
(p=1,2) erheblich groRer als fir davon stark abweichende Konzentrationen. Fiir ein
Konzentrationsverhaltnis von ¢=1,2 konnten insgesamt 35 Detonationszellen ausgewertet
werden, wohingegen fir die stark Gberstochiometrische Konzentration von ¢=1,8 lediglich 9
auswertbare Detonationszellen zur Verfliigung standen.

Aquivalenzverhaltnis

02 04 06 08 10 12 14 16 18 20
6'0 1 N 1 " 1 N 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
5.5—; m (0,6 bar
50 3 " e 0,8bar
T A 1,0bar
E 4.5 v 1,5bar
= ] ¢ 20bar
PR
‘D 3,5
S ] A ®
©304 v
2553 L] A
[ A | [ ] A
® 2,04 . A Ay
8 ' ] vA o, A A. * *
T 154 vA,4 A ¢ VvV Y
a v AdyA e v ¢ Y
1,0 3 * o v
. 4 L 2
0,5 3
O'O . I I I v I ' I v I ' I M I ' I
3 5 8 10 13 15 18 20 22 25

Konzentration Ethan in Vol%

Abbildung 4.15 Detonationszellbreiten von Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhédngigkeit vom
Volumenanteil an Ethan und fiir verschiedene Initialdriicke
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Abbildung 4.16 Detonationszellbreiten von Propan/Distickstoffmonoxid-Gemischen in Abhéngigkeit vom
Volumenanteil an Propan und fiir verschiedene Initialdriicke

Fir die Propan/Distickstoffmonoxid-Detonationen bei 1 bar und 2 bar Ausgangsdruck traten in
einem kleinen Bereich ab dem Aquivalenzverhiltnis von 1,6 mit steigendem Brennstoffanteil
kleiner werdende Detonationszellbreiten auf.
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Abbildung 4.17 Konzentrationsabingige Verteilung der Detonationszellbreite eines Ethan/Distickstoffmonoxid-
Gemisches
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Es kann nicht ausgeschlossen werden, dass dieser Befund auf der starken Streuung der Werte
basiert, die sich aus der Abnahme der Anzahl der Detonationszellen fiur diesen stark
Uberstochiometrischen Bereich mit zunehmendem Brennstoffanteil ergibt. Auch die
Detonationszellbreiten bei reduziertem Ausgangsdruck lassen, im Gegensatz zum erhdhten
Ausgangsdruck und einem Ausgangsdruck von 1 bar, eine starke Schwankung der Werte tber
den gesamten Konzentrationsbereich erkennen. Dies gilt sowohl fir die
Ethan/Distickstoffmonoxid-, als auch fiir die Propan/Distickstoffmonoxid-Detonationen.

Der Einfluss des reduzierten Initialdrucks auf die Anzahl der auswertbaren Detonationszellen
und die Verteilung ihrer Detonationszellbreite ist in Abbildung 4.18 am Beispiel der Ethan /
Distickstoffmonoxid Detonation bei einem Aquivalenzverhiltnis von ¢=1,2 zu sehen. Ein
Abweichen vom Aquivalenzverhiltnis @=1,2 fiihrt zu einer geringeren Anzahl an auswertbaren
Detonationszellen sowie zu einer VergroRerung der Detonationszellbreite.

Ethan / Lachgas
45 p,=0,8 bar

©=1,2

Anzahl

T T T T T
05 1.0 1,5 2,0

Detonationszellbreite in mm

Abbildung 4.18 Verteilung der Detonationszellbreite bei verringertem Initialdruck

Tabelle 1 fasst die kleinsten Detonationszellbreiten und die daraus mit der ,A/3-Regel’
berechneten kritische Durchmesser fur Ethan/Distickstoffmonoxid- und
Propan/Distickstoffmonoxid-Gemische in Abhadngigkeit vom Initialdruck zusammen.
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Tabelle 1 Detonationszellbreite und kritischer Durchmesser bei unterschiedlichen Initialdriicken fir
Ethan/Distickstoffmonoxid- und Propan/Distickstoffmonoxid-Gemische

Gemisch Initialdruck kleinste kritischer
Detonationszellbreite Durchmesser
. A
in bar in mm D" = T
in mm

Ethan / Distickstoffmonoxid 0,6 1,45 0,46
Ethan / Distickstoffmonoxid 0,8 1,29 0,41
Ethan / Distickstoffmonoxid 1,0 1,23 0,39
Ethan / Distickstoffmonoxid 1,5 1,16 0,37
Ethan / Distickstoffmonoxid 2,0 0,79 0,25
Propan / Distickstoffmonoxid 0,5 1,16 0,37
Propan / Distickstoffmonoxid 1,0 0,85 0,27
Propan / Distickstoffmonoxid 2,0 0,75 0,24

4.3.2 Stickstoffmonoxid

Die Detonationszellmuster, welche durch die Detonation eines Stoffgemisches mit
Stickstoffmonoxid als Oxidationsmittel erzeugt werden, unterscheiden sich signifikant von
solchen, die sich unter der Verwendung von Distickstoffmonoxid generieren. Wahrend sich bei
Distickstoffmonoxid relativ regelmaRige Detonationszellverbande zeigen, ergibt sich bei
Stickstoffmonoxid eine eher unregelmaRige Detonationszellanordnung (siehe Abbildung 4.20,
Bild b). Dies gilt sowohl fiir die Verwendung von Ethan, als auch beim Einsatz von Propan.
Auswertbare Detonationszellen kdnnen hierbei allerding nur bei einem leicht erhdhten
Initialdruck von 2 bar sichtbar gemacht werden. Bei den Versuchen mit einem Initialdruck von
0,5 bar konnten bei beiden Brenngasen keine Detonationen erzeugt werden. Dabei war es
auch nicht moglich, bei den untersuchten Konzentrationen eine Deflagration zu erzeugen. Es
kann daher nicht ausgeschlossen werden, dass der Radius des Ziindgefalles im Bereich des
Loschabstandes lag, was das Erzeugen einer Deflagration/Detonation fiir die betreffenden
Versuchsparameter verhinderte. Bei den Versuchen bei einem Initialdruck von 1 bar konnten
zwar zuverlassig Detonationen erzeugt werden, allerdings ergibt sich flir diesen Ausgangsdruck
kein auswertbares Detonationszellmuster auf der berufRten Oberflache. Diese bleibt hierbei
von der Detonation meist relativ unberihrt oder erfahrt in seltenen Fallen eine gleichmaRige
eher teilweise Abtragung der RuBschicht. In den bei einem Ausgangsdruck von 2 bar
entstehenden RuBschrieben von Ethan- und Propan-Gemischen werden nur sehr wenige
auswertbare Detonationszellen gebildet, die in den meisten Fallen einzelnstehend sind und
nicht in groBeren zusammenhangenden Zellverbdnden auftreten, wie dies bei den Versuchen
mit Distickstoffmonoxid beobachtet werden konnte. Die Detonationszellbreiten fiir die
Experimente mit einem Initaldruck von 2 bar sind in Abbildung 4.19 dargestellt. Die kleinsten
Detonationszellen wurden fiir beide Brenngase im leicht Gberstéchiometrischen Bereich von
=1,2 ermittelt. Ethan besitzt eine kleinere Detonationszellbreite als Propan.
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Abbildung 4.19 Detonationszellbreite von Gemischen mit Stickstoffmonoxid

{a) regelm#Riger Detonationszellverband eines Propan/Lachgas-Gemisches;
Initialdruck: 1,0 bar; Aquivalenzverhiltnis: 1,2

{b) unregelmiRBige Detonationszellanordnung eines Propan/Stickstoffmonoxid-
Gemisches; Initialdruck: 2,0 bar; Aquivalenzverhdltnis: 1,2

{c) Detonationszellbreite einer Detonationszelle eines Propan/Lachgas-Gemisches
Initialdruck: 2 bar; Aquivalenzverhiltnis: 1,1

Ausbreitung der Detonation |

Abbildung 4.20 RuBbild von Detonationszellmustern
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Tabelle 2 fasst die kleinsten Detonationszellbreiten und die daraus mit der ,A/3-Regel’
berechneten kritischen Durchmesser far Ethan/Stickstoffmonoxid- und
Propan/Stickstoffmonoxid-Gemische, in Abhangigkeit vom Initialdruck, zusammen. Eine
Ermittlung des kritischen Durchmessers ist bei Initialdricken von 0,5 bar und 1,0 bar fir die
betreffenden Gemische nicht modglich, da bei diesen Ausgangsdriicken keine
Detonationszellbreiten bestimmt werden kdnnen.

Tabelle 2 Detonationszellbreite und kritischer Durchmesser bei unterschiedlichen Initialdriicken fiir Ethan /
Stickstoffmonoxid- und Propan/Stickstoffmonoxid-Gemische

Gemisch Initialdruck kleinste kritischer Durchmesser
Detonationszellbreite D" = A
T
in bar inmm inmm
Ethan /NO 0,5 nicht bestimmbar | -
Ethan /NO 1,0 nicht bestimmbar |  ——
Ethan / NO 2,0 2,20 0,70
Propan / NO 0,5 nicht bestimmbar |  ——
Propan / NO 1,0 nicht bestimmbar |  ——
Propan / NO 2,0 4,30 1,37

4.4 Kapillarversuche

Die  Kapillarversuche  wurden  durchgefiihrt auf  Grundlage der bei der
Detonationsparameterbestimmung erhaltenen Werte fir die kleinste Detonationszellbreite
und der entsprechenden Konzentration des jeweiligen Brennstoff/Oxidationsmittel-
Gemisches. Das Detonationsverhalten der untersuchten Brennstoff/Oxidationsmittel-
Gemische lasst fur die verwendeten Kapillararten Edelstahl 1.4301 und Edelstahl 1.4571 keine
Materialabhédngigkeit des Durchschlagverhaltens der Detonation erkennen. Ein
Detonationsdurchschlag erfolgte bei beiden Materialien ab dem gleichen Kapillardurchmesser
fir die jeweiligen Gemische und Initialdriicke. Beim Vergleich des Durchschlagverhaltens bei
Edelstahlkapillaren und KPG-Kapillaren konnte allenfalls eine geringe Abweichung festgestellt
werden. Fir ein Stoffgemisch aus Ethan und Stickstoffmonoxid konnte, bei einem
Aquivalenzverhiltnis von @=1,2 und einem Ausgangsdruck von 2 bar, fir die
Edelstahlkapillaren kein Detonationsdurchschlag bei einem Kapillarinnendurchmesser von 1
mm nachgewiesen werden (siehe Tabelle 3).

69




Tabelle 3 Ergebnisse der Detonationsversuche bei eingebautem Kapillarmodul

Brenn-| Ox- | Init.- | D* KPG-Kapillare Edelstahl gegliiht Edelstahl zughart
stoff | mittel | Druck | in ¢ in mm g in mm @ in mm
in bar | mm , , , , , 0,24 | 0,51
0,6 0,46
0,8 0,41
N:O | 1 | 039
CyHe 1,5 | 0,37
2 0,25
NO !
2 0,7
0,5 0,37
N.O| 1 | 027
C3Hg 2 | 024
NO L
2 1,37

- sicherer Durchmesser (Kapillarversuch)

XXxX Loschungin Kapillare nach xxxx mm

- Detonationsdurchschlag

D* kritischer Rohrdurchmesser (berechnet)

Die KPG-Kapillare lasst unter den gleichen Versuchsbedingungen jedoch einen
Detonationsdurchschlag zu. Ursachlich hierfiir scheint die unterschiedliche Warmeleitfahigkeit
der Kapillarmaterialien zu sein. Laut der Werkstoffdatenblatter der Hersteller, liegen die
Wirmeleitfihigkeiten bei 20 °C fur die beiden Edelstahlsorten bei 15 W/(m-K)'® und das KPG-
Material bei 1,2 W/(m-K)*'. Aufgrund des relativ groRen Verhéltnisses von Oberfliche und
Volumen im Inneren der Kapillare wirkt somit die erhohte Warmeleitfahigkeit der
Edelstahlkapillaren durch ihren Energieentzug unterdriickend auf die Detonationsausbreitung.
Die Detonationsausbreitung in einer KPG-Kapillare ist, aufgrund der geringen
Warmeleitfahigkeit bei sonst gleichen Bedingungen, noch bei kleineren Kapillardurchmessern
moglich. Die Ergebnisse der Versuche werden getrennt nach den Oxidationsmitteln
Distickstoffmonoxid und Stickstoffmonoxid in den beiden folgenden Abschnitten dargestellt.

4.4.1 Distickstoffmonoxid

Die Untersuchung des Detonationsverhaltens der Brennstoff/Distickstoffmonoxid-Gemische
ergab fir die beiden Brenngase Ethan und Propan &hnliche Ergebnisse hinsichtlich der
Initialdruckabhangigkeit des Durchschlagverhaltens. Beide Stoffe erreichen im Gemisch mit
Distickstoffmonoxid bei zunehmendem Ausgangsdruck einen kleiner werdenden
Kapillardurchmesser im Bezug auf einen Detonationsdurchschlage durch eine Kapillare. Der

1 DEUTSCHE EDELSTAHLWERKE GmbH
! DURAN GROUP GmbH
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Durchmesser fir eine Loschung der Detonation in der Kapillare und der gegen
Detonationsdurchschlag sichere Durchmesser einer Kapillare werden ebenfalls mit
zunehmendem Ausgangsdruck kleiner. Der Kapillardurchmesserbereich fiir die sichere
Loschung einer Detonation in der Kapillare verengt sich mit zunehmendem Ausgangsdruck.
Erstreckt er sich bei einem Initialdruck von 0,6 bar noch Uber zwei untersuchte
Kapillardurchmesser (0,4 mm und 0,6 mm) mit einer jeweiligen Eindringtiefe von 1000 mm, so
gilt er bei einem Ausgangsdruck von 2 bar nur noch fiir einen Kapillardurchmesser (0,2 mm)
mit einer Eindringtiefe von 100 mm. Der Bereich des Ubergangs von einem sicheren
Durchmesser zu einem Durchmesser, bei dem mit einem Detonationsdurchschlag gerechnet
werden muss, wird somit kleiner.

Die Abschatzung des kritischen Durchmessers D* mit Hilfe der Lambda-Drittel-Regel ist fur das
untersuchte Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisch in Abbildung 4.21 eingezeichnet. Zur
Veranschaulichung ist eine B-Spline-Kurve (gelb gestrichelte Linie) zu den Messwerten in das
Diagramm eingefligt (B-Spline-Kurven werden auch zu den jeweiligen Messwerten in
Abbildung 4.22, Abbildung 4.23 und Abbildung 4.24 dargestellt). Der Wert liegt im
Durchschnitt 0,2 mm und im Maximalen 0,26 mm Uber dem mit Kapillarversuchen ermittelten
sicheren Durchmesser einer Kapillare. Im Vergleich zur Léschung der Detonation in der
Kapillare ergibt sich eine geringere Abweichung des kritischen Durchmessers. Hierbei liegt
dieser im Mittel 0,08 mm Uber dem sicheren Durchmesser einer Kapillare und maximal 0,17
mm daruber.
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Abbildung 4.21 Detonationsverhalten und kritischer Durchmesser des Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisches in
einer KPG-Kapillare
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Im Bereich der erhohten Driicke (po=1,5 bar) befindet sich der ermittelte kritische
Durchmesser deutlich im Bereich des Detonationsdurchschlages. Es kann davon ausgegangen
werden, dass hierbei die unglinstige Anordnung an untersuchbaren Kapillardurchmessern eine
Rolle spielt. So standen bei den Tests keine Kapillaren mit einem Durchmesser zwischen 0,2
mm und 0,4 mm zur Verfligung. Die Untersuchung weiterer Kapillardurchmesser im
Zwischenbereich kann somit zu einem groBeren Kapillardurchmesser fiihren, bei dem ein
Detonationsdurchschlag ausgeschlossen wird.
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Abbildung 4.22 Detonationsverhalten und kritischer Durchmesser des Propan/Distickstoffmonoxid-Gemisches in
einer KPG-Kapillare

Fir das Propan/Distickstoffmonoxid-Gemisch zeigt die gestrichelt gelbe Linie in Abbildung 4.22
den Uber die Lambda-Drittel-Regel ermittelten kritischen Durchmesser. Dieser korreliert sehr
gut mit dem gemessenen sicheren Durchmesser di fir dieses Stoffgemisch. Der errechnete
Wert liegt im Mittel 0,03 mm Uber dem sicheren Durchmesser und Uberschreitet ihn um
maximal 0,07 mm. Der Kapillardurchmesserbereich fiir die sichere Léschung einer Detonation
in der Kapillare verengt sich auch fiir dieses Stoffgemisch mit zunehmendem Ausgangsdruck.
Liegt er bei einem Initialdruck von 0,5 bar noch iber dem Kapillardurchmesser von 0,4 mm, so
fillt dieser Ubergangsbereich zwischen dem sicheren Durchmesser und dem
Detonationsdurchschlag bei einem Ausgangsdruck von 2 bar weg. Der bestédtigte sichere
Kapillardurchmesser dieses Stoffgemisches von 0,2 mm geht somit bei einer Erhéhung des
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Durchmessers auf 0,4 mm direkt in einen Kapillardurchmesser mit potentiellem
Detonationsdurchschlag tber.

Das Detonationsverhalten eines Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisches in Edelstahlkapillaren
ist in Abbildung 4.23 dargestellt.
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Abbildung 4.23 Detonationsverhalten und kritischer Durchmesser des Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisches in
einer gegliihten Edelstahlkapillare und einer zugharten Edelstahlkapillare

Da bei derartigen Kapillaren die Eindringtiefe einer Detonation in die Kapillare nicht mit Hilfe
der Hochgeschwindigkeitskamera bestimmt werden kann, ist eine Ermittlung des sicheren
Durchmessers nicht moglich. Der kritische Durchmesser kann somit nur in Bezug auf eine
Loschung der Detonation in der Kapillare beziehungsweise der sicheren Verhinderung eines
Detonationsdurchschlages durch die Kapillare betrachtet werden. Wie auch bei den KPG-
Kapillaren, verringert sich bei den Edelstahlkapillaren mit zunehmendem Initialdruck der
Kapillardurchmesser ab dem es zu einem Detonationsdurchschlag kommt. Hierbei lasst sich fur
die untersuchten Kapillardurchmesser kein Unterschied bei der Verwendung der zugharten
Edelstahlkapillare und der gegliihten Edelstahlkapillare erkennen. Der kritische Durchmesser
weicht im Durchschnitt 0,09 mm vom groRten Kapillardurchmesser ab, bei dem ein
Detonationsdurchschlag zuverldssig verhindert wird. Wie schon bei den KPG-Kapillaren,
befindet sich der kritische Durchmesser fiir einen Ausgangsdruck von po=1,5 deutlich im
Bereich des Detonationsdurchschlages. Es kann auch hier davon ausgegangen werden, dass die
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unglinstige Anordnung an untersuchbaren Kapillardurchmessern dabei eine Rolle spielt. So
standen bei den Tests keine Kapillaren zwischen einem Durchmesser von 0,24 mm und 0,5 mm
zur Verfliigung. Die Untersuchung weiterer Kapillardurchmesser im Zwischenbereich kann
somit zu einem gréReren Kapillardurchmesser fiihren, bei dem ein Detonationsdurchschlag
ausgeschlossen wird.

Fur ein Propan/Distickstoffmonoxid-Gemisch (Abbildung 4.24) zeigt sich bei einem erhéhten
Ausgangsdruck ebenfalls eine Verkleinerung des kleinsten, flir einen Detonationsdurchschlag
gangigen, Kapillardurchmessers. Die Abweichung des kritischen Durchmessers vom groRten
Kapillardurchmesser, bei dem ein Detonationsdurchschlag durch die Kapillare sicher
unterdriickt wird, betragt hier 0,02 mm im Durchschnitt.
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Abbildung 4.24 Detonationsverhalten und kritischer Durchmesser des Propan/Distickstoffmonoxid-Gemisches in
einer gegliihten Edelstahlkapillare und einer zugharten Edelstahlkapillare

4.4.2 Stickstoffmonoxid

Aufgrund der nicht erfolgenden Detonation bei Unterdruck (0,5 bar) ldsst sich fir
Detonationen, die bei der Verwendung des Oxidationsmittels Stickstoffmonoxid stattfinden,
lediglich auf zwei Ausgangsdriicke (1 bar und 2 bar) zurickgreifen. Fir das
Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemisch lasst sich in Abbildung 4.25 erkennen, dass es auch hier bei
einer Initialdruckerhdhung von 1 bar auf 2 bar zu einer Verkleinerung des
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Kapillardurchmessers fir den sicheren Durchmesser und den Durchmesser fiir eine sichere
Loschung in der Kapillare kommt. Fir den Initialdruck von 1bar konnten keine
Detonationszellen sichtbar gemacht und die dazugehdérenden Detonationszellbreiten
ausgewertet werden. Der kritische Durchmesser kann somit ausschlieBlich bei einem
Ausgangsdruck von 2 bar bestimmt werden. Es zeigt sich, dass die Abschatzung des kritischen
Durchmessers bei 2 bar Ausgangsdruck (siehe Abbildung 4.25, gelber Messpunkt) im Bereich
der sicheren Loschung der Detonation in der Kapillare liegt und somit gut geeignet scheint fir
eine Abschatzung des sicheren Durchmessers einer Kapillare. Der Kapillardurchmesserbereich
der sicheren Loschung einer Detonation in der Kapillare bleibt bei einer Erhéhung des
Ausgangsdruckes gleich. Dies bedeutet, dass es bei 1 bar und 2 bar Initialdruck jeweils zwei
aufeinanderfolgende Kapillardurchmesser gibt bei denen es zu einer Léschung der Detonation
in der Kapillare kommt. Beim erhéhten Initialdruck von 2 bar ist dies allerdings auch mit einer
gesteigerten Eindringtiefe der Detonation in die Kapillare verbunden, was sich gegensatzlich
zur Verwendung eines Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisches zeigt.

Kapillardurchmesser in mm

1,0 1,2 1,4 1,6 1,8 2,0
p, in bar

Abbildung 4.25 Detonationsverhalten und kritischer Durchmesser des Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemisches in
einer KPG-Kapillare

Die Ergebnisse der Versuche mit einem Propan/Stickstoffmonoxid-Gemisch sind in Abbildung
4.26 dargestellt. Bei einer Erhéhung des Initialdruckes von 1 bar auf 2 bar lasst sich, wie auch
schon beim Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemisch gezeigt, eine Verkleinerung des sicheren
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Durchmessers nachweisen. Allerdings zeigt sich, dass der Kapillardurchmesser fiir eine sichere
Loschung der Detonation in der Kapillare bei einer Initaldruckerhéhung von 1 bar auf 2 bar
gleich bleibt. Allenfalls die Eindringtiefe der Detonation in die Kapillare erhéht sich um 700 mm
(siehe Tabelle 3). Bei gleichzeitig kleiner werdendem sicheren Durchmesser vergroRert sich
somit, kontrar zu den Detonationen mit Distickstoffmonoxid als Oxidationsmittel, der Bereich
der Loschung der Detonation in der Kapillare mit steigendem Ausgangsdruck. Dies zeigt sich
sehr deutlich durch den breiten Bereich der Loschung der Detonation in der Kapillare bei
einem Ausgangsdruck von 2 bar. Hier kommt es bei drei untersuchten Kapillardurchmessern
(0,6 mm; 0,8 mm und 1,0 mm) zur sicheren Loschung der Detonation in der Kapillare. Dabei
betragt die Eindringtiefe der Detonation jeweils 1000 mm. Dieser Bereich ist somit
ausgedehnter als das beim niedrigeren Initialdruck von 1 bar der Fall ist, bei dem lediglich bei
zwei Kapillardurchmessern (0,8 mm und 1,0 mm) die sichere Loschung der Detonation in der
Kapillare nachgewiesen werden konnte. Die Loéschung der Detonation in der Kapillare findet
Uber dies hinaus auch bei einer wesentlich geringeren Eindringtiefe statt, als dies der Fall bei
einem erhohten Initialdruck von 2 bar ist.

Kapillardurchmesser in mm

1,0 1,2 1,4 1,6 1,8 2,0
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Abbildung 4.26Detonationsverhalten und kritischer Durchmesser des Propan/Stickstoffmonoxid-Gemisches in
einer KPG-Kapillare

Bei den untersuchten Edelstahlkapillaren konnte fir kein Brennstoff/Stickstoffmonoxid-
Gemisch ein Detonationsdurchschlag bei den jeweiligen Ausgangsdriicken und
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Kapillardurchmessern nachgewiesen werden. Aufgrund des nicht Gberprifbaren Kriteriums der
Eindringtiefe in eine Edelstahlkapillare lasst sich zum sicheren Durchmesser hierbei keine
Aussage treffen. Im Vergleich mit den KPG-Kapillaren erfolgt bei keinem Ausgangsdruck und
keinem Kapillardurchmesser ein Detonationsdurchschlag, bei dem fiir die KPG-Kapillaren ein
sicher Durchmesser oder eine sichere Loschung in der Kapillare festgestellt wurde.
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5 Zusammenfassung und sicherheitstechnische
Schlussfolgerung

Gasdetonationen konnen bei ihrem Auftreten in einem Rohren- beziehungsweise
Kapillarsystem sehr leicht durch ihre Ausgangs- und Grenzbedingungen beeinflusst und in ihrer
stabilen Ausbreitungsform gestért werden. Eine ausfihrliche Planung und der prazise Bau
einer Versuchsapparatur standen daher vor Beginn der wissenschaftlichen Experimente im
Zentrum dieser Arbeit. Die Versuchseinrichtung wurde in einer modularen Bauweise
konzipiert, die einen Umbau fiir verschiedenartige Experimente ermdglicht und gleichzeitig
den hohen physikalischen, thermischen und korrosiven Kraften einer Detonation widersteht. In
aufwendigen Herstellungsprozessen wurden die Messmodule ohne bauliche Storstellen
gefertigt, die eine stabile Detonationsausbreitung beeinflussen kénnten. Neuartige PVDF-
Drucksensoren wurden im Detonationskanal getestet und aufgrund ihres sehr schnellen
Ansprechverhaltens fir den Einsatz ausgewahlt.

Die folgenden wichtigsten Punkte lassen sich zusammenfassend aus den durgefiihrten
Untersuchungen zur Detonationsparameterbestimmung ableiten:

e Die kleinsten Detonationszellstrukturen sind im leicht Uberstochiometrischen Bereich
Zu finden. Alle vier Stoffgemische (Ethan/Distickstoffmonoxid,
Propan/Distickstoffmonoxid, Ethan/Stickstoffmonoxid, Propan/Stickstoffmonoxid)
bilden die kleinste Detonationszellbreite, unabhangig vom Initialdruck, bei einem
Aquivalenzverhiltnis von ¢ =1,2 aus.

e Die maximale Detonationsgeschwindigkeit und der maximale Detonationsdruck
erweisen sich ebenfalls als konzentrationsabhingige GroRe. Sie ergeben sich
allerdings, abhangig von der Art des Stoffgemisches und seinem jeweiligen
Ausgangsdruck bei deutlich héheren Aquivalenzverhiltnissen, als die kleinste
Detonationszellbreite. Die Detonationsgeschwindigkeit und der maximale
Detonationsdruck kénnen somit nicht genutzt werden, um auf die gefdhrlichste
Konzentration - gefdhrlich in Bezug auf einen Detonationsdurchschlag durch Kapillaren
- eines detonationsfahigen Stoffgemisches schlieRen zu kénnen.

e Die Querschnittform des Detonationskanals (quadratisch, kreisformig) hat keinen
Einfluss auf die Detonationszellbreite. Dies zeigen die Ergebnisse der
Vergleichsmessung beider Kanalformen. Auf Grundlage dieser Ergebnisse kdnnen die
Detonationszellbreiten ohne Verlust an Genauigkeit mit Hilfe des quadratischen
Detonationskanals und seinem, die Perspektive nicht verzerrenden, ebenen Deckel
ermittelt werden.

e Eine Erhohung des Initialdruckes fiihrt fiir alle untersuchten Stoffgemische zu einer
Verkleinerung der Detonationszellbreiten.

Die Ermittlung der Detonationszellbreite (iber das RuRschichtverfahren hat sich in dem sehr
schmalen Detonationskanal (10 mm Durchmesser) der Versuchseinrichtung bewahrt. Auch
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sehr kleine Detonationszellen kdénnen damit sichtbar gemacht und mit Hilfe eines
Flachbettscanners ausgewertet werden. Der Einsatz von druckempfindlichen Folien brachte
keinen Erfolg, da diese Hilfsmittel ein nur geringes Auflésungsvermdgen besitzen und allenfalls
groflere Strukturen abbilden kénnen.

Die kleinsten Detonationszellen treten fiir die untersuchten Stoffgemische nicht bei der
stochiometrischen Konzentration auf, sondern im leicht iberstochiometrischen Bereich. Dies
zeigt die Notwendigkeit einer experimentellen Bestimmung der fir einen
Detonationsdurchschlag (durch eine Kapillare) glinstigsten Konzentration mit Hilfe der
kleinsten Detonationszellbreite, um die Kapillarversuche mit der geeigneten Konzentration an
Brennstoff und Oxidationsmittel durchfiihren zu kénnen.

Die Ergebnisse der Kapillarversuche zeigen, dass mit zunehmendem Initialdruck der sichere
Durchmesser fiir alle untersuchten Stoffgemische mit Distickstoffmonoxid oder
Stickstoffmonoxid kleiner wird. Die KPG-Kapillar-Tests fiir Gemische mit Distickstoffmonoxid
zeigen, dass es mit zunehmendem Ausgangsdruck zu einer Verkleinerung des
Durchmesserbereiches kommt, in dem eine Loschung der Detonation in der Kapillare
stattfindet. Das bedeutet, dass sich das Intervall der Kapillardurchmesser zwischen einem
Detonationsdurchschlag und dem Loschen der Detonation in der Kapillare verkleinert und sich
somit das Risiko eines Detonationsdurchschlages, bei einer vermeintlichen Einhaltung des
sicheren Durchmessers, erhoht. Die Kapillarversuche mit Stickstoffmonoxid als
Oxidationsmittel liefern hierzu ein nahezu kontrares Ergebnis. Der Durchmesserbereich, in
dem es zu einer Loschung der Detonation in der Kapillare kommt, vergrofert sich mit
zunehmendem Ausgangsdruck oder bleibt nahezu gleich.

Die ,A/3-Regel’ erweist sich fir die Gemische mit Distickstoffmonoxid als relativ genaues
Abschatzverfahren flir den sicheren Durchmesser. Die Abschatzung fir das
Propan/Distickstoffmonoxid-Gemisch liegt im Mittel 0,03 mm Uber dem sicheren Durchmesser
sowie im Maximum 0,07 mm darliber und st somit sehr genau. Das
Ethan/Distickstoffmonoxid-Gemisch ist mit einer geringfligig groReren Abweichung versehen,
die im Durchschnitt 0,2 mm und maximal 0,26 mm Uber dem experimentell bestimmten
sicheren Durchmesser liegt.

Eine Abschdtzung des sicheren Durchmesser fiir Gemische mit Stickstoffmonoxid als
Oxidationsmittel ist moglich, muss aber auf Grund der geringen Anzahl an auswertbaren
Detonationszellen und der damit einhergehenden unregelmafligen Anordnung, insbesondere
bei niedrigen Ausgangsdriicken, als ungenau betrachtet werden. So kénnen erst ab einem
Initialdruck von 2 bar iberhaupt Detonationszellen erzeugt werden.

Beim Vergleich des Einflusse der Kapillarmaterialien auf das Durchschlagsverhalten von
Detonationen kann kein eindeutig belegbarer Unterschied ausgemacht werden. Lediglich der
Detonationsdurchschlag eines Ethan/Stickstoffmonoxid-Gemisches in einer 1 mm KPG-
Kapillare, bei einem Ausgangsdruck von 2 bar, lasst auf einen moglicherweise geringeren
sicheren Durchmesser  der KPG-Kapillaren beziiglich eines Detonationsdurchschlages
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schlieRen. Unter den gleichen Versuchsbedingungen konnten beide Edelstahlkapillararten
einen Detonationsdurchschlag verhindern.

Mikroverfahrenstechnische Anlagen kénnen nicht fir jedes detonationsfahige Stoffgemisch als
inharent sicher angesehen werden. Ein Mikroreaktor, wie er beispielsweise in der Einleitung
beschrieben wird, kann, bezogen auf die untersuchten Stoffgemische und Initialdriicke, nur fur
die Gemische mit Stickstoffmonoxid eine Detonationsausbreitung in den Kapillaren sicher
verhindern. Bei den Gemischen mit Distickstoffmonoxid muss zumindest mit einer
Detonationsausbreitung Gber das gesamte Kapillarsystem gerechnet werden.

Eine sehr gute Abschatzung des kritischen Durchmessers ist die beste Voraussetzung, um den
sicheren Durchmesser zligig und einfach experimentell bestimmen zu kénnen. Der Einsatz der
,A/3-Regel’ fur eine Abschatzung des sicheren Durchmessers zeigt sich fur die untersuchten
Stoffgemische als gut anwendbar. Der Vergleich des experimentell bestimmten sicheren
Durchmessers mit dem Ulber die Detonationszellbreite abgeschatzten kritischen Durchmesser
bestitigt fiir den GroRteil der Ergebnisse eine sehr gute Ubereinstimmung. Ob die Anwendung
der ,A/3-Regel’ zur Abschatzung des kritischen Durchmessers auch auf weitere Stoffgemische
mit andersartigen Oxidationsmitteln anwendbar ist, bleibt Gegenstand zukinftiger
Untersuchungen.
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