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3g§ammen§a§sung

Bei der Analyse von schweren, hypothetischen Schnellbriiterstdrfédllen sind
die Auswirkungen einer BNR, d.h. thermischen Reaktion des heifien Brenn-
stoffs mit Natrium zu beriicksichtigen. Zum detaillierten Verstdndnis des
entscheidenden Fragmentatiosvorgangs bei der thermischen Wechselwirkung
eines heiflen Fliissigkeitstropfens mit einer kalten Fliissigkeit wurden Ver-
suchsreihen mit Natrium und Silikonol als heiBe Fliissigkeit und Pentan als
kalte leichtfliichtige Fliissigkeit durchgefiihrt. Zur genauen Beobachtung des
Reaktionsvorgangs, die durch Siedevorgange bedingte Fragmentation einge-
schlossen , was bei bisherigen Arbeiten nicht gegeben war, wurde eine lei-
stungsfihige Hochgeschwindigkeitskamera mit einer maximalen Aufnahmege-
schwindigkeit von 1-105 B/s eingesetzt. Diese Aufnahmen wurden zu verschie-
denen quantitativen Abschatzungen wie Volumen der Reaktionszone sowie deren
Wachstumsrate verwendet. Mit einer besonderen Mefmethode konnten zum ersten
Mal Ergebnisse zum zeitabhdngigen Fliissigkeitsanteil in der Reaktionszone
gewonnen werden. Basierend auf den Meflergebnissen wird in diesem Bericht
ein typischer Reaktionsvorgang, der in sechs Phasen unterteilt werden kann,
dargestellt und physikalisch begriindet. Die Einflilisse von Versuchsparame:
tern, wie externer Triggerdruck und Temperatur des heiBlen Tropfens, wurden
untersucht und daraus die Rolle der homogenen Kernbildungstemperatur und
des externen Triggers bei der Reaktion klargestellt. Ein Fragmentationsmo-
dell wird ebenfalls vorgestellt. Nach diesem Modell sind Fragmentation des
heiBen Tropfens und Vermischung mit der umgebenden Fliissigkeit durch Grenz-
fldcheninstabilitdten aufgrund des hohen 6rtlichen Dampfdruckaufbaus an
Direktkontaktstellen zu erkldren. Basierend auf dem Fragmentationsmodell
Werden zwei Kennzahlen iliber die zu erwartende Heftigkeit der Siedetempera-
turen abgeleitet. Diese Kennzahlen werden auf die bei einer BNR vorliegen-
de Materialpaarung UOz—Na angewendet. Demnach neigt diese Materialpaarung

nur zu einer milden Siedefragmentation.



Abstract

Triggered Fragmentation Experiment with Sodium, Silicone 0il

and Pentane

Within the analysis of severe hypothetical fést breeder accidents the
consequences of a fuel-coolant-interaction have to be considered, i.e. the
thermal interaction between hot molten fuel and sodium. For the detailed
understanding of the fragmentation during the thermal interaction of a hot
liquid droplet with a cold fluid series of experiments were performed with
sodium and silicone oil as hot liquid and pentane as cold easily volatile
fluid. For the precise observation of the reaction an efficient high speed
camera with a maximum recording frequency of 1-105 f/s was used. So the
fragmentation caused by boiling phenomena could be observed. The pictures
were used to estimate quantitatively e.g. the volume of the reaction zone
and its expansion rate. By a special measuring device for the first time
results on the time dependent portion of the liquid within the reaction
zone could be gained. Based on the measured results of the experiments the
course of a typical reaction, which can be devided into six phases, is pre-
sented and physically explained in this report. The influence of experimen-
tal parameters, as pressure of the external trigger and temperature of the
hot liquid droplet, was investigated and from this the role of the homoge-
neous nucleation temperature and the external trigger for the reaction was
deduced. A model for the fragmentation is presented too. By this model the
fragmentation of the hot droplet and its mixing with the surrounding fluid
is explained by the instability of the boundaries due to the high pressure
build up at local direct contact. Based on the fragmentation model two
numbers are deduced, which characterize the violence of the boiling frag-
mentation to be expected. These numbers are applied on UO2 and Na. These
materials are in contact during a real fuel-coolant jnteraction. Hence

these materials tend to a mild boiling fragmentation only.
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Seit vielen Jahren werden Studien zur Sicherheit von Kernreaktoren durch-
gefilhrt. In diesem Rahmen werden auch hypothetische Kernschmelzunfalle
(HCDA) diskutiert. Dabei kann der heifle geschmolzene Brennstoff und das
Brennelementmaterial (Corium), dessen Temperatur weit oberhalb der Siede-
temperatur des Kithlmittels (Natrium, Wasser) liegt, mit dem Kiihlmittel in
Kontakt kommen. Ein Zusammentreffen von heiBer Fliissigkeit mit der kalte-
ren, leichtfliichtigen Fliissigkeit kann moglicherweise heftige kohdrente
Dampfexplosionen unter Freisetzung einer groBen mechanischen Energie verur-

sachen, die ein Versagen des Reaktortanks zur Folge haben konnten.

Schwere Unfalle mit Dampfexplosionen ereigneten sich in der Metallindu-
strie, in der Papierindustrie sowie bei der Handhabung von kaltem verflis-
sigtem Naturgas. Oft wurden bei diesen Unfédllen Personen getdtet oder ver-

letzt und schwere Zerstdrungen an Einrichtungen verursacht.

Im Kernreaktor hdatte eine derartige kohdrente Dampfexplosion ernste Fol-
gen, da im Falle des Versagens des Containments groBere Mengen radioaktiver
Stoffe in der Umgébung freigesetzt werden konnten. Ein HCDA mit einer ko-
hdrenten Dampfexplosion kdnnte durch folgende Ereignisse ausgeldst werden

- unkontrollierte Erhohung der Reaktivitédt,
- Versagen der Kiihlung ohne Schnellabschaltung.

Zur Verhindérung solcher Einleitungsereignisse und des Ubergangs zu einem
HCDA werden redundante und diversitdre Sicherheitseinrichtungen im Kernre-
aktor eingesetzt /1/. Um die Risiken derartiger Reaktorstdrfdlle zu verste-
hen, wurden Sicherheitsanalysen wie WASH 1400 oder die "Deutsche Risiko-
Studie" durchgefiihrt. Die Deutsche Risiko-Studie hat z. B. ergeben, daf die
Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten einer Dampfexplosion bei einem LWR
(Leichtwasser-Reaktor) kleiner als 2 x 10_6 pro Jahr ist. Das heifit, daB
das Auftreten einer kohdrenten Dampfexplosion im Ablauf eines Reaktor-
storfalles nicht ganz ausgeschlossen werden kann, obgleich sie h6chs£

unwahrscheinlich ist /2/.
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Aus diesen Griinden wurden bereits viele experimentelle Arbeiten zur Dampf-
explosion durchgefiihrt und mehrere Theorien zu ihrer physikalischen Deutung
vorgeschlagen. Dennoch werden die Grundmechanismen und Einfluffaktoren, die

Zur Dampfexplosion fiihren, noch nicht befriedigend verstanden.

Unter Dampfexplosion versteht man dabei die explosionsartige Verdampfﬁng
einer kdlteren Fliissigkeit durch schnelle Wiarmezufuhr aus einer sehr heifien
Flissigkeit und dem dabei entstehenden grofien Druckaufbau. Es werden auch
die Ausdriicke “Thermische Explosion" oder "Brennstoff-Natrium-Reaktion®
verwendet., Eine explosionsartige Verdampfung mit dem hoheren Druckaufbau
findet nur statt, wenn die Zeit, in der die Warme iibertragen wird, kleiner
ist als die Expansionszeit des Gemisches von Dampf und Fliissigkeit selbst.
Dies kann nur eintreten, wenn eine sehr intensive Vermischung der beteilig—
ten Komponenten vorausgeht. Diese intensive Vermischung, d. h. Fragmenta-
tion der heifien Fliissigkeit, spielt daher eine Hauptrolle bei der Dampfex-

plosion.

In der vorliegenden Arbeit wurde der Fragmentationsmechanismus experimen-
tell untersucht, die Ergebnisse analysiert und diskutiert, Zundchst wird im
Kapitel 2 ein Uberblick iiber wichtige bisherige experimentelle und theore-
tische Arbeiten zur Fragmentation sowie zur Dampfexplosion und den heutigen
Kenntnisstand gegeben. Danach werden die Probleme, die geldst werden sol-
len, aufgezeigt und daran die Zziele dieser Arbeit definiert. Im Kapitel 3
wird der Aufbau und die Durchfithrung des Experiments behandelt. Im Kapitel
4 werden die experimentellen Ergebnisse dargestellt und in Kapitel 5 die
Diskussion und die physikalischen Erkldrungen fiir die wichtigsten Ergeb-
nisse wiedergegeben, wobei die Vorgidnge der Fragmentation auf den mit der
Hochgesghwindigkeitskamera aufgenommenen Filmen basieren. Die Einfliisse der
wichtigsten experimentellen Parameter und der Materialeigenschaften werden
diskutiert. Im Kapitel 6 werden die wichtigsten Ergebnisse der vorliegenden

Arbeit sowie die SchluBifolgerungen wiedergegeben.




2. Uberblick liber wichtige bisher durchgefiihrte Arbeiten und Zielsetzung

dieger Arbeiten

2.1. Dampfexplosion

Eine Dampfexplosion entsteht als Folge einer extrem rasch ablaufenden
Warmeiibertragung zwischen einer heiBen und einer kalten Fliissigkeit und der
dadurch ausgeldsten explosionsartigen Verdampfung der iliberhitzten kalten
Flissigkeit. Sie kann aus mehreren Ereignissen bestehen. Bankoff /3/ sowie
Cronenberg /4/ haben folgende Ereignisketten bei der Entstehung einer
Dampfexplosion vorgeschlagen, die nach heutigem Verstdndnis allgemein ak-

zeptiert werden.

- Zundchst grobe Vorvermischung der beteiligten Fliissigkeiten ohne rasche

Warmeiibertragung, was stabiles Filmsieden voraussetzt (Anfangsphase).

- Dampffilmzusammenbruch und nachfolgender Direktkontakt der beiden Fliis-

sigkeiten (Triggerphase).

- Intensive Vermischung der beteiligten Komponenten, sogenannte Fragmenta-
tion, und in der Folge rasche Warmeiibertragung mit heftiger Verdampfung
der kalten Fliissigkeit und Druckaufbau (Eskalationsphase).

- Propagation der Reaktion iiber das ganze Vorvermischungsgebiet (Propaga-

tionsphase).

In der Anfangsphase macht es die quasi Wdrmeisolierung durch Filmsieden

méglich, daB ohne wesentliche Abkiihlung der heifien Fliissigkeit diese tief
in die kalte Flissigkeit eindringen kann. Dieses tiefe Eindringen bewirkt
eine Verdiammung, die eine schnelle Druckentlastung verhindern kann. Ohne

Verddmmung ist ein groBerer Druckaufbau durch Verdampfung der kalten Fliis-
sigkeit unmdglich. Eine grobe Vorvermischung ist daher eine Voraussetzung
flir eine nachfolgende Propagation der Reaktion, also des Auftretens einer

kohdrenten Dampfexplosion.

Der Dampffilmzusammenbruch wird durch eine externe Storung sowie eine
spontane Filmsiedeinstabilitdt verursacht. Wahrend des Filmsiedens bei

niedriger Temperatur, also nahe der minimalen Filmsiedetemperatur, konnen




spontane lokale Direktkontakte hdufiger auftreten /5,6/. Andererseits ist
eine externe Druckwelle oder eine intensive Stromung notwendig, um einen
Dampffilm unter Filmsieden, wobei die Temperatur der heiBen Fliissigkeit
weit liber der kritischen Temperatur der kalten Fliissigkeit liegt, zusammen-
brechen zu lassen. Ob ein Direktkontakt der beiden Fliissigkeiten selbst die

weitere Reaktion ausldsen kann, bleibt noch eine offene Frage.
Nach dem Direktkontakt sind folgende zwei Prozesse denkbar:

- Durch die Direktkontaktwdrmeiibertragung kann die kalte Fliissigkeit iiber
deren Siedepunkt tliberhitzt werden, und dadurch erfolgt die explosionsar-
tige Verdampfung, die zur Fragmentation der heiflen Fliissigkeit fiihren

kann (Siedefragmentation).

- Wird eine externe Druckwelle als Trigger vorgegeben, ergibt sich eine Re-
lativgeschwindigkeit bzw. Beschleunigung zwischen beiden Fliissigkeiten,
die vor allem auf dem Dichteunterschied beruht. Diese Relativgeschwindig-
keit sowie Beschleunigung kann eine sogenannte hydrodynamische Instabili-
tdt bewirken, die zu einer feinen Fragmentation der heifilen Fliissigkeit
fihrt. Dadurch wird die Oberfliche fiir einen Direktkontakt auBerordent-
lich vergroBert und ein rascher Wiarmeiibergang zur kalten Flissigkeit
wird moéglich. Dies kann durch schnelle Verdampfung die StoBwelle noch

verstdarken (hydrodynamische Fragmentation).

In jedem Fall wird ein groBer Druckaufbau in der Eskalationsphase erzeugt,
der das noch nicht unterbrochene Filmsieden stort und damit die Reaktion

weilterlaufen ldpt.

Abb. 1 zeigt eine einfache Darstellung der Ereignisfolgen nach Cronenberg
/4/. Danach kOnnen allgemein notwendige und hinreichende Bedingungen, bei
denen eine thermische Wechselwirkung zu einer Dampfexplosion fiihrt, abge-

leitet werden.

- Zundchst muB eine thermische Energie vorhanden sein, wobei die Temperatur
der heiflen Fliissigkeit oberhalb der Siedetemperatur der kalten Flilssigkeit

liegen muB, damit iiberhaupt Verdampfung auftreten kann.




- Eine grobe Vorvermischung (coarse mixing) muf stattfinden, wobei die

beiden Komponenten durch einen Dampffilm voneinander getrennt sind.

- Eine thermische oder mechanische Stdrung ist erforderlich, damit es zum

fliissig-flissig-Direktkontakt kommen kann.

- Das Reaktionsgemisch muf durch Verdidmmund in seiner Ausdehnung gehindert
sein, damit es zu einer Riickwirkung und in deren Folge zZu einer Eskalation

der Dampfexplosion kommen kann.
Zu den einzelnen Prozessen bzw. Bedingungen wurden viele Experimente sowvie

theoretische Diskussionen durchgefiihrt. In den folgenden Kapiteln stehen

die wichtigsten Ergebnisse dieser Untersuchungen.

2.1.1. Theoretische Modelle zur Dampfexplosion

Hicks und Menzies /7/ haben die obere, also konservative Abschdtzung fiir
die méglicherweise freisetzbare mechanische Arbeit einer Dampfexplosion
angegeben. Dieses Modell basiert auf der Annahme, daf sich spontan zwischen
der heifien und kalten Fliissigkeit ein vollstdndiges thermisches Gleichge-
wicht einstellt und sich dann dieses Gemisch isentrop auf einen vorgegebe-
nen Enddruck entspannt. Dabei leistet es mechanische Arbeit. Wahrend der
Entspannung besteht stets ein thermodynamisches Gleichgewicht zwischen den
beteiligten Komponenten. Daher wird dieses Modell "Gleichgewichtsmodell"
genannt,

Die Rechenergebnisse zeigen:

- Es gibt einen Massenanteil heifie Fliissigkeit zu kalter Fliissigkeit, bei

dem die mechanische Arbeit das Maximum erreicht, z.B. 0.1 fiir UOZ/Na.

- Der maximale Wert der freisetzbaren mechanischen Arbeit hdngt von dem
Enddruck des Systems ab. Selbstverstdndlich bringt ein kleinerer Enddruck
einen grdBeren Wirkungsgrad mit sich. Fiir U02/Na und den Enddruck von

1 bar ergibt sich der Wirkungsgrad zu 30 %.




Aus diesem Modell entwickelten sich Viele Variationen: In dem "adiabaten
Modell" von Anderson und Armstrong /8/, wird anstelle des thermischen
Gleichgewichts eine Warmeisolierung infolge des sich zwischen den beiden
Fliissigkeiten ausbildenden Dampffilms betrachtet. Die Ergebnisse weisen
darauf hin, daB sich die mechanische Arbeit bis zu 50 % reduziert.

In wirklicher Reaktorumgebung gibt es kalte Strukturen oder sonstige Mate-
rialien, die als Warmesenke wirken konnen. Dies filhrt zu einer weiteren

Reduzierung der erzeugten mechanischen Arbeit.

Wenn die Prozesse der Fragmentation und des Warmeaustausches wahrend der
Reaktion zusatzlich betrachtet werden, kann eine noch bessere, also wirk-
lichkeitsndhere Abschdtzung vorgenommen werden. Beispielsweise entwickelte
Caldarola /9/ ein Modell, bei dem diese Prozesse durch Vorgabe entsprechen-
der Fragmentations- und Warmeaustauschzeiten beschrieben werden. Dieses Mo-
dell braucht jedoch ganz spezifische experimentelle Daten, um eine zuver-
ldssige Vorhersage der Vorgédnge zu ermdglichen, da die Rechenergebnisse von

den beiden zeitlichen Parametern stark abhingen,

In weiteren Modellentwicklungen zur Dampfexplosion wurden auch die Vorgange
der Fragmentation und/oder die einer raschen Dampferzeugung mitberlicksich-
tigt.

Board, Hall und Hall /10/ haben in ihrem kohdrenten Dampfexplosionsmodell
eine Analogie zu chemischen Detonationen hergestellt. Die Vorginge der Re-
aktion konnen wie folgt beschrieben werden: In einem reaktionsfdhigen Ge-
misch, das aus heiBer und kalter Fliissigkeit besteht, wird durch eine StoB-
welle die heifle Fliissigkeit fein fragmentiert. Dadurch wird die gemeinsame
Oberflache zwischen den beiden Fliissigkeiten so stark vergrdBert, daB eine
schnelle Aufheizung der kalten Fliissigkeit in extrem kurzer Zeit (10-5 s)
stattfindet. Diese aufgeheizte kalte Fliissigkeit verdampft explosiv, dann
erfolgt eine DruckerhShung, die wieder die StoBwelle speist, so daf diese

Reaktion ohne abzuklingen durch das ganze Gemisch laufen kann.

In Analogie zur chemischen Detonation, bei der die Energiefreisetzung durch
Verbrennung erfolgt, wird in diesem Modell die Warmezufuhr in die kalte
Fliissigkeit durch Fragmentation ersetzt. Das bedeutet, daB die Fragmenta-
tion der heiBen Fliissigkeit unabhidngig von der Wdrmeiibertragung stattfin-
det. Deshalb stellten Board und Hall einen sozusagen hydrodynamischen Frag-




mentationsmechanismus vor, bei dem hinter der StoS8front eine Relativge-
schwindigkeit zwischen den beiden Fliissigkeiten zur Verfiigung steht. Wich-
tig ist, daB die Fragmentation schneller ablduft als die Abbremsung der

Relativbewegung durch Zwei-Phasen-Reibkrifte.

Rechenergebnisse dieses Detonationsmodells ergeben, daB ein hoherer Wir-
kungsgrad der Energieumsetzung als derjenige des Gleichgewichtsmodells
denkbar ist. Dies setzt allerdings einen sehr hohen Triggerdruck bis 700
bar sowie einen Reaktionsdruck von 15000 bar fiir das Uoz/Na-System voraus.

Das Detonationsmodell, das zuerst von Board und Hall vorgestellt wurde, ist
auf stationdre Druckwellen beschrinkt. Deshalb wurden neuere Modelle, die
auf instationdren Vorgidngen basieren, entwickelt, um die offene Frage zu
losen, wie grof ein Anfangstrigger mindestens sein mufi, um eine Detonation

einzuleiten.
Die Rechenergebnisse zeigen:

- Ein Trigger von 10 bar ist geniigend grof, um eine Detonationswelle im

Al—Hzo—System entstehen zu lassen /11/.

- Fir das U0,-Na-System kann die Entstehung einer Dampfexplosion nicht
ausgeschlossen werden, wenn eine Vorvermischung mit stabilem Filmsieden

vorausgesetzt werden kann /11/.

- Wenn der Triggerdruck sehr klein ist, dann kann die Liange der vorgemisch-

ten Zone nicht ausreichen, um zu einem wesentlichen Druckanstieg zu filihren

112/.

Diese Ergebnisse hdngen immer noch stark von den verwendeten Fragmenta-

tionsmodellen ab.

Fauske /13,14,15/ hat ein Modell zur physikalischen Erkldrung einiger
Dampfexplosionsexperimente gegeben. Es besteht aus folgenden Ereignis-

stufen.




- Am Anfang steht eine grobe Vermischung der heiBen mit der kalten Flissig-

keit unter Filmsiedebedingungen der heiBen Phase'(Anfangsphase).

- Die heiBle und die kalte Fliissigkeit miissen durch eine Storung zum Direkt-

kontakt kommen (Triggerphase).

- Ist die Kontakttemperatur hoher als die spontane Keimbildungstemperatur,
dann kann eine heftige Verdampfung der kalten Fliissigkeit, die ilberhitzt
ist, bei gleichzeitiger Fragmentation der heiflen Fliissigkeit stattfinden

(Eskalationsphase).

- Eine rasche Entspannung des aufgebauten Reaktionsdrucks mufi durch Verdidm-
mung behindert sein. Der drtliche Druckanstieg bewirkt dann einen Zusammen-
bruch des Dampffilms in weiten Bereichen. Dies 16st eine Kettenreaktion aus
infolge der raschen Warmeiibertragung, Verdampfung und erhdhtem Druckaufbau

mit verstdrkter Fragmentation (Propagationsphase).

Nach diesem sogenannten "spontanen Keimbildungsmodell® kann das System
UOZ/Na zu keiner heftigen Dampfexplosion fiilhren, da die Kontakttemperatur
zu niedrig liegt. Folgende Kritik wird gegen das Fauske-Modell vorgebracht:

- Das Modell enthdlt keine quantitative Abschatzung der erwarteten Energie-

freisetzung.

- Es wird keine ausfithrliche Darstellung des erwarteten Fragmentationsme-

chanismus gegeben,

- Dieses Modell gilt nicht filir einige experimentelle Ergebnisse, z. B.

Wasser-Freon-Versuche /24/.

Ochiai /16/ und Anderson /17/ haben eigene Modelle mit anschaulichen Dar-
stellungen vorgeschlagen. Diese betonen die Rolle spontaner Instabilitdten
widhrend der Eskalationsphase. Die Bedeutung der spontanen Keimbildungstem-
peratur bei der Dampfexplosion oder Fragmentation konnte allerdings noch

nicht festgestellt werden.




2. lgemeine Ergebnisse vo erimenten zur Dampfexplosion

Bis heute wurden zahlreiche Experimente zur Dampfexplosion durchgefiihrt.

Die meisten konnen in folgende drei Kategorien eingeordnet werden:

- GieBexperiment mit einem Tropfen oder grGfieren Massen,
- Stofirohr- sowie Injektionsexperimente,

- Simulationsexperimente innerhalb und auBerhalb des Reaktors.
Daraus ergeben sich folgende Aussagen:
(1) Al-Wasser- und Zinn-Wasser-Gieflexperimente /18,19,20,21/

- Alle Versuche, die zu einer heftigen Dampfexplosion flihrten, begannen

mit Filmsieden in der Vorvermischungsphase.

- Heftige Dampfexplosionen werden offenbar durch den Zusammenbruch des

Dampffilms ausgelést.

- Eine Dampfexplosion breitet sich wie eine Detonation aus. Ihre Aus-
breitungsgeschwindigkeit liegt in der GrdBenordnung 100 - 200 m/s.

- Es gibt eine sogenannte "Thermische Interaktionszone" (TIZ), d. h.
Kombinationen von Temperaturen der beiden Komponenten, bei denen eine
heftige Explosion stattfinden kann. Die obere Grenze 1aBt sich durch

Einsatz eines externen Triggers erweitern.

- In den THERMIR-Experimenten /22/ wurden nicht nur kohdrente, sondern

auch inkohdrente und lokale Reaktionen beobachtet.

- Das Al-Wasser-System reagiert immer heftiger als das Zinn-Wasser-

Systen,

(2) In den Wasser-Freon- sowie O0l-Freon-Experimenten wurde die TIZ nachge-
wiesen. Bei dem Ol-Freon-System /23/ liegt die TIZ eindeutig zwischen der

homogenen Keimbildungstemperatur, T N’ und der kritischen Temperatur.

H
Andererseits wurden im Wasser-Freon-System Ofter heftige Reaktionen

auch bei unter T . jjegender Kontakttemperatur beobachtet /17,24/.




(3)

(4)

(5)

(6)

Wenn kleine Mengen von Na in geschmolzenes UO2 eingebracht wurden,
ereigneten sich energetischere Reaktionen als im umgekehrten Fall /25/.

Im StoBrohr-Experiment /26/ wurde im Uoz—Na—System einmal ein hoOherer
Reaktionsdruck gemessen. Die Anstiegszeit war jedoch wesentlich langsa-

mer als nach dem Detonationsmodell zZu erwarten war,

Heftige Reaktionen im Corium-(geschmolzenes Gemisch aus Reaktorstruk-
turmaterialien und Uoz) sowie U02—Wasser—System konnen nicht ausge-
schlossen werden, obgleich die Kontakttemperatur oft weit auBlerhalb der
TIZ liegt /27/.

Simulationsexperimente mit 002 (Brennstoff) und Na (Kithlmittel) zeigten
unterschiedliche Ergebnisse. In einigen Fillen wurden sehr hohe Reak-
tionsdriicke bis zu 600 bar /28/, bzw. 200 bar /29/ erreicht. Es ist
noch unklar, ob eine Dampfexplosion tatsichlich stattgefunden hatte,
Der gemessene hohe Druck kann ebenso von dem hohen Dampfdruck des

Brennstoffs herriihren.

Trotz der zahlreichen Gieflexperimente mit grofen Massen sowie der Simula-

tionsexperimente kann praktisch keine klare Antwort dazu gegeben werden,

welcher Fragmentations- und welcher Warmeiibertragungsmechanismus hinter der

Stoffront wahrend der Ausbreitung der Reaktion vorherrschte. Dazu sind

weitere gezielte und aufwendige Experimente erforderlich.

2.2. Fragmentationsmodelle und Experimente

Der Fragmentationsvorganhg ist von allen Vorgdngen bei einer Dampfexplosion

der wichtigste. Deshalb werden zu diesem Thema mehrere experimentelle und
theoretische Arbeiten durchgefilhrt. Im folgenden Kapitel werden davon einige

Wichtige beschrieben.




Dieses Modell wurde zur Erkldrung der AuslOsung der thermischen Detonation
eingefiihrt. Wenn eine durch das umgebende Fluid (Gas oder Fliissigkeit)
laufende Stofiwelle auf einen Tropfen trifft, kann der Tropfen aufgrund
folgender Wechselwirkungen mit der Stofiwelle fragmentieren:

- Die Staudruckverteilung auf der Tropfenoberfldche kann dessen Verformung
verursachen. Uberschreitet die Deformation des Tropfens ein bestimmtes
MaB, wobei die Oberflichenspannung entgegenwirkt, so kann eine Zerteilung
ausgeldst werden (Impaktfragmentation).

- Die Tangentialkomponente der Stromung an der Tropfenoberfldche libt wegen
der Zahigkeit eine Scherkraft aus, die die Grenzschicht des Tropfens in
Bewegung setzt. In der Folge kann die Grenzschicht in Tropfen zerfallen
(Grenzschichtabstreifen),

- Verschiedenartige hydrodynamische Instabilitdten konnen an der Tropfen-
oberflache Wellen auslosen und dadurch zum Tropfenzerfall fiihren:

i) Rayleigh-Taylor-Instabilitdt, verursacht durch starke Beschleuni-
gung in Richtung von der leichteren zur schwereren Komponente.

ii) Kelvin-Helmholz-Instabilitdt infolge der Relativgeschwindigkeit an
Grenzflichen.

iii) Kapillarwellen durch das Zusammenwirken von Stromungsdruck und Ober-
flachenspannung.

Die Relativgeschwindigkeit zwischen beiden Komponenten sowie die Tropfenbe-
schleunigung, die durch die aus der Relativgeschwindigkeit stammende Reib-
kraft (Dragforce) verursacht wird, beeinfluBt diese Kraftwirkungen wesent-
lich. Da einé solche Relativbewegung zwischen beiden Komponenten hinter der
Stofifront aus dem Unterschied der Dichte oder, noch konkreter, der akkusti-
schen Impedanz {p X C) stammt, wird diese Theorie haufig auf den Tropfen-
zerfall in einer Gasstrdmung angewendet. Dabei kann das Dichteverhdltnis
ziemlich grofi sein.




Es stellt sich die Frage, ob dieser Tropfenzerfallsmechanismus auch in
einem Fliissig-fllissig-System verwendet werden kann, wie Board und Hall
behaupten. Zur Beantwortung haben Patel und Theofanous /30,31/ eine Reihe
von Experimenten durchgefiihrt, wobei ein Quecksilbertropfen in einem mit
Wasser gefiillten StoBrohr fragmentiert wurde. Es ergab sich, daB der Trop-
fen ungefahr zehnmal friiher zerbrach, selbst als dies die Theorie, basie-
rend auf der Rayleigh-Taylor-Instabilitadt fiir das Wassertropfen-Luft-Sy-
stem, vorhersagte. Bains /32/ hat ahnliche Ergebnisse aus eigenen Experi-
menten mit Quecksilber und Wasser angegeben, obgleich er andere Zeiten fiir
die Fragmentation des Tropfens als Patel und Theofanous erhielt.

Andererseits wird in der theoretischen Arbeit von Schriewer /33/ zur hydro-
dynamischen Fragmentation darauf hingewiesen, daBf Rayleigh-Taylor- und
Kelvin-Helmholz-Instabilitdt sowie Grenzschichtabstreifen allein zur Frag-
mentation in Fliissig-fliissig-Systemen mit gewissen Triggern zu langsam

sind. Daher steht eine einwandfreie physikalische Erklarung der Ergebnisse

von Patel und Theofanous sowle Bains noch aus.

Heftige Verdampfungen der iiberhitzten kalten Fliissigkeit an der Direktkon-
taktstelle fiihren mdglicherweise zur Fragmentation der heifBlen Fllssigkeit.
Dazu sind zwei Muster der Verdampfung denkbar, heftiges Ubergangssieden
/34,35/ und spontane Keimbildunhg /36/. Fauske hat durch die Kopplung von
spontaner Keimbildung mit der Kontakttemperatur sein Modell zur Dampfexplo-
sion entwickelt. Neulich hat Wey /37/ in einem Experiment mit Zinn und
Wasser gezeigt, daf Blasengebiete auf den Kontaktfldchen ungefdhr 1 ms vor
dem Druckaufbau bereits bestanden haben. Nach seiner Behauptung bedeutet
das, daB der dynamische Effekt, mit dem eine Stdrung der Oberflache bzw.
die Fragmentation erzeugt wird, nicht auf spontaner Keimbildung, sondern

auf normalem Blasenwachstum beruht.

Colgate /38/ hat spekulativ erklart, daB die Kelvin-Helmholz-Instabilitat,
die durch die Dampfstromung im Blasenwachstumsgebiet verursacht wird, bei
der Fragmentation eine Rolle spielen kann. Corradini /39/ hat die Siede-
fragmentation mit hydrodynamischen Effekten gekoppelt. Nach seinem Modell
lauft die Fragmentation wie folgt ab:




- Unsymmetrischer Zusammenbruch des Dampffilms.

- Beschleunigung der heiflen Fliissigkeit durch einen Druckaufbau
infolge heftiger Verdampfungen im Kontaktgebiet.

~ Rayleigh-Taylor-Instabilitat durch diese Beschleunigung,

- Vermischung der beiden Fliissigkeiten und weitere Eskalation der

Reaktion.

Diese Modellierung hat zwar etwas Spekulatives, aber das Modell gibt die
erste quantitative Darstellung von ganzen Vorgadngen der Siedefragmentation

im Zusammenhang mit thermischen Effekten.

Eine Reihe von Modellen, sogenannte "Blasenzusammenbruchsmodelle* wurden
vorgeschlagen. Dabei tragt die kinetische Energie eines Strahls der kalten
Flissigkeit, der wdhrend des Zusammenbruchs einer ausgewachsenen Blase er-
zeugt werden kann, zur Fragmentation bei /40/. Auch Caldarola /41/ benutzte
einen dhnlichen Mechanismus zur quantitativen Modellierung der Fragmenta-
tion infolge des Blasenzusammenbruchs. Eine gliltige experimentelle Bestati-

gung dieses Modells liegt zur Zeit noch nicht vor.

Sonstige Fragmentationsmodelle, die auf verschiedenen Wirkungen basieren,

z. B. Entrainment kalter Fliissigkeit innerhalb heifler Fliissigkeit, thermi-
sche Spannungen infolge Erstarrvng der heifen Fliissigkeit, Gasfreisetzung

u. a. m., mogen zur Erkldrung von einigen experimentellen Ergebnissen

beitragen. Es scheint aber sehr schwierig, solche Modelle zur allgemeinen

Kldrung der Fragmentation zu akzeptieren.

Es wurden somit zahlreiche Arbeiten zur Fragmentation bzw. Dampfexplosion

durchgefiihrt. Gleichzeitig wurden aber weitere Fragestellungen aufgeworfen.
Obgleich nicht alle Fragen beantwortet werden kdénnen, wird die Richtung fiir
weitere Untersuchungen, die auch Gegenstand dieser Arbeit sind, aufgezeigt.




- Zu einer ausgebildeten hydrodynamischen Fragmentation ist eine gewisse
Relativgeschwindigkeit zwischen beiden Komponenten erforderlich. Externe
Trigger allein, die hdufig in Dampfexplosionsexperimenten angewendet wur-
den, konnen eine so groBe Relativgeschwindigkeit wie erforderlich nicht
erbringen. Das heifit, mindestens in der Anfangsphase der Explosion, in der
die Stofwelle sich noch nicht weit genug entwickelt hat, muB ein Siede-

fragmentationsmechanismus vorherrschen.

- Dampfexplosion von 0l-Freon sowie Wasser-Freon sind mit reiner hydrodyna-
mischer Fragmentation nicht erkldrbar, weil das Dichteverhdltnis bzw. das
Verhdaltnis der akkustischen Impedanz fast gleich 1 ist. Hier muB die

Siedefragmentation dominieren.

- In den neuesten Ergebnissen von Ando /42/von Experimenten mit Kupfertropfen
in Wasser mit Hochgeschwindigkeitsaufnahmen wurde weder ein unsymmetrischer
Blasenzusammenbruch noch Wasserstrahlen, sondern weiBe Flecken und Eruptio-

nen auf der Oberfladche des Kupfer-Tropfens beobachtet.

Diese Tatsachen bestdtigen die Mdglichkeit einer Siedefragmentation.

Folgende Probleme der Siedefragmentation bleiben aber noch ungeldst:

- Eine genaue Beschreibung des Fragmentationsvorganges aufgrund von visuel-

len Beobachtungen wurde noch nicht gegeben.

- Das Kriterium der spontanen Keimbildungstemperatur ist durch visuelle

Beobachtung nicht bewiesen worden.

- Es gibt eine Schwelle fiir externe Trigger, bei deren Uiberschreitung eine
Fragmentation stattfinden kann /42/. Daraus ergibt sich die Frage, welche
Rolle ein externer Trigger spielt. 2. B. ob der Trigger die beiden Fliissig-
keiten nur zum Direktkontakt kommen 148t, oder ob noch andere Wirkungen

hinzukommen.

- Zur Ubertragung von Ergebnissen auf Reaktorbedingungen ist es sehr wichtig
zu wissen, welche Materialeigenschaften die Fragmentation wesentlich beein-
flussen. Die bisher durchgefiihrten experimentellen Arbeiten reichten dazu

nicht aus.
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An den genannten Problemen orientieren sich die Ziele der vorliegenden

experimentellen Arbeit, in der es darum geht, grundsdtzlich die Wechselwir-

kung zwischen der heifien und kalten Fliissigkeit zu untersuchen:

- Beschreibung des Vorgangs der thermischen Reaktion unter dem Aspekt einer

reinen Siedefragmentation

Vor allem ermdglicht der Einsatz der leistungsfdhigen Hochgeschwindigkeits-
kamera die notwendige visuelle Beobachtung von Fragmentationsvorgangen. Die
Versuchsgeometrie mit jeweils einem heifen Tropfen in kalter Fliissigkeit
macht Auswertungen iliberschaubar. Unter den ausgewerteten Daten befinden
sich der Reaktionsdruck, das Volumen, die Wachstumsgeschwindigkeit bzw. -
beschleunigung der Reaktionszone und die Vermischungsrate mit der kalten
Fliissigkeit bzw. der Fliissigkeitsgehalt in der Reaktionszone. Zum letzteren
sind in diesen Versuchen erstmalig Ergebnisse erzielt worden. Die zeitliche
Entwicklung des Fliissigkeitsgehalts charakterisiert den Vorgang der Reak-
tion. Eine physikalische Erklarung des Vorgangs, die auf visuellen Beobach-
tungen basiert, wird gegeben. Das Dichteverhdltnis der eingesetzten Fliis-
sigkeiten sollte sich mdglichst in der Nihe von 1 halten, um die zwischen
den Fliissigkeiten wirkenden hydrodynamischen Instabilitédten gering zu hal-

ten.

- Nachweis der Gliltigkeit des Kriteriums der spontanen Keimbildungstempe-

ratur

Bisher wurde dieses Kriterium nur anhand von aufgenommenen Drucksignalen
diskutiert. In der vorliegenden Arbeit kann dies durch Einbeziehung der
Visuellen Beobachtung mit der Hochgeschwindigkeitskamera noch deutlicher

gemacht werden.
- Untersuchung der EinfluBfaktoren, die zur Fragmentation beitragen.

Nicht nur die Temperaturbedingungen, sondern auch eine externe Stdrung

erscheint als wichtiger EinfluBfaktor bei der Fragmentation. Der Einsatz

eines externen Triggers ist erforderlich, um diesen EinfluB parametrisch zu unter-
suchen. Durch die Verwendung der verschiedenen Kombinationen von Fliissig-

keiten mit unterschiedlichen Materialeigenschaften konnen Einfliisse der

Materialeigenschaften auf die Siedefragmentation untersucht werden. Die
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Ergebnisse und Diskussionen der vorliegenden Arbeit werden mit bisher

bekannten Versuchsergebnissen verglichen.




3. Durchfiihrung der Experimente

Bei der Wahl der Versuchsmaterialpaarung sollen moglichst folgende Bedin-

gungen erfiillt werden.

- Fiir die kalte, leichtfliichtige Fliissigkeit, die als Simulator des Kiihl-
mittels zu sehen ist, ist eine mdglichst niedrige kritische Temperatur
erwiinscht unter der Einschrdnkung, daB die Fliissigkeit bei Raumtemperatur
fliissig bleibt.

~- Wegen der Filmaufnahme muff die kalte Flissigkeit unbedingt transparent

sein,

- Die heifie Fliissigkeit, die eine Simulation des geschmolzenen Brennstoffs
darstellt, muB ohne merkliche Verdampfung bis zu so hohen Temperaturen
erhitzt werden kdénnen, daB die Kontakttemperatur mit der kalten Fiissigkeit
nahe, mdoglicherweise iiber der kritischen Temperatur der kalten Flilissigkeit

liegt.

- Die Dichte der heifien Fliissigkeit soll so nahe als moglich bei derjenigen

der kalten liegen.

- Eine chemische Reaktion darf zwischen den beteiligten Stoffen nicht statt-

finden.
Unter diesen Gesichtspunkten wurden folgende Materialpaarungen gewahlt:
Kalte Fliissigkeit: Pentan (C5H12)

HeiBe Fliissigkeit: Natrium (geschmolzen) bzw.
Silikondl (DC710)

In der Tab. 1 sind die wichtigsten physikalischen Eigenschaften aufgefiihrt.
Natrium ist besonders vorteilhaft, weil Versuche in einem weiten Tempera-
turbereich moglich sind. Natrium ist auch bei hohen Temperaturen stabil und




besitzt gute thermische Eigenschaften. Nachuntersuchungen und Analysen kon-
nen an den Fragmenten durchgefithrt werden. Da Sauerstoff ausgeschlossen
werden muB, ist die Durchfiilhrung der Versuche mit Natrium komplizierter als
diejenige mit Silikondl. Andererseits wird die Paarung aus Silikondl und
Pentan fir derartige Versuche haufig gewdhlt /15/. Sie entspricht weitgehend

dem bekannten 6l-Freon-System.

Es ist durch Vorversuche bestdtigt, ‘daB keine chemischen Reaktionen mit den

gewdhlten Paarungen stattfinden.

3.1.2 ufh er Ve chs e

Abb. 2 zeigt den Aufbau der Versuchsanlage fiir Natriumtropfen. Das Plexi-
glasgefdB (1) hat die Abmessung 30 x 30 x 200 mm und ist mit Pentan ge-
fillt. Im oberen Gasraum (2) wird Argon oder Helium verwendet. Das Natrium
wird durch Destillation in das Heizrohr (3) eingebracht und dort mit dem
elektrischen Heizer bis zur gewlinschten Temperatur erhitzt. Einzelne Na-
triumtropfen werden durch Aufgabe von Argongas (ca. 10 bar) durch eine
Sintermetallscheibe (4) herausgedriickt. Mit einer Laser-Fotozellenabschal-
tung (5) wird die Ankunft des Tropfens im Filmaufnahmefeld der Hochge-
schwindigkeitskamera festgestellt. Elektronisch werden liber zwei einstell-
bare Zeitverzdgerungsglieder (6,7) zuerst die Blitzlichtlampen (8) fiir die
Kameraaufnahme, die ca. 60}15 brauchen, um die volle Leistung zu erreichen,
und dann der Trigger zur Erzeugung der Druckwelle zugeschaltet. Als externe
Triggerdruckquelle wurde eine Drahtexplosion verwendet. Dazu wurde ein frei-
gespannter Silberdraht von 0.025 mm Durchmesser (9) durch plotzliche Kon-
densatorentladung zur Verdampfung gebracht. Je nach der gewilinschten Grofle
des Triggerdrucks wurde die Kondensatorkapazitdt zu 1 oder 2 fLF und die
elektrische Spannung zwischen 1-2 kV gewdhlt. Die Ausldsezeit fiir die
schnelle elektrische Schaltungsanlage (Ignitron) (10) ist kleiner als Z)US.

Abb. 3 zeigt das detaillierte Schema des Aufnahmefeldes des Versuchs fiir
die Natrium-Pentan Paarung. Das Gefdf hat die Abmessung 30 x 30 mm. Einer
der zwei DruckmeBkopfe (A) ragt in den inneren Raum des GefdBes hinein, der
andere (B) ist direkt an der Wand des Gefdfies angesetzt. Die Abstande
zwischen dem voraussichtlichen Zentrum des Tropfens und MeBkopf & ist 7,5
mm bzw. filir Meﬁgopf B 15 mm. Der Draht zur Drahtexplosion is 20 mm unter
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der horizontalen Mittellinie der DruckmeBkopfe angebracht. Die Lénge des
Drahtes ist ca. 10 mm. Der Tropfendurchmesser liegt zwischen 6 mm und 8 mm
je nach dem einzelnen Versuch, in den meisten Fdllen bei 7 mm. Die Linge

der Pentansdule oberhalb des Tropfens ist 25 mm.

Die Geometrie des Versuchs filir die Silikondl-Pentan Paarung hat die klei-
nere Abmessung. Das GefdB ist 20 x 20 mm groB. Der MeBkopf A sowie MeBkopf
B ist 5 mm bzw. 10 mm entfernt vom Zentrum des Tropfens. Der Draht zur
Erzeugung der Triggerdruckwelle liegt 15 mm unter der horizontalen Mittel-
linie der DruckmeBfképfe und ist etwa 10 mm lang. Der Tropfendurchmesser

betragt 3 bis 4 mm. Die Pentansiule oberhalb des Tropfen ist etwa 15 mm.

Abb. 4 zeigt die Natriumdestillation sowie das Gasversorgungssystem. Bei
entsprechender Ventilstellung kann das ganze System evakuiert und dann mit
Argon gefiillt werden. Das Natriumdestillationssystem besteht aus dem Na-
triumbehdlter (1), dem Leitungsrohr (2) sowie dem Ventil und dem Natrium-
heizrohr (3). Sie sind mit voneinander unabhiangigen elektrischen Heizern
ausgeristet, damit jeder Teil auf eine gewlinschte Temperatur erhitzt werden
kann. Es ist damit einfach, das Natrium zu destillieren und von dem Na-

triumbehdlter in den Heizraum einzubringen.

Der Aufbau der Versuchsanlage filir Silikonol-Tropfen ist prinzipiell gleich.
Das Gefdf ist etwas kleiner mit der Abmessung 20 x 20 x 150 mm, ebenso sind
die Tropfen kleiner als die Natriumtropfen. Anstelle des Lasers wurde zur
Ermittlung der Ankunft des Tropfens im Aufnahmeraum eine Ultraschallschranke

(Viscolux USG 3) benutzt.

3.2. MeBtechnik

3.2.1. Temperatur, Druck und Filmaufnahme

Die Temperatur der heifen Fliissigkeit wurde mit zwei Thermoelementen gemes-
sen, wovon das eine an der inneren Wand des Heizrohrs und das andere an der
duBeren Wand der Sintermetallscheibe angebracht waren. Bei Natriumversuchen
betrug die Differenz zwischen beiden MeSwerten nur einige Grade. Bei Sili-

konolversuchen wurde ein zusdtzliches Thermoelement an der inneren Wand der

Sintermetallscheibe angebracht. Der Unterschied zwischen den beiden war




kleiner als ein Grad. Da es unmdglich ist, die genaue Temperatur bei der
Reaktion zu messen, muB sie nachtraglich analytisch abgeschdtzt werden,

siehe Anhang A.

Der dynamische Druckverlauf des Triggers sowlie der Fragmentation werden
iber DruckmeBkopfe (Kistler 603 B) aufgenommen, die an der Wand des GefidBes
angebracht sind. Dexr Verlauf des Drucks wird mit einem Oszillograph aufge-
zeichnet und nach dem Versuch abfotografiert. Diese zweli DruckmeBkopfe sind
in unterschiedlichen Abstédnden zum voraussichtlichen Reaktionsort angeord-
net. Unterscheiden sich die MeBwerte eines Reaktionsdruckereignisses von-
einander, dann kann aus diesen durch analytische Behandlung der wirkliche

Reaktionsdruck ermittelt werden, siehe Anhang B.

Als Hochgeschwindigkeitskamera wurde ein Modell Cordin Daynafax 374 A
eingesetzt. Die Aufnahmegeschwindigkeit kann bis auf 105 Bilder pro Sekunde
erhoht werden. Die Aufnahmedauer betrdgt insgesamt 4 ms fiir 1 x 105 Bilder
pro Sekunde. Die aufgenommenen Hochgeschwindigkeitsfilme kdnnen mehrere
wichtige Informationen liefern, z. B. zeitliche Ablidufe des Volumens der
Reaktionszone, deren Wachstumsrate und Beschleunigung. In vorliegenden
Versuchen ist der Explosionsdraht. im Aufnahmefeld angeordnet, damit der

Zeitpunkt der Explosion auf dem Film beobachtet werden kann.

Wird die Bewegung der Fliissigkeit in der Umgebung der Reaktionszone gemessen,
kann die zu jedem Zeitpunkt in der Reaktionszone eingeschlossene Fliissig-

keitsmenge ermittelt werden. Dazu wurde folgende MaBnahme ergriffen:

Wie in Abb. 5 gezeigt, ist eine leicht bewegliche diinne Aluminiumfolie oder
eine Silberdrahtspule nahe dem voraussichtlichen Reaktionsort aufgehidngt.
Die Folie oder Spule folgt der Bewegung der sie umgebenden Fliissigkeit.
Unter der Voraussetzung, daB die Trdgheit der Folie gleich grof wie die der
Fliissigkeit ist, kann die Bewegung der Folie oder der Spule mit der der

Flissigkeit gleichgesetzt werden.




Durch die Messung der Bewegung der die Reaktionszone umgebenden Fliissigkeit
kann eine quantitative Abschdtzung des Fliissigkeitsgehaltes in der Reak-

tionszone durchgefiihrt werden. Vorausgesetzt wird eine kugelsymmetrische

Expansionszone:
AVy = 43 (RS - RY) (1
v = V2~ My )
AV, = 43[R +x P - R} (2)
RV1 : Anfangsradius des Tropfens
sz : Radius der Reaktionszone nach einer gewissen Zeit
RL : Anfangsradius der betroffenen Kugel, gekennzeichnet durch den

Abstand der Folie oder Spule vom Zentrum der Reaktionszone

X : Bewegung der Flissigkeit

Unterscheiden sich die beiden Vglumen, VV und VL voneinander,
dann muB der Unterschied mit der in die Reaktion einbezogenen kalten Flis-
sigkeitsmenge identisch sein. Es ergibt sich der Fliissigkeitsgehalt in der
Reaktionszone.

und der Fliissigkeitsanteil FF

Fo= Ve /aV, (4)

Die Mdglichkeit des Einschlusses von Fliissigkeit in der Reaktionszone, die

sehr schnell expandiert, wurde von Beirak /43/ theoretisch vorausgesagt.
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Fliir Fragmente des Natriumtropfens konnte eine Nachuntersuchung durchgefithrt
werden, Da Natriumfragmente sehr leicht oxidieren, beschrankt sich die
Nachuntersuchung auf die Messung der GrdéBe der Fragmente und deren Auszih-
len. Die Fragmente, die nach dem Versuch aus dem GefdB herausgenommen
wurden, wurden zusammen mit dem Pentan in eine Glasschale gegossen und
gleichmdBig verteilt. Danach werden sie von oben abfotografiert. Auf dem
vergroBerten abgezogenen Bild werden die Durchmesser der Fragmente gemessen

und ihre Anzahl gezihlt.

3.3. Versuchsparameter

Die wichtigsten Versuchsparameter sind die Tropfentemperatur bzw. Kontakt-
temperatur und der externe Triggerdruck.

Die Kontakttemperatur ergibt sich zu:

N+ B (5)

P—;]_ﬁ(;‘ak heiBt “"Warmeeindringzahl"

Die spontane Keimbildungstemperatur kann nicht allgemein angegeben werden.
Sie hangt von den Eigenschaften der Oberflidche der beteiligten Fliissigkei-
ten ab, wie Fauske in /13/ zeigt. Beim Fliissig-fliissig-Kontakt, insbeson-

TK =

dere zwischen ineinander loslichen Fliissigkeiten, wird sie hdufig durch die

homogene Keimbildungstemperatur,'T , ersetzt, die ausschlieBlich eine

HN
physikalische Eigenschaft der kalten Fiissigkeit ist.

Aus der modifizierten Berthelot-Zustandsgleichung und thermodynamischen
Betrachtungen wurde abgeleitet:

Ty= (2773277 (6)
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Sie liefert eine Temperaturgrenze, jenseits der ein metastabiler Zustand

nicht mehr bestehen kann.

Die homogene Keimbildungstemperatur kann auch mit der Molekularkinetik
abgeleitet werden. Molekulare Fluktuationen sollen die iiberhitzte Fliissig-
keit destabilisieren. D. h., oberhalb einer bestimmten Temperatur, hier THN
genannt, bilden sich in sehr kurzer Zeit so viele wachsende Siedekeime, dafl
ein sehr rascher Umschlag vom metastabilen in den stabilen Zweiphasenzu-
stand erfolgt.

Die Keimbildungsrate J ergibt sich grob zu:

Joo N exp (- W/KT) (7)
N : Zahl der Molekiile pro Volumeneinheit
W : die zur Bildung einer Blase erforderliche reversible Arbeit
¥ : Boltzmann-Konstante (1.3804 x 10°>° J/k)

Wenn die Kennzahl W/KT, die "Gibszahl" genannt wird, einen bestimmten Wert,
etwa 11.5 nach /44/, liberschreitet, dann wird die Keimbildungsrate rasch
ansteigen. Da W praktisch nur von der Temperatur abhdngig ist, kann die
homogene Keimbildungstemperatur mit dieser Gibszahl errechnet werden. Die
sich aus vorliegenden unterschiedlichen Betrachtungen ergebenden beiden
homogenen Keimbildungstemperaturen sind praktisch gleich grofi. Fiir Pentan
wurde 145° C ermittelt.

Um das Fauske-Kriterium zu erreichen, muBl die heifie Fliissigkeit bis zu
einer Temperatur erhitzt werden, so daB die Kontakttemperatur iiber THN zZu
liegen kommt. Aus dieser Betrachtung wurde der Versuchsbereich fiir die

heifie Tropfentemperatur festgelegt:
(1) 120° < Na. Temp. < 400° ¢

Die Kontakttemperatur fiir Natrium-Pentan ist etwa 5% niedriger als die

Tropfentemperatur.
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(2) 200° ¢ ¢ Silikondl Temp. < 350° C
bzw. 110° ¢ < Kontakttemp. < 180° C

. . . . . 0
Die Pentantemperatur ist immer gleich der Raumtemperatur beli ca. 20" C

angenommen.

Zur Festlequng des erforderlichen externen Triggerdrucks waren einige Vor-
versuche notwendig. Daraus ergibt sich fiir die Paarung Natrium/Pentan:

{3) 2 bar< Triggerdruck PTr < 15 bar

Bei der Paarung Silikondl-Pentan kann ein kleiner Triggerdruck, etwa 1 bar

die Reaktion einleiten.

3.4. Versuchsdurchfiihrung

Die Versuche wurden wie folgt durchgefiihrt:
- Das ganze System wird mit Argongas gefiillt oder teilweise evakuiert.

- Natrium wird durch Destillation von dem Natriumbehdlter in das Natrium-

heizrohr gebracht. Silikondl wird von Hand in das Heizrohr eingefiillt.

- Das GefiaB wird mit Pentan gefiillt.

- Die heifle Fliissigkeit wird im Heizrohr bis zur gewlinschten Temperatur

erhitzt. Danach wird die Temperatur konstant gehalten.

- Die Filmtrommel der Kamera wird auf die gewiinschte Aufnahmegeschwindig-

keit, normalerweise 80 000 Bilder pro Sekunde, gebracht.

- Die Kondensatoren fiir die Belichtung und die Drahtexplosion werden gela-
den. Andere Anlagen wie die Laserschranke, die Verzdgerunsglieder und der

Oszillograph werden in Bereitschaft gebracht.

- Der VerschluB der Kamera wird aufgemacht. (Die Kameratrommel lduft so

schnell um, daB der Film mit normalem Licht nicht belichtet wird.)




- Durch Offnen des elektromagnetischen Ventils 1, siehe Abb. 2, wird ein
einzelner Tropfen durch die Sintermetallscheibe herausgedriickt.

- Sofort nachdem ein Tropfen gefallen ist, wird das elektromagnetische
Ventil 2 gedffnet, um den Druck im Heizrohr zu entlasten, damit sich kein

zusatzlicher Tropfen bildet.

Der anschliefende Versuchsvérlauf wird durch die Elektronik automatisch
geschaltet. Abb. 6 zeigt eine schematische Darstellung von zeitlichen

Abldufen der Ergebnisse.

~ Wenn der Tropfen den vorausgesetzten Reaktionsort erreicht, werden die
Blitzlichtlampen zugeschaltet, und nach einer gewissen Zeitverzdgerung die

Drahtexplosion geziindet und der Oszillograph angetriggert.

- ber eine Aufnahmedauer von insgesamt 4 ms, die identisch mit der Blitz-

lichtdauer ist, wird die Bilderserie aufgenommen.

- Der Verlauf des Reaktionsdrucks wird mit DruckmeBképfen gemessen, auf dem

Oszillograph aufgezeichnet und anschliefend abfotografiert.
- Die Fragmente werden nach der Durchfiihrung einer Reihe von Versuchen mit

gleichen Versuchsparametern aus dem unter dem GefdB angeordneten Ventil

entnommen.

3.5. Fehlerabschatzung

Die in der vorliegenden experimentellen Arbeit auftretenden physikalischen
MeBgrdBen sind mit gewissen Ungenauigkeiten behaftet. Diese haben ihre
Ursache in der beschrdnkten MeBgenauigkeit der verwendeten Gerdte und
Verstarker. Dadurch ergeben sich systematische MeBfehler. Hinzu kommen
subjektive Fehler des Beobachters bei der Auswertung. Dies ist zurilickzufiih-
ren auf mangelhafte Interpolationsfidhigkeit des Auges und Unschirfen des
Films. In der folgenden Fehlerabschdtzung werden diese beiden Fehlerquellen

zwar behandelt, aber nicht explizit unterschieden.
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{1) Temperatur TT

Systematische Fehler bei Temperaturmessungen kommen aus:

- Abweichungen von der Linearitdt der Thermoelemente im MeBbereich,
0
<17 ¢

Ungenauigkeit der digitalen Anzeige, < 0.8° ¢

Insgesamt [§T| < 1.8 °C
(2) Druck p
Der Druckmefifehler besteht aus folgenden Komponenten:
- Abweichung von der Linearitdt des MeBkopfes ¢ 0.3 %
- Abweichung von der Linearitdt des Verstdrkers < 1 %
- Ablesefehler auf dem aufgezeichneten Bild < 0.25 mm

Dies entspricht < 2.5%

Insgesamt [%§|< 3.8 %

Wegen des Abstands des MeBorts von dem Reaktionsort gibt es sicherlich
einen Unterschied zwischen dem MeBwert und dem wirklichen Reaktionsdruck.
Aus der Diskussion dariiber, die sich in Anhang B befindet, kann der Druck-
unterschied zwischen dem MeBwert und dem wirklichen Reaktionsdruck abge-
schatzt werden. Der wirkliche Reaktionsdruck sollte um den Faktor 1.2
groBer sein, als der MeBwert beim MeBkopf A.
(3) Zeitliche Zuordung
Bei der zeitlichen Zuordnung zwischen der Druckaufzeichnung und den Bil-
dern der Hochgeschwindigkeitskamera geht der Fehler meist auf zweli Ursachen

zurlick:

- Die Zeitauflosung der Hochgeschwindigkeitsfilme
0 <« to < 12.5/Us (bei 80 000 Bps)




- Der Ablesefehler von den Bildern, auf denen der Druck

aufgezeichnet ist. lto| <31 Ms.
Insgesamt —3.1}45 < t0 < 15.6 )As.

Ein Fehler aus der Abweichung der Schallgeschwindigkeit ist vernachlidssig-
bar, da der Abstand des Drahtexplosionsorts von dem DruckmeBort sehr klein
(ca. 10 mm) ist.
(4) Auswertung der Hochgeschwindigkeitsfilme
Die Hochgeschwindigkeitsfilme wurden auf eine Fldche mit Millimeterraster
projiziert und ausgewertet. Das Bild hat einen vierfach vergroBerten MafB-
stab verglichen mit dem Film. Der Fehler entsteht iilberwiegend beim Ablesen.
Der Ablesefehler ergibt sich auf dem vergrdBerten Filmbild maximal zu 0.2 mm.
Auf dem Originalfilm entspricht dies 0.05 mm, Sf.

Fliir eine lineare Funktion

ergibt sich der wahrscheinliche Fehler SF /45/,

' no2fv2c 2
SF = :.4::1 (;;k) § X, (8)

- Volumen der gesamten Reaktionszone (nach 100 ps)

2
—~ T 1 SF
vaz_{_Z_P_\LP_\Lz:;__ 1.75 (%) (9)
VV DV
- Wachstumsrate der Reaktionszone (nach 100 us)
5 V25

© 13,2 (%) (10)

SR, = .
Q/m Vi
- Beschleunigung der kalten Fliissigkeit in der Reaktionszone (nach 100/45)

—~— ,T/ '2 [
X vaJRwﬁ RS, . 23.4 (%) (11)
SRV = 5 .

Ryist- Ryi

- Gehalt der kalten Flissigkeit in der Reaktionszone. Aus Gl. (3)
und (8) ergibt sich



| L,
- wstY10k Dby Dhy) + 16 1R +xf' +RIT
" TRi6 (D3, - DY) - 43 LR +xP - R

nach 150/Ls ergibt sich 33.6 (%))

- Flissigkeitsanteil FF' Aus Gl. (4) ergibt sich

F o= jﬁi[1 + | éié + éZEQ )] (13)
A VV

mit Gl, (8) wird abgeleitet

5?; = 53@ + éivv = é‘é + 26V (14)

nach 150;15 ergibt sich 36 (%)

Die hier eingesetzten Werte von Durchmessern sowie der Wasserbewegung
stammen aus den Versuchsdaten mit Natrium-Pentan, siehe Abb. 12. Hierbei
nimmt die Wachstumsrate sowie die Beschleunigung nach 100/45 ihren maxima-
len Wert und der Fliissigkeitsteil FF nach 150,&5 seinen maximalen Wert an,
Nach dem maximalen Wert verringert sich jeder Relativfehler, z. B. ergibt
sich der Relatlvfehler des Fliisssigkeitsgehalts V sowlie des Flussigkeits-
antells 5F nach 500};5 von Beginn der Reaktion zu 10.5 % bzw 12.7%.

Die zeltlluhen Ablaufe der Reaktion haben so deutliche Tendenzen, wie
nachfolgende Versuchsergebnisse zeigen, daB trotz dieser Fehler gewisse
Aussagen aus Versuchsergebnissen und deren Interpretation méglich sind.




— 09 —

4, Versuchsergehnisse
4.1 Allgemeine Bemerkungen
4.1.1 Sjedeform

In den Versuchen ohne externen Trigger sowie wdhrend des Eintauchens des
Natriumtropfens in das Pentan, werden zwei unterschiedliche Siedeformen
beobachtet. Wenn die Tropfentemperatur iliber einen gewissen Wert, hier etwa
140°C, liegt, sieht die Grenzflache zwischen Dampf und Fliissigkeit sowie
die Oberfliche des Tropfens glatt aus. Bevor der Tropfen den Boden des
GefaBes erreicht, werden einige Dampfblasen, die die gleiche Gréfie wie der
Tropfen selbst haben, abgetrennt. Diese Beobachtungen weisen darauf hin,

daf Filmsieden stattfindet.

Unter 140°C ist der Tropfen von einem dickeren Vielblasengebiet umgeben.
Daher ist die Kontur des Tropfens nicht klar zu erkennen. Blasen werden
noch héufiger aufgebaut und abgetrennt als in dem ersten Fall. Diese Beo-

bachtung wird als ein typisches Anzeichen fiir eine Form des Blasen -und

Uberqangssieden gedeutet.

Diese beiden Siedeformen werden durch Beobachtungen mit der Hochgeschwin-
digkeitskamera zusdtzlich bestdtigt, siehe Kap. 4.2.2. Die gefundene mini-
male Filmsiedetemperatur von etwa 140°C stimmt mit Spieglers Filmsiedeexpe-

riment mit Pentan /46/ iiberein.

Im Falle von Silikondltropfen wurde nur Filmsieden beobachtet. Allerdings
muB klargestellt werden, daB die absolute Temperatur des Silikonéltropfens
stets hoher als die minimale Filmsiedetemperatur war, 6bwoh1 die Kontakt-
temperatur teilweise darunter lag. Die Dicke des Dampffilms ergibt sich zu
0.1 bis 0.2 mm nach der Abschiatzung auf den Hochgeschwindigkeitsfilmen
(Aufnahmegeschwindigkeit 3000 Bilder pro Sekunde).




4.1.2. Charakteristisc 1 des Triggerdruc

Der externe Trigger ist einer der wichtigsten Versuchsparameter. Vor der
Durchfilhrung der Versuche muBten daher die charakteristischen Merkmale des
Triggerdrucks bekannt sein. Da die Triggerdruckwelle in diesen Versuchen
durch eine Drahtexplosion erzeugt wird, kann die Grofie des Triggerdrucks
dadurch gedndert werden, dafl die dem Draht zugegebene elektrische Energie,
d.h. praktisch die elektrische Spannung fiir den Kondensator geandert wird.
Abb.9 zeigt einen typischen Verlauf der aufgenommenen Triggerdrucksignale.
Eine Triggerdruckwelle besteht normalerweise aus mehreren Spitzen. Die
erste Spitze ergibt sich nach der Anstiegzeit von einigen Mikrosekunden,
dann folgt die zweite Spitze. Da die Eigenfreguenz des DruckmeBkopfs 400k
Hz ist, kann eine Anstiegzeit kiirzer als 2.5 {s nicht genau damit gemessen
werden. Dieser Vorgang zwei hoher Spitzen, der insgesant ca. 30/;5 dauert,
wird praktisch als ein "Triggerdruckpuls" angesehen. Danach geht der Druck
fast auf Systemdruck zurilick. 50/15 nach Ankunft den erster Spitze folgt
eine dritte Spitze, die fast ein drittel von der ersten ist. Das Ergebnis
dauert etwa 10/15. Diese Druckspitze sollte aus der Reflexion der ersten
Spitze an dem Pentanspiegel stammen, weil es etwa 50 us dauert, bis die
erste Spitze nach der Reflexion an dem Pentanspiegel zum MeBort wieder
zuriickkommt. Nach der noch kleineren vierten Spitze folgt ein negativer
Druck, dessen Hohe im Absolutwert so groB wie die vierte positive Spitze
ist. Der negative Druck dauert ca. 80 us, aber dessen Absolutwert wird
immer kleiner. Der nachfolgende Druck bis zu 0.8 ms nach dem Anfang der
Triggerdruckwelle bleibt mehrfach niedriger als der erste "Triggerdruck-

puls" und nimmt negative Werte an

Da der externe Trigger ein Versuchsparameter ist, sollte er mit einem oder
durch mehrere Werte charakterisiert werden. In Tab. 2 ist eine Reihe von
Triggerdruckpulsen anhand von wichtigen Parametern reprédsentiert. Hierbei,
bedeutet "Druck" Hohe des "Triggerdruckpuls", "Impuls" die zeitliche Inte-
gration, det, und gPdv die gesamte Arbeit, die bei einer Drahtexplosion zur
Verfligung steht. Diese Arbeit wurde durch Auswertung der Hochgeschwindig-
keitsfilme abgeschdtzt. Die vorliegenden vier Werte sind proportional zu-
einander, Die qualitativen Verldufe der verschiedenen Triggerdriicke sind

untereinander dhnlich.
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Tabelle 2: Charakteristische Werte des typischen Triggerdruckpuls.

Nummer Elektrische Druck Impuls gpdv
Energie (J) {bar) (Pa.s) (J)

1 0.4 1.6 - -

2 0.49 2.4 1.3 1.5 1072

3 0.64 4.0 20 3.6 1072

4 0.81 5.0 2 5.0 102

5 1.0 6.4 30 - -

6 1.4 8.0 40 1.2 107"

7 2.0 11.0 52 2.2 -

8 2.5 15.0 62 2.2 107"

4.1.3. Uberblick tiber die Versuchsserien

In Tab. 3 und Tab. 4 sind die Versuche zusammen mit den wichtigen Versuchs-
parametern fiir die Paarung Natrium-Pentan sowie SilikonOl-Pentan zusammen-
gestellt. Dabei bedeutet "Temp.", die gemessene Temperatur der Natrium-
tropfen bezw. die abgeschédtzte Temperatur des Silikondltropfens. "Trig.
Druck" entspricht der Hohe des sogenannten "Triggerdruckpulses", siehe Kap.
4.1.2. Mit "R.Druck" wird der maximale Reaktionsdruck und mit "Verzdgerung"
der Zeitabstand zwischen der ersten Triggerdruckspitze und der Spitze des
Reaktionsdrucks, siehe Kap. 4.2.1., bezeichnet. "Impulsverhdltnis" bedeutet
das Verhéltnis zwischen dem Impuls des Reaktionsdruckpulses und dem des
Triggerdruckpulses. Diese drei abgeschdtzten Werte sind aus den aufgenomme-
nen Drucksignalen ermittelt. "Fragmentation" entspricht der Beobachtung aus
den Hochgeschwindigkeitsfilmen. "Analyse" bedeutet, daB der betreffende
Hochgeschwindigkeitsfilm ausgewertet wurde. Eine ausfilihrliche Auswertung
der Hochgeschwindigkeitsfilme, um die zeitlichen Verldufe der Reaktion zu
erhalten, wurde nur flir die Paarung Natrium-Pentan ausgefiihrt. AuBer der in
den Tabellen aufgefilhrten Versuche werden noch weitere Versuchsserien mit
beiden Paarungen, wobei in den meisten Fiallen nur Reaktionsdriicke aufgenom-
men worden sind, durchgefithrt. Aus den Werten der Tab. 3 und Tab.4 werden

folgende allgemeine Bemerkungen abgeleitet:



-~ Es gibt eine untere Schwelle fiir den externen Trigger um eine Reaktion

bezw. Fragmentation des Tropfens einzuleiten.

~ Die Reaktionen hangen von beiden, der Tropfentemperatur und dem

Triggerdruck ab.

- Zur Einleitung einer Reaktion werden bei der Paarung Silikondl-Pentan,

immer kleinere externe Trigger bendtigt.

- Die Impulsverhdltnisse fiilr die Paarung Silikondl-Pentan sind mehrfach

groBer als die von Natrium-Pentan.

Um die erste Aussage zu erldutern, sind die Versuchspunkte filir die beiden
Paarungen Tropfentemperatur und externer Triggerdruck in den Abb. 7, 8
eingetragen. Die beiden Abbildungen zeigen: Es gibt einen minimalen Trig-

gerdruck, genannt P , der erreicht werden mufi, um die Reaktion einzu-

Tr.min

1eiten.PTr min hédngt von der Tropfentemperatur bzw. der Kontakttemperatur

bei der Paarung Silikondl-Pentan ab. Das Minimum von P liegt etwa bei

Tr.nin
THN' also der homogenen Keimbildungstemperatur des Pentans. PTr.min

in beiden Richtungen der Tropfentemperatur bzw. der Kontakttemperatur an.

Uber die Versuchsergebnisse mit einzelnen Versuchsparametern und deren

steigt

weitgehende Diskussion wird in dem nachfolgenden Kapitel 4.3 detaillierter

berichtet.

4.2 _Ablauf der Reaktion

4.2.1. Verlauf des Reaktionsdrucks

Aus den gemessenen Druckverldufen der Reaktion konnen wesentliche charak-
teristische Merkmale des Reaktionsablaufs entnommen werden. Abb. 10 zeigt
in einem Vergleich den Druckverlauf der Reaktion mit der Paarung Natrium-
Pentan und den Triggerdruck allein. Der Verlauf A bzw. B ist mit ent-
sprechenden DruckmeBkoépfen aufgenommen, siehe Abb. 3. Wie in Abb. 10 deut-
licher zu erkennen ist, steigt die erste Druckspitze mit der Anstiegszeit 2
bils 3 Mus an. Diese Anstiegszeit muB sich aus der Eigenfrequenz des MeBkop-
fes, 400 kHz , ergeben. Der erste Druckpuls, mit 2 Spitzen, steht etwa 30
Ms an. In dieser Zeitspanne ist der Verlauf mit Reaktion und der des Trig-

gerdrucks allein vollstdndig identisch. Daher ist dieser Druckpuls "Trig-




gerdruckpuls" oder "Triggerdruckbereich" zu nennen. Danach folgt im Verlauf
mit Reaktion eine erneute Druckerhdhung mit der ldngeren Anstiegszeit von
20 pMs und dauert 60 bis BO/LS. Dies ist mehrfach langer als der Trigger-
druckpuls selbst. Durch diesen lidngeren Druckpuls unterscheiden sich deut-
lich der Triggerdruckpuls und der Druck infolge der thermischen Reaktion
zwischen dem Tropfen und der Fliissigkeit. Dieses zweite Ergebnis ist "Reak-
tionsdruck" zu nennen. Hierbei ist anzumerken, daB die Spitze in dem Reak-
tionsdruck des Verlaufs A hoher als die des Verlaufs B ist. Dies ist mit
der geometrischen Anordnung der MeBkOpfe zu begriinden. Wie Abb. 3 zeigt,
ist der MeBkopf A nidher dem vorausgesetzten Reaktionsort als der MeBkopf B.
Mit Hilfe beider Signale und des Rechencodes /54/, siehe Anhang B, kann der
wirkliche Reaktionsdruck am Reaktionsort abgeschdtzt werden. Daraus ergibt
sich, daB die Reaktionsdriicke am Reaktionsort nur um den Faktor 1.2 gréfer
sein'sollten, als die mit dem MeBkopf A gemessenen Druckwerte, d.h. der
hier gezeigte Druckpuls reprisentiert den Reaktionsdruck am Tropfen recht

gut.

Die Verzdgerungszeit der Reaktionsdruckspitze zur ersten Spitze des Trig-
gerdruckpulses ist etwa 50 S Es ist zu bemerken, daB keine Millisekunden
dauernde Verzdgerungszeit beobachtet wurde, d.h. die Reaktion der Paarung
‘Natrium-Pentan sollte immer einer “Prompten Fragmentation" nach Ando /42/

entsprechen.

Das Impulsverhdltnis bleibt bei etwa 1.5. Wie in der Tab. 3 gezeigt, nehmen
die Versuchsergebnisse mit anderen Versuchsparametern ebenfalls die glei-
chen Werte fiir die Impulsverhdltnisse an. Abb. 11 zeigt den typischen
Druckverlauf der Reaktion mit Silikondl und einem etwa gleich hohen Trigger
allein. Zundchst kommt eine Druckspitze an, die einige Mikrosekunden
dauert. Danach folgt der etwa 2o/ys daugrende Druckpuls, der aber nur
ungefdhr halb so hoch wie die erste Spitze ist. Diese beiden stammen aus
der Drahtexplosion. Im Druckverlauf der Reaktion scheint es anders. Nach
dem ersten Puls (Triggerdruckpuls) folgt eine Druckerhdhung mit mehreren
freien Spitzen. Nach etwa zo/as erreicht der Druck sein Maximum und fallt
dann ab. Dieses Druckergebnis dauert ldnger als 2504%5. Die beiden Druck-
verldufe mit und ohne Reaktion unterscheiden sich durch diese Druckerhd-
hung. Dies ist daher mit dem Reaktionsdruck beim SilikonOlversuch iden-

tisch,
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Auch mit Silikondltropfen wurde keine "Verzdgerte Fragmentation' mit bis zu

mehreren Millisekunden Verzogerung beobachtet.

Es ist nicht mdglich, die Druckverldufe von Natriumtropfen und von Silikon-
Oltropfen miteinander direkt zu vergleichen, weil die GroBen des Tropfens
sowie die Geometrie des Versuchgefdfies unterschiedlich sind. Aber es ist
festzustellen, daB das Impulsverhdltnis des Reaktionsdrucks zum Trigger-

druckpuls bei der Paarung Silikonol-Pentan mehrfach groBer als das bei der

Paarung Natrium-Pentan ist, siehe Tab. 3 und 4.

In Abb. 12 ist der zeitliche Ablauf eines typischen Versuches mit Fragmen-

tation fir Natriumtropfen bei T, = 150°C, PTr= 10 bar wiedergegeben. Alle

Werte mit Ausnahme des Druckverlaufs wurden durch direkte Auswertung des
Hochgeschwindigkeitsfilms genommen. Dabei zeigt das obere Diagramm die
zeitlichen Verldufe des Reaktionsdrucks und des Volumens des gesamten
Reaktionsgebietes, das mittlere, die der Wachstumsgeschwindigkeit und der
Beschleunigung der Grenzfldche und das untere Diagramm, die des Fliissig-
keitsgehaltes und der Vermischungsrate in der Reaktionszone. Die Reak-
tionszone ist als das netto expandierende Volumen, Vv’ definiert, siehe
Abb. 5. Die Werte im unteren Diagramm wurden mit der in Kap. 3.2.2 be-

schriebenen Methode abgeschatzt.

Abb. 13 gibt eine Serie von Bildern aus dem betreffenden Hochgeschwindig-
keitsfilm wieder. Die Aufnahmegeschwindigkeit ist 8000 Bilder pro Sekunde.
Die Bilder von Nummer 1 bis 13 entsprechen der urspriinglichen Bildfolge,
die Bilder nach Nummer 14 wurden ausgewdhlt. Die angeschriebenen Zeiten
beziehen sich auf den Zeitabschnitt nach der Ankunft des Triggerdruckpulses

am Tropfen.

In Abb. 14 ist das Wachstum des Volumens der Reaktionszone in der Reaktion
wie auf den Bildern beobachtet symbolisch wiedergegeben. Aus dieser Abbil-

dung ist auch der Fliissigkeitsanteil in der Reaktionszone zu entnehmen.




Aus den vorliegenden Diagrammen und der Bildserie 14Bt sich der Reaktions-
vorgang in folgende sechs Phasen unterteilen, Jede Phase ist mit einer

romischen Zahl gekennzeichnet, siehe Abb. 12.
(I) Filmsieden

- Zeitraum : ca. 1 ms vor Ankunft des Triggerdruckpulses
- Bildnummern: auf Abb. 13 : 1

Auf dem Bild wird folgendes beobachtet: Die Kontur der Oberfldche des
Tropfens erscheint dunkel, aber glatt. Obwohl der Dampffilm selbst er-
kennbar ist, sollte Filmsieden stattfinden. Der zentrale helle Fleck auf
dem Tropfen ist auf die Reflektion des Lichtblitzes zuriickzufiihren. In
dieser Phase wurde weder eine Bewegung noch Verformung des Tropfens beob-
achtet. Da die Fallgeschwindigkeit des Tropfens im Zustand des Filmsiedens
ungefahr 0.5 mm/Mms betrdgt, ist es nicht moglich, eine Fallbewegung zu
erkennen. In dieser Phase ist eine direkte Wechselwirkung zwischen dem
Tropfen und der Fliissigkeit nicht zu beobachten. Diese Phase entspricht
somit dem Ausgangszustand vor der Reaktion.

(II) Filmzusammenbruch und Direktkontakt

Zeitraum : Nach Ankunft des Triggerdruckpulses bis ca. 50 S,
Bildnummer: 2 bis 5

Der Filmzusammenbruch erfolgt so rasch, da der genaue Vorgang auf den
Bildern nicht beobachtet werden kann. Innerhalb von zwei Bildern, Bildnum-
mern 1 bis 3, d.h. wdhrend eines Zeitraumes von etwa 25 M wird die Fléache
des Tropfens teilweise weiB und silberfarbig. Auf dem Bild 2 ist dieser
Farbumschlag an der unteren Halbkugel des Tropfens passiert. Auf dem oberen
Teil des Tropfens ist ein relativ dicker Dampfraum zu beobachten, dessen
Kontur nicht rund, sondern recht unregelmdfig aussieht. Dieser Dampfraum
wird im Verlauf der Zeit, Bilder 3, 4 und 5, immer kleiner. Gleichzeitig
erfolgt ein Farbumschlag von silbrig weiB zu matt weiB in dem mittleren
Teil des Tropfens und wichst mit dem Zeitablauf.




In dem betrachteten Zeitraum wird weder ein deutlicher Druckanstieg, noch
ein wesentliches Wachstum der Reaktionzone beobachtet. Ein Fliissigkeitsge-
halt in der Reaktionszone ist noch nicht meBbar. Der hier beobachtete
Farbumschlag der Grenzflache von dunkel nach silber ist auf die Verdiinnung
des Dampffilms oder sogar auf die lokalen Direktkontakte zwischen dem
Tropfen und der Fliissigkeit zurlickzufihren., d.h. der Filmzusammenbruch
erfolgt innerhalb dieses Zeitraums, von etwa 25 {ts. So rasch ereignet sich
der Filmzusammenbruch, daB der genaue Vorgang auf den Bildern nicht beob-
achtet werden kann. Der spater erscheinende matte, weiBe Gilirtel im mittle-
ren Teil des Tropfens entspricht der mit dem Direktkontakt verbundenen
lokalen Verdampfung. Derartige Veranderungen beginnen nicht immer im unte-
ren Bereich des Tropfens, wo die Triggerdruckfront zuerst ankommt, sondern
oft wie hier gezeigt, in dem mittlerén Teil des Tropfen insbesonders dann,
wenn der Triggerdruck relativ niedrig ist. Diese Beobachtung wird bei der
Diskussion iliber den Mechanismus der Einleitung einer Reaktion beriicksichtig

werden.
(III) Rasche Verdampfung und Fragmentation

- Zeitraum : 50 - 125 ys

- Bildnummer : 5 - 11

Am Anfang dieser Phase, was der Bildnummer 5 bis 7 entspricht, breiten sich
weiterhin matte, weiBle Flecke auf der Oberfldche des Tropfens aus. Nach
100/us, Bildnummer 9, ist die Oberflidche des Tropfens vollstdndig weiBmatt.
In dem oberen Teil des Tropfens finden kleine Eruptionen statt, aber noch
ist keine sichtbare Verformung des Tropfens selbst zu beobachten. Die

Reaktionszone expandiert in alle Richtungen.

Wie aus Abb. 12 zu entnehmen ist, steigt der Reaktionsdruck an, ebenso die
Beschleunigung des Wachstums der Reaktionszone. Kurz vor 100/Ls wird der

> m/s2 erreicht. Mit einer kurzen Zeitverzdgerung,

maximale Wert von 1.2-10
etwa 30/;5, folgt auch das Maximum der Wachstumsgeschwindigkeit der Reak-
tionszone mit 8 m/s. Am Ende dieser Phase geht der Reaktionsdruck auf
Systemdruck zurilick und die Beschleunigung nimmt negative Werte an. Der
geringste Wert ergibt sich zu etwa —4.104 m/sz. Erst nach 87.5 us, Bild-
nummer 8, beginnt der Fliissigkeitsantell zZu steigen und erreicht innerhalb

von SO/us das Maximum mit 56%. In dem Zeitraum, in dem der Fliissigkeitsan-
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teil zunimmt, wird die ganze Oberflache des Tropfens weiﬂlich matt, siehe

Abb. 11, Bildnummer 9, 10 und 11. Diese Erscheinung ist deckungsgleich mit
dem Anstieg des Flilissigkeitsanteils in der Reaktionszone, also der Vermi-

schung mit Flissigkeit. Durch diese Abschdtzung ist hiermit zum ersten Mal
quantitativ nachgewiesen, daB eine Vermischung mit der umgebenden Fliissig-
keit stattfindet.

Punkt B auf Abb. 12 zeigt die Flissigkeitsmenge, die vegdampfen kénnte,
wenn alle thermische Energie des Tropfens zur Verdampfung der Fliissigkeit
beitragen wiirde. Weitere Diskussionen dariiber steht im nachfolgenden

Kap. 5.1.5. |

Bezogen auf den Gesamtablauf der Reaktion erreichen in dieser dritten Phase
der Reaktionsdruck, die Beschleunigung bzw. die Expansionsgeschwindigkeit
der Reaktionszone und die Vermischungsrate mit der Fliissigkeit, die maxima-
len Werte, Es ist daher anzunehmen, daB wihrend dieser Phase III, die ca.
75 ps davert, die wichtigsten Reaktionsvorgdnge, nédmlich Verdampfung der
erhitzten Fllissigkeit, Fragmentation des Tropfens und Vermischung mit der
Flissigkeit stattfinden. Daher wird diese Phase "rasche Verdampfung und

Fragmentation" genannt.
(IV) Ubergang

Zeitraum + 125 - 200 s
Bildnummer : 11 - 15

Wahrend dieses Zeitraums wird keine sichtbare Verdnderung an der Struktur
der Grenzschicht der Reaktionszone beobachtet. Die Reaktionszone wachst
weiterhin in alle Richtungen. Auch die kleinen Eruptionen, die schon in der

Phase III beobachtet worden sind, verstarken sich.

Der Reaktionsdruck geht auf den Systemdruck zuriick, es folgt kein weiterer
Druckpuls. Die Beschleunigung der Reaktionszone, die zum Ende der Phase III
negative Werte annahm, kommt noch einmal in den positiven Bereich zuriick.
Das zweite Maximum der Beschleunigung ergibt sich zu ca. 4*104 m/sz, d.h.
nur ein drittel des Maximums der Phase III. Nach 30 us erreicht sie noch-
mals negative Werte zuriick. Am Anfang der Phase IV éeht die Wachstumsge-

schwindigkeit auf 5.5 m/s zuriick, um danach wieder anzusteigen. Es wird ein



tWweites Maximum mit 6.5 m/s, das aber deutlich kleiner als das erste der
Phase III ist. Der Fliissigkeitsanteil in der Reaktionszone geht von 56% auf

40% zuriick. Die Vermischungsrate nimmt von 6 m/s auf 2 m/s ab.
(V) Langsame Vermischung und Expansion

Zeitraum : 200 - 500 Ms
Bildnummer 15 - 19

Die Oberfliache der Reaktionszone wird nicht mehr so glatt wie zdvor, son-
dern es werden, insbesonders am Ende dieser Phase V, Bildnummer 18 und 19,
kleine "Vorspriinge" nach der umgebenden Fliissigkeit auf der Oberfldche der
Reaktionszone sichtbar. Diese haben schatzungsweise einige zehntel Millime-
ter Tropfendurchmesser und erscheinen in den Bildern als weiBe Punkte auf
der Grenzfliche der Reaktionszone. Die Kontur der Reaktionszone wird zuneh-

nend unscharfer deutlich erkennbar am Ende dieser Phase V.

Der Reaktionsdruck ist offenbar nicht gréBer als der Systemdruck. Die
Wachstumsgeschwindigkeit der Reaktionszone bleibt jedoch im Zeitraum zwi-
schen 200 bis 400/45 fast konstant, bei 6 m/s. Daher wachst das Volumen der
Reaktionszone weiter. Die Vermischungsrate steigt wieder an und damit nimmt
auch Der Fliissigkeitsanteil zu. Allerdings ist das zwelite Maximum der
Vermischungsrate mit 4 m/s stets niedriger als das erste Maximum wahrend
der Phase III mit 6.5 m/s. Es wird daher vermutet, daB der Vermischungsvor-
gang in dieser Phase V auf andere Ursachen und Mechanismen zuriickgeht als
in der Phase III.

Das charakteristische dieser Phase V zeigt sich in einem weiteren Wachstum
der Reaktionszone und des Fliissigkeitsanteils in der Reaktionszone ohne daB
ein deutlicher Reaktionsdruck aufgebaut wird. Diese Phase wird deshalb

"Langsame Vermischung und Expansion" genannt.
(VI) Kondensation

Zeitraum : 500 us bis ca. 1ms
Bildnummer : 20 und 21
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In dem Zeitraum nach 500 ps wird kein weiteres Wachstum der Reaktionszone
in den Hochgeschwindigkeitsbildern beobachtet, 20 bis 21 auf Abb. 13. Die
Abgrenzunq zwischen der Flissigkeit und der Reaktionszone verschwimmt nach
und nach. Gleichzeitig werden zum ersten Mal Fragmente von Natrium sicht-
bar, deren Positionen teilweise mit den in der Phase V beobachteten "Vor-
spriinge" an der Oberflache der Reaktionszone libereinstimmen. Die Fragmente
konnen als weifie Punkte auf den Bildern erkannt werden. Diese weifien Punk-

te, also Fragmente von Natrium, sind insbesonders in Bild 21 zu sehen.

Die Wachstumsgeschwindigkeit der Reaktionszone sowie die Vermischungsrate
fdllt auf Null zuriick. Daher nehmen auch das Volumen der Reaktionszone und
der Fliissigkeitsanteil in der Reaktionszone ab. Wihrend der ersten 100/15
dieser Phase VI ist ein geringfligiges Wachstum des Volumens sowie des
Fliissigkeitsanteils zu beobachten. Anschlieflend nehmen diese Werte wieder
ab. Das erreichte Maximum der Wachstumsgeschwindigkeit, zum Beispiel,
bleibt jedoch um den Faktor 7 bis 8 niedriger ais das wihrend der Phase III
oder V. Da die Abnahme des Reaktionsvolumens auf der Kondensation des

Dampfes beruht, wird diese Phase VI mit "Kondensation" bezeichnet.

Nach dem Ende des hier beschriebenen ersten Reaktionsvorganges oder in dem
Zeitraum, wiahrend dessen sich die Reaktionszone wieder zusammenzieht, fin-
det manchmal eine zweite Reaktion statt (nicht gezeigt Abb. 13). Der damit
verbundene Druckaufbau ist zu klein, um ihn zu erkennen. Bei diesem Vorgang
findet, wie auf dem Hochgeschwindigkeitsfilm beobachtet werden konnte, eine
Zweite Fragmentation des zundchst unfragmentierten Anteils des Tropfens
statt.

4.2.3. 7u enf

Es wurden die beobachteten Vorgdnge und die charakteristischen Merkmale
einer typischen Reaktion mit Natrium und Pentan erldutert. Damit ist ge-
zeigt, wie eine Raktion ablduft. Es folgt nun die Zusammenfassung der

wichtigsten Beobachtungen des Reaktionsvorganges:

— Ein Reaktionsdruck tritt nach einer gewissen Verzdgerungszeit, etwa 50 us,
nach der Ankunft des Triggerdruckpulses auf. Er filhrt zu einem langeren
Druckaufbau, ca. 80}13 bei Natriumtropfen und ca. 250/us bei Silikondl-
tropfen, als der Triggerdruckpuls selbst, der nur 20 bis 30/Ms ansteht.
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- Das Impulsverhdltnis filir die Paarung Silikondl-Pentan ist mehrfach grofier

als fiir Natrium-Pentan,

- Der Reaktionsvorgang bei der Paarung Natrium-Pentan wird wie folgt

unterteilt:

(I) Filmsieden

(II) Filmzusammenbruch und Direktkontakt
(IT) Verdampfung und Fragmentation

(IV) Ubergang

(V) Langsame Vermischung

(VI) Kondensation

- Beim Wachstum der Reaktionszone findet eine Vermischung mit der um-
gebenden Fliissigkelt statt. Infolge dessen enthdlt die Raktionszone

eine gewisse Menge unverdampfter Fliissigkeit.
- Die Fragmentation des Tropfens findet iliberwiegend in der Phase III statt.

- Die Vermischung mit der Fliissigkeit findet iiberwiegend widhrend der Phase
IIT und Phase IV statt. Die Vermischungsmechanismen der beiden Phasen

gehen auf unterschiedliche Ursachen zurtick.

4.3 EinfluB der Versuchsparameter

4.3.1 Zeitlicher Verlauf bei verschiedenen Versuchsparametern

In den Abb. 15 bis 18 sind die Versuchsergebnisse wmit Natriumtropfen zum
Vergleich bei verschiedenen Versuchsparametern gezeigt. Alle Abbildungen
sind in der gleichen Weise wie in Abb. 12 dargestellt.

Abb., 15 zeigt die zeitlichen Verldufe der wichtigsten Werte des Reaktions-
vorgangs fiir eine niedrigere Tropfentemperatur von 120° . Als Triggerdruck
wurde hier auch 10 bar gewdhlt. Nach dem Film ist zu beobachten, daB kein
Filmsieden widhrend der ersten Phase stattfindet, sondern ein typisches
Ubergangssieden mit groBeren Dampfblasen. Nachdem die externe Triggerdruck-
front am Ort des Tropfens angekommen ist, steigt zundchst der Reaktions-
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druck mit einer gewissen Zeitverzdgerung von ca. 60 Ms an, die mit der in
Abb. 10 vergleichbar ist. Der Reaktionsdruck ist jedoch um etwa den Faktor
3 schmdler und um den Faktor 2 niedriger als der fiir hOhere Tropfentempera-
tur 150 °C in Abb. 12 gezeigten. Die Beschleunigung und die Geschwindigkeit
des Wachstums der Reaktionszone steigen ebenfalls an. Fast gleichzeitig
steigt die Vermischungsrate gefolyt vom Fliissigkeitsanteil in der Reak-
tionszone selbst. Damit ist die Phase III deutlich zu erkennen. Die er-
reichten Maximalwerte der Beschleunigung, der Wachstumsgeschwindigkeit und
der Vermischungsrate sind jedoch deutlich kleiner als die in Abb. 12 mit
der hohen Tropfentemperatur von 150 OC gezeigten. Danach geht der Druck auf
den Systemdruck zuriick und ebenso die anderen Werte. Dieser Zeitraum kann
wieder mit der Phase IV gekennzeichnet werden. Eine konstante Wachstumsge-
schwindigkeit der Reaktionszone und die Wiederherstellung der Vermischungs-
rate'erfolgen wiahrend der Phase V. Der Maximalwert der Vermischungsrate in
der Phase V ist jedoch nur halb so grof wie der in Abb. 12. Allgemein ist
folgendes festzustellen: Die Reaktion oder die Fragmentation lauft bei
niedrigerer Tropfentemperatur (120°C) nilder ab, als bei héherer Tropfen-

temperatur (150°C), wenn der gleiche Triggerdruckpuls angewandt wird.

Abb. 16 zeigt nun den Reaktionsvorgang bei einer hoheren Tropfentemperatur,
‘400 oC, aber gleichen Triggerdruck von 10 bar. Auch dieser Reaktionsvorgang
laBt sich in sechs Phasen wie in Abb. 12 mit der Tropfentemperatur von 150 %
unterteilen. Der maximale Reaktionsdruck ergibt sich zu 8 bar, der kleiner
als die 12 bar bei 150 °C ist. Die Beschleunigung und die Geschwindigkeit
des Wachstums der Reaktionszone nehmen niedrigere Werte an, wie auch die
Vermischungsrate und der Fliissigkeitsanteil. Aus den Ergebnissen ist fest-
zustellen, daB die Vermischung mit Flissigkeit bei 400 O¢ in Abb. 16 wih-
rend der Phase V verglichen mit der Reaktion mit der niedrigeren Tropfen-
temperatur, 120 oC, eine relativ groBere Rolle spielt, obwohl in den beiden
Fdllen nur relativ milde Reaktionen stattfinden. Der Versuch mit einer
mittleren Tropfentemperatur von 150 % ergab dem_gegeniiber die heftigste

Reaktion,

Vergleiche zwischen Versuche mit verschieden hohen externen Triggerdriicken
wurden ebenfalls durchgefithrt. Abb. 17 zeigt die ausgewerteten Reaktions-
vorgdnge eines Versuchs mit dem Triggerdruck PTr = 4 bar und der Tropfen-
temperatur TT = 180 oC, und Abb. 18 mit PTr = 8 bar und TT = 180 °C. Beide
gehen von einer gleichen Tropfentemperatur aus. Alle abgeschidtzten maxima-
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len Werte des Versuchs mit dem groBeren Triggerdruck, 8 bar, sind um den
Faktor 1.5 bis 2 groBer als die mit dem kleineren Triggerdruck mit Ausnahme
des Volumenverhdltnisses V/Vo. Die grof8ten Unterschiede ergeben sich beim
Reaktionsdruckpuls, der Beschleunigung des Wachstums der Reaktionszone und
der Vermischungsrate mit der Fliissigkeit, also wahrend der Phase III. Das
heiBt, daB ein externer Trigger nicht nur den Dampffilmzusammenbruch,

sondern auch die Verdampfungs- und Fragmentationsphase beeinflufit.

Trotz dieser Unterschiede sind die zeitlichen Verldufe der Wachstumsge-
schwindigkeit, der Beschleunigung der Reaktionszone und der Vermischungs-
rate der Fliissigkeit sowie des Fliissigkeitsantelils bei allen Versuchen
dhnlich. Die in Kap. 4.2.2 beschriebenen sechs Phasen sind auch hier deut-
lich zu unterscheiden. Daraus ergibt sich, daB die sinnvolle Unterteilung

in sechs Phasen im allgemeinen erscheint.

4.3.2 Reaktionsdruck und Verzogerungszeit

Um den EinfluB der Tropfentemperatur auf die Reaktion deutlich zu machen,

sind in Abhdngigkeit der Tropfentemperatur der maximale Reaktionsdruck in

Abb. 19 und die maximale Vermischungsrate mit der Fliissigkeit in der Phase
IIT in Abb. 20 flir das System Natrium-Pentan wiedergegeben. Die beiden

Diagramme zeigen folgendes:

- Fir den Triggerdruck, 10 bar, ergeben sich deutlich gréBere Reaktions-
driicke und Vermischungsraten (Faktor ~ 1.5) in dem Temperaturbereich

zwischen THN und TKr als auflerhalb dieses Temperaturbereichs.

- Bei kleinerem Triggerdruck, 4 bar, nehmen die Reaktionsdriicke fast gleich
hohe Werte an, also 3 bis 4 bar. Diese Werte sind immer kleiner als die
bei einem Triggerdruck von 10 bar jeweils gleich hohe Tropfentemperatur

vorausgesetzt.

- Auch bei hoherer Tropfentemperatur von 360 oC, ergibt sich der groBere
Reaktionsdruck von etwa 10 bar, wenn ein groBlerer Triggerdruck von 15 bar

aufgegeben wird.
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- Die Vermischungsrate bei kleinerem Triggerdruck von 4 bar, ist nur halb
so groB wie die beli 10 bar. Diese Auswertung wurde nur fiir eine Tropfen-

temperatur von 180 ¢ durchgefiihrt.

Die Abb. 21 zeigt den maximalen Reaktionsdruck im System Silikondl-Pentan
fiir die jeweilige Tropfentemperatur, dabei ist der Triggerdruck fast kon-
Stant zwischen 0.8 bis 1.3 bar. die Punkte auf der Abbildung kommen aus
einer Versuchsserie, die in Tab. 4 nicht beschrieben ist. Die gezeigten
Tropfentemperaturen sind mit der in Anfang A beschriebenen Methode korri-
giert worden. Sie entsprechen gerade der Tropfentemperatur vor Ankunft des
Triggerdruckpulses. Nach Anfang A kann insbesondere der Abfall der Ober-
flachentemperatur des Silikonoltropfens wdhrend des Filmsiedens nicht ver-
nachlassigt werden. Auch hier ist zu entnehmen, daB der sich aufbauende
Reaktionsdruck deutlich ansteigt, wenn die Kontakttemperatur TK lber THN:z
145 °C, liegt. Bei einer Kontakttemperatur von 180 %¢ erreicht der Reak-
tionsdruck sein Maximum. Der Unterschied zwischen diesem Maximum und den
niedrigeren Werten bei niedrigerer Kontakttemperatur liegt etwa bei Fak-
tor 2.5. Uber einer Kontakttemperatur von 180 O¢ nehmen die gemessenen
Reaktionsdriicke ab. Bei derartigen Versuchen wurde folgendes beobachtet:
Nach der Reaktion bleiben unfragmentierte Anteile des Tropfens im Zustand
des Filmsiedens bestehen, da zundchst nur ein Anteil des Tropfens an der
Reaktion beteiligt ist. Dieser Vorgang wird als "Teilweise Fragmentation"
bezeichnet. Der sich aufbauende Reaktionsdruck fdllt daher niedriger aus
als der bei niedrigerer Kontakttemperatur. Da es bei Versuchen mit Sili-
konol nicht méglich war, den Tropfen so zu erhitzen, daB eine Kontakttempe-
ratur iiber der kritischen Temperatur des Pentans, 198 OC, erreicht wurde,
ist der gemessene Bereich eingeschrdnkt. Dennoch ist eine Tendenz zu erken-
nen, daB sich die Reaktionsdrﬁcke im Temperaturbereich nahe von TKr bezogen
auf die Kontakttemperatur wesentlich reduzieren. Die Tendenz stimmt mit den

Versuchen mit Natriumtropfen, Abb. 19 iliberein.

Die Vefzﬁgerungszeit, die als der zeitliche Abstand zwischen dem maximalen
Triggerdruckpuls und dem maximalen Reaktionsdruck definiert ist, ist auch
ein wichtiger zu beriicksichtigender physikalischer Wert. Die Verzdgerungs-
zeit setzt sich grob aus folgenden physikalischen Vorgéngen zusammen:
Dampffilmzusammenbruch, erste Wechselwirkungen zwischen heiBen Tropfen und
kalter Fliissigkeit, bestimmt durch Warmeilibertragung und Verdampfung der
liberhitzten Fliissigkeit und schlieBlich Reaktionsdruckaufbau. D.h., die
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VerzOgerungszeit kann als eine charakteristische GroBe fiir die Auswirkungen
eines externen Triqgerdrucks auf den Reaktionsdruckaufbau angesehen werden.
Er bestimmt wesentlich die Heftigkeit der Anfangsphase der Reaktion. Abb,
22 und Abb. 23 geben die Verzogerungszeiten als Funktion der Tropfentempe-
ratur bzw. des Triggerdrucks flir die Paarung Natrium-Pentan wieder. Abb. 22
zeigt, daB fir Temperatur niedriger als TKr sich die Verzogerungszeit

verringert, dber T, steigt sie wieder an. Diese Funktion ist gegenldufig

zu der des Reaktioﬁgdrucks in Abb. 19. Abb. 23 zeigt weiterhin dieses
gegenldufige Verhalten der Verzdgerungszeit zum maximalen Reaktionsdruck
sehr deutlich. Eine kiirzere Verzdgerungszeit wird sich infolge einer hefti-
geren Wechselwirkung zwischen Tropfen und Flissigkeit zum Beispiel bedingt
durch einen hoheren Wiarmellbergang vom heiBen Tropfen zur kalten Flissigkeit
ergeben. Diese starkere Wechselwirkung filhrt zu einem h6heren Reaktions-

druckaufbau.

In Abb. 24 ist fiir die Paarung Silikonol-Pentan die Verzogerungszeit als
Funktion der Kontakttemperatur aufgetragen. Unterhalb einer Kontakttempera-
tur von 180 °c zeigt die Verzbgerungszeit ebenfalls eine abnehmende Tendenz
mit der Kontakttemperatur. Im Vergleich mit den Ergebnissen der Paarung
Natrium-Pentan scheinen die Verzodgerungszeiten des Silikonol-Pentan im
allgemeinen die kleineren Werte, durchschnittlich 40 gs, zu ergeben. Da ein
Versuch mit einer Kontakttemperatur tber 180° Cmbei der Paarung Silikondél-
Pentan nicht moglich war, ist offen, ob sich eine steigende Tendenz der

Verzogerungszeit iiber T r ergibt.

K

4.3.3 Zusammenfassung

Es folgt eine Zusammenfassung der Einflilisse der verschiedenen

Versuchsparameter auf die Versuchsergebnisse:

- Im Temperaturbereich THN<TK<TKr ergeben sich die heftigsten Reaktionen
mit hohen Reaktionsdriicken und Vermischungsraten mit der Fliissigkeit
bezogen auf einen gewissen Triggerdruck. Dieser Bereich ist daher als der
energetisch ergiebigste anzusehen. In diesem Sinne entspricht er gut der

seit langem bekannten "Thermischen Interaktionszone" (TIZ).
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- Der externe Triggerdruck setzt nicht nur die Reaktion in Gang, sondern er
beherrscht auch den ganzen Vorgang bis hin zum Aufbau des Reaktionsdrucks,
der durch die Verdampfung von iberhitzter Fliissigkeit und Fragmentation

des Tropfens verursacht wird.

~ Um eine voll ausgebildete Reaktion eines Tropfens bei extrem hoher

Tropfentemperatur, also weit iber T r der Flissigkeit, bezogen auf die

K
Kontakttemperatur zu erreichen, ist ein gréBerer externer Triggerdruck

erforderlich.

- Eine heftige Reaktion verbunden mit einem hohen Reaktionsdruck bedingt

eine kurze Verzdgerungszeit,

4.4 Energetik des Trigdgers und der Reaktion

Fir die auf den Bildern ausgewerteten Versuchen mit Natriumtropfen kann die
thermodynamische Arbeit der Reaktion mit der Gleichung (Pdv abgeschatzt
werden. Mit der gleichen Methode kann auch die gesamte thermodynamische
Arbeit des Triggers, die widhrend der Drahtexplosion freigesetzt wird, ab-
geschatzt werden. Allerdings steht nur ein geringer Teil dieser Triggerar-
beit der Reaktion zwischen heiBen Tropfen und kalter Fliissigkeit zur Verfii-
gung. In folgender Tabelle 5, sind einige typische Versuche mit Natrium-
tropfen beider Arbeiten mit der thermischen Energie (ohne Erstarrungsener-

gie) des Natriumtropfens verglichen.
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Tabelle 5: Vergleich zwischen thermischer Emergie und Reaktionsarbeit fiir
System Natrium/Pentan

V.19 V.20 V.36
Tropfentemp. 180 180 . 360
0
TT (7c)
Triggerdruck 4 ‘ 8 15
PTr (bar) /
Thermische Energie 11 27 32
“en ) -2 -1 -1
Triggerarbeit 3.6-10 1.2+10 2.2+10
(J)

. . -3 -2 -2
Reaktionsarbeit 5.6 10 5.1°10 8.6-10
(J)

Querschnittsfaktorx
des Tropfens zum  3.3.10 2 6.0 1072 3101072
Gefas

Diese Rechenbeispiele zeigen, daB eine hohere Tropfentemperatur und ein
groBerer Triggerdruck eine hohere Reaktionsarbeit mit sich bringen. Die
gesamte Triggerarbeit selbst ist groBer als die entsprechende Reaktionsar-
beit. Der wirksame Anteil der Triggerarbeit, der durch Multiplizierung mit
dem Querschnittsfaktor abgeschidtzt werden kann, ist jedoch erheblich klei-
ner als die Reaktionsarbeit. Die sich daraus ergebenden Werte betragen nur
ein zehntel bis ein fiinftel der jeweiligen Reaktionsarbeit. D.h. die einge-
setzte Triggerarbeit allein ist zu klein, um die Reaktion voll in Gang zu
setzen. Dabei spielt die thermische Energie eine dominante Rolle. Aller-
dings bleibt der Konversionsfaktor von thermischer in thermodynamischer

Arbeit sehr gering, bei etwa 0.3%.

4.5 Analyse der Fragmente von_ Natriumtropfen

Die Natriumfragmente erstarren nach einer Reaktion und kdnnen somit nachun-

tersucht werden. Feine Fragmente sind im allgemeinen kugelformig, obwohl es'
einige groBe Bruchteile mit Durchmesser gréBer als 1 mm, gegeben hat. Dies

ist ein sicheres Anzeichen, daB die Fragmentation vor der Erstarrung des

Natriums stattgefunden hat.
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Abb. 25 und Abb. 26 zeigen die Ergebnisse der Analyse der Fragmente. In
allen Fdllen ist ein fast gleicher externer Triggerdruck von etwa 10 bar
aufgegeben worden. als Tropfentemperatur wurde 120° c, 150° C, 200° ¢ und
400° ¢ ausgewahlt. Abb. 25 zeigt die Massenanteile der Fragmente fiir die
jeweilige Gruppe der Fragmente. Bei einer Tropfentemperatur von 120° ¢ und
400° ¢ ist der Anteil an Fragmenten, deren Durchmesser lber 1 mm grof ist,
etwa 50%. Das ist doppelt so groB wie der bel 150% ¢ bzw. 200° C. Hierzu
kommt, daB der Anteil von kleineren Fragmenten, also 0.2 bis 0.5 mm, bei
150° ¢ bzw. 200° C mehrfach grofler ist, als der bei 120° ¢ bzw. 400° C.
Diese Verhdltnisse stellen sich klar vor, wenn der durchschnittliche Durch-
nesser angenommen wird. Der durchschnittliche Durchmesser, D, fiir 150° ¢
sowie 200° ca. 1.2 mm ist deutlich kleiner als der fiir 120° C sowie 400° o
ca. 1.5 mm. Abb. 26 zeigt zahlenmdBige Anteile auch fiir jeweilige Gruppen
der Fragmente. Der Anteil der Fragmente bis 0.5 mm auf dem Durchmesser fir

150° ¢ und 200° C ist gréBer als der fir die andere Tropfentemperatur.

Aus diesen Ergebnissen der Nachuntersuchung der Fragmente ergeben sich
folgende Aussagen: Im Temperaturbereich zwischen 150o C und 2000 C hat
tatsachlich eine heftige Fragmentation stattgefunden, die zu feinen Frag-
menten filhrte. Dieser Temperaturbereich ist verbunden mit der "thermischen
Interaktionszone" (TIZ), bei der sich heftige Reaktionen mit hohen Reak-

tionsdriicken und Vermischungsraten mit Fliissigkeit ergaben.
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5. Diskussion der Versuchsergebnisse
lische a i yorgange

Im letzten Kapitel wurden Versuchsergebnisse liber den Reaktionsvorgang und
dessen Abhidngigkeit von Versuchsparametern beschrieben. Es konnte nicht nur
der qualitative Ablauf der Reaktion beobachtet werden, sondern es wurde mit
gewissen Einschrankungen, d.h. mit relativ hohem MeBfehler ( ~30%) und
unter der Voraussetzung der Kugelsymmetrie, auch eine quantitative Aussage
ermoglicht. In nachfolgenden Kapiteln wird flir jede einzelne Phase, in die
der Reaktionsvorgang unterteilt wurde, eine plausible physikalische Erkla-
rung gegeben. Teilweise werden plausible Hypothesen zur Erkldrung einge-

fihrt,

Die Filmsiede- und Kondensationsphasen (Phase I und IV) werden dabei ausge-
nommen, da das Filmsieden keiner neuen Erklarung bedarf und die Kondensa-

tionsvorgidnge nur eine geringfiigige direkte Beziehung zur Fragmentation des

Tropfens und der Vermischung mit der Flissigkeit haben.

Es wurde festgestellt, daB der Dampffilm beim Filmsieden durch eine Wirkung
des Triggerdrucks zum Zusammenbruch gebracht wird. In diesem Abschnitt wird
versucht klarzustellen, welcher Mechanismus dabei vorherrscht. Dies ist fiir
spdtere Uberlegungen zur ersten Wechselwirkung zwischen dem Tropfen und der
umgebenden Fliissigkeit sehr wichtig, weil diese Wechselwirkung moglicher-

weise vom Kontaktmode abhdngt.

Die Druckfront einer Drahtexplosion breitet sich ndherungsweise mit Schall-
geschwindigkeit in der Fliissigkeit aus. Diese Druckfront wird "Trigger-
druckfront" genannt. Das Druckverhdltnis, PTr/Psys betrdagt max. 15, d.h. es
handelt sich um eine kleine StoBfront. Es ist dabei anzunehmen, daB die
Bewegung der Flissigkeit hinter der Front und/oder hoherer Systemdruck

hinter der Front beim Zusammenbruch des Dampffilms bewirken.




Die Bewegung der Fliissigkeit, deren Geschwindigkeit wie folgt bestimmt
wird, .
R-R B

U= = (15)
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flihrt zur Bewegung der Grenzfldche zwischen der Fliissigkeit und dem Dampf-
film, und der hdhere Systemdruck selbst auch zur Kollabierung des Dampf-

films.

Der wirkliche Filmzusammenbruch steht jedoch unter dem Einfluf verschieden-
ster Faktoren wie z.B. drtliche Unterschiede der Filmstdrke. Grenzflachen-
wellen aufgrund der Beschleunigung der Flissigkeit u.a.m. Diese mikroskopi-
schen Einfliisse machen es sehr schwierig, prazise Modelle zum Dampffilmzu-
sammenbruch zu entwickeln. Deshalb werden nur makroskopische Modelle zum
Dampffilmzusammenbruch anhand der hier vorliegenden zwei Mechanismen vorge-

stellt und diskutiert.

Wie Abb. 27 zeigt, ist der Tropfen vor der Ankunft der Triggerdruckfront
von einem Dampffilm umgeben. Sobald die Triggerdruckfront an der Grenze
zwischen Dampf und umgebender Fliissigkeit ankommt, beginnt die Grenze sich
2u bewegen (der erste Mechanismus). Diese Geschwindigkeit kann statt mit
Gl. 15 die nur unter Zweiphasenbedingungen gilt, mit folgender Gleichung

fiir die Zweiphasenanordnung bestimmt werden:

4 2(%-8) 2PTr (16)
= - ) (2112)
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Abb. 28 zeigt die gerechnete Geschwihdigkeit der Phasengrenze als Funktion
des Triggerdrucks. Ein Triggerdruck von 10 bar entspricht einer Geschwin-

digkeit der Phasengrenze von 2.7 m/s.

Wird eine Dampffilmstdrke von 0.2 mm, wie aus dem Versuch mit Silikonél
gewonnen, angenommen, wirde es mindestens 75f;s dauern, bis es zum ersten
Kontakt zwischen dem Tropfen und der Flissigkeit kommt., Dieser errechnete
Zeitraum ist wesentlich groBer als der des wirklich beobachteten Vorgangs
des Dampffilmzusammenbruchs, der in Kap. 4.2.2 Phase II beschrieben ist. So
zeigt die Beobachtung, daB der Farbumschlag des Tropfens von dunkel zu weify
oder silbrig, Abb. 13, also innerhalb von Zsjus, stattfindet. D.h. es




besteht ein Widerspruch zwischen dem ersten Modell und dem Versuchsergeb-
nis. Es wird daraus geschlossen, daB der erste Mechanismus keine wesent-

liche Rolle beim Dampffilmzusammenbruch spielt.

Eine Triggerdruckfront durchlauft bei Schallgeschwindigkeit in etwa 7 s
die Umgebung des Tropfens. Solange der Triggerdruckpuls andauert, bleibt
ein hoher Druck in der Umgebung des Tropfens erhalten. Dieser hohe Umge-
bungsdruck kann den kugelsymmetrischen Filmzusammenbruch verursachen (der
zweite Mechanismus). Eine derartige Modellierung fiir den kugelsymmetrischen
Zusammenbruch wurde von Drumheller /47/ vorgestellt. Dieses Modell basiert
auf folgenden Annahmen: Kugelsymmetrie, Fliissigkeit inkompressibel, keine
Viskositdt der Fliissigkeit und keine Beriicksichtigung einer endlichen Geo-
metrie um den Tropfen. Um die Kinetik des Dampffilmzusammenbruchs abzu-
schatzen, wurde hier eine Nachrechnung mit einer vereinfachten Methode
durchgefiihrt. Zusdtzlich wurde eine weitere vereinfachende Annahme, d.h.
keine Temperaturerhdhung durch Warmeiibertragung an der Fliissigkeitsgrenze
getroffen. Abb. 29 zeigt eine schematische Darstellung der Rechengeometrie.

Die angewandten Gleichungen ergeben sich zu:

Rv.Fiv* S/Zéﬁ (R, ‘Psys)/PF (17)

(Rayleigh-Gleichung)

FER-RIg)=arfdl (Ry(R)-R)

(Masseniibergang durch Verdampfung und Kondensation)

- R (19)
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(Zustandsgleichung)




Die Dampfdichte fb wird mit G1. 18 und Gl. 19 eliminiert und die Filmstarke

5 statt des Radius des Dampfraums Rv wird verwendet:

(S+R-1S+ 38 = (R-Bslg 209
GRS = oy Ran () - R o)

2 . .
wobel VV = 471'1’\7' S, weil S<<RT ist.

Flir den erhohten Systemdruck Ps 5 der Triggerdruckfront wird der gemessene

Yy
Triggerdruck, der etwa 30 us, andauert, eingesetzt. Dabei wird zur Verein-
fachung der wahre Druckverlauf stufenformig angendhert. Als Verdampfungs-

bzw. Kondensationskoeffizient of wird der Wert 0.1 einhgesetzt,

Abb. 30 zeigt fiir geschmolzenes Eisenoxyd in Wasser ein Rechenbeispiel mit
dem vorliegenden vereinfachten Modell im Vergleich zu den Rechenergebnissen
von Drumheller. Obwohl es einen Unterschied, insbesondere gegen das Ende
des betrachteten Zeitraums gibt, sind die beiden Ergebnisse miteinander
vergleichbar. Moglicherweise ist der Unterschied durch den im vereinfachten
Modell nicht beriicksichtigten Warmeiibergang begriindet. Wenn zudem beriick-
sichtigt wird, daB der Temperaturunterschied zwischen Natrium- bzw. Sili-
kondltropfen und Pentan um ein vielfaches kleiner ist als derjenige zwi-
schen geschmolzenem Eisenoxyd und Wasser, kann das vorliegende vereinfachte
Rechenmodell zur Beschreibung des Vorgangs des Dampffilmzusammenbruchs bei

diesem Versuch mit Natrium- bzw. Silikondltropfen angewendet werden.

Abb. 31 zeigt ein Rechenbeispiel fiir die Natrium-Pentan-Paarung. Die Zusam-
menbruchszeit des Dampffilms, dessen Stdrke auch mit 0.2 mm angenommen
wurde, ergibt etwas weniger als 25/15. Sie stimmt gut z.B. mit dem Ver-
suchsergebnis iiberein, das in Kap. 4.2.2 beschrieben ist, daB ndmlich der
Farbumschlag des Tropfens innerhalb von 25/15 nach Ankunft der Trigger-
druckfront stattfand. Die mittlere StoBgeschwindigkeit der umgebenden Fliis-
sigkeit mit dem Tropfen ist etwa 7.5 m/s, d.h. lber zweimal grdfer als die
Geschwindigkeit der Grenze am vorderen Staupunkt des Tropfens durch die
Bewegung der Fliissigkeit hinter der Druckfront (siehe Abb. 28; 2.7 m/s).



Dieser Vergleich zeigt, daB die hier vorgestellte kugelsymmetrische Bewe-
gung der umgebenden Fliissigkeit zum Tropfen hin vorherrscht. Flir einen
anderen kleineren Triggerdruck z.B. von 4 bar, ergibt sich die gerechnete
Zusammenbruchszeit zu ca., 30us. Der beobachtete Farbumschlag des Tropfens
bei V.19 mit 4 bar Triggerdruck erfolgte nach der Ankunft der Triggerdruck-
front. Der Unterschied bleibt jedoch innerhalb des Fehlers der zeitlichen
Zuordnung, siehe Kap. 3.5. Im allgemeinen sind die beobachteten Werte immer
kleiner als die mit dem vorliegenden Rechenmodell gerechnefen Werte fiir die
Dampffilmzusammenbruchszeit. Dies ist moglicherweise damit zu erkldren, daB
die wirkliche Dampffilmstdrke kleiner als die hier eingesetzte Stdrke von

0.2 mm ist.

Aufgrund dieser Uberlegungen kann geschlossen werden, daf der Vorgang des
Dampffi;mzusammenbruchs mit dem kugelsymmetrischen Modell, angewendet auf
die Situation eine Erhéhung des Systemdrucks hinter der Druckfront,

makroskopisch erklart werden kann.

Eine Modellierung des wirklich ablaufenden Filmzusammenbruchs muB noch
feiner strukturiert werden. Die drtlichen Unterschiede in der Dampffilm-
stdrke und den Grenzfldchenwellen (Rayleigh-Taylor-Instabilitdt) durch
Abbremsung der Fliissigkeit spielen dabei eine grofie Rolle., Abb. 32 zeigt
auch die Druckerhéhung im Dampffilm kurz vor dem Zusammenstof mit dem
Tropfen. Bei dem wirklichen System muB dieser hohere Druck eine Abbremsung
der Fliissigkeit bewirken, die die Rayleigh-Taylor-Instabilitdt in Gang
setzt. Diese beiden Effekte lassen zundchst nur lokal direkte Kontakte
zwischen dem Tropfen und der Fliissigkeit zu,oder es bildet sich sogar ein
Fliissigkeitsstrahl infolge der Rayleigh-Taylor-Instabilitdt. Die Zusammen-
bruchszeit des Dampffilms selbst bleibt jedoch auch unter der Einwirkung
der Rayleigh-Taylor-Instabilitdt unverdndert, da sich die Instabilitidt erst

in der letzten Stufe des Zusammenbruchs des Dampffilms auszuwirken beginnt.

Nach dem Filmzusammenbruch findet ein Direktkontakt zwischen dem Tropfen
und der Fliissigkeit statt. Dabei findet zwischen den beiden ein Wirmeiiber-

gang durch Kontaktwdrmeleitung statt. Der WarmefluB ergibt sich zu:
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Durch zeitliche Integration und Beriicksichtigung der gesamten Kontaktflache
wird die gesamte Warme Q ermittelt, die von dem Tropfen zur Fliissigkeit

Ubertragen wird.

2 1,10
Q :J—T_EAK(—G—T* —-n;) AT\R—K (23)

Es folgt daraus, daB mit grdBerer Kontaktflédche AK und ldngerer Kontaktzeit
tK auch die ubertragene Warme grdfler wird. Diese Warmeiibertragung ist die
erste Wechselwirkung zwischen den Tropfen und der Flissigkeit. Die dadurch
Zur Flissigkeit ilibergehende Warme stellt eine wichtige Energiequelle f£iir
die nachfolgende Reaktion dar. So kann eine grdfiere Warmemenge Q zu einer
heftigeren Reaktion mit hdherem Reaktionsdruckaufbau und hoherer Wachstums-
rate der Reaktionszone filihren. Wenn berilicksichtigt wird, daB unter gleichen
Temperaturbedingungen der Einsatz eines grOfieren Triggers, z.B. 8 bar, eine
heftigere Reaktion mit hSherem Reaktionsdruck und hoherer Wachstumsrate der
Reaktionszone ermdglicht, als mit dem niedrigeren Triggerdruck von 4 bar,
siehe Abb. 17 und Abb. 18 ist einleuchtend, daB ein externer Trigger bei
dieser Warmelibertragung eine wichtige Rolle spielen muB. Aus diesen Argu-
menten folgt, dafl durch einen groBeren Trigger also die Kontaktfldche

vergofiert und/oder die Kontaktzeit verldngert wird.

5.1.2 Grenzfldcheninstabilitaten {Phase III)

Nach Dampffilmzusammenbruch finden zundchst lokale Direktkontakte zwischen
dem Tropfen und der Fliissigkeit statt. Die Fliissigkeit am Kontaktort wird
durch Direktkontaktwdrmeleitung liberhitzt, und verdampft. Insbesondere,
wenn die Kontakttemperatur iiber der spontanen Keimbildungstemperatur liegt,
muB eine spontane Keimbildung stattfinden, die zur momentanen Verdampfung
filhrt. Aus der Verdampfung der iiberhitzten Fliissigkeit erfolgt ein Druck-
aufbau bis zum Sdttigungsdruck entsprechend der Kontakttemperatur am Di-
rektkontaktort. Durch diesen 6rtlich hohen Dampfdruck werden die beiden
Flissigkeiten, also Tropfen und umgebende Fllissigkeit, zuriickgestoBen.
Gleichzeitig werden Dampfstromungen entlang der Grenzfldche angetrieben.
Dabei‘kénnen zwel Grenzflacheninstabilitaten entstehen, wie in Abb. 33




gezeigt. Eine Instabilitadt kann durch die hohe Beschleunigung verursacht
werden, die vom Dampf (leichte Phase) auf die beiden Flﬁssigkeiten (schwere
Phase) ausgelibt wird. Sie wird Rayleigh-Taylor-Instabilitdt (R~T) genannt.
Die andere Instabilitdt ergibt sich durch die 6rtliche Relativgeschwindig-
keit zwischen dem Dampf und der Grenzfldche. Sie wird Kelvin-Helmholz
Instabilitdt (K-H) genannt. R-T-und K-H-Instabilitdten beziehen sich auf
den Dampfdruck bzw. die Dampfgeschwindigkeit. In Abb. 33 ist eine plausible
Darstellung der Verteilung des Dampfdrucks und der Dampfgeschwindigkeit
gezeigt. Der Dampfdruck erreicht sein Maximum im Zentrum der lokalen Kon-
taktstelle und fallt zur Umgebung der Kontaktstelle hin ab. Die Verteilung
der Dampfstromungsgeschwindigkeit zeigt ein gegenldufiges Verhalten. Der
Wirkungsbereich der R-T~Instabilitdt liegt im Zentrum der Kontaktstelle der
K-H-Instabilitdt in der Umgebung der Kontaktstelle. Die Grenzfldchenwellen
aufgrund dieser beiden Instabilitdten, deren Wachstum schneller als die
Dampfdruckabsenkung ist, ermoglichen eine Fragmentation des Tropfens sowie

eine Vermischung mit der Fliissigkeit.

Nach Kelvin, zitiert in /33/, ergibt sich allgemein folgende Gleichung fiir
Grenzfldchenwellen nach der Linearisierung

2 pop, K -9 . oK®
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Das erste Glied dieser Gleichung entspricht der K-H-Instabilitdt, das
zweite Glied der R-T-Instabilitdt. Wenn {2>0, konnen die Amplituden der
Wellen exponential wachsen. Aus dieser Gleichung konnen folgende charakte-

ristischen Gr6fen allgemein fiir die Grenzfldchenwellen abgeleitet werden:

Kritische Wellenldnge Rayleigh-Taylor Kelvin-Helrholz
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als "kritische Wellenlange" wird die kiirzeste Welle bezeichnet, die entste-
hen kann. "Die am schnellsten wachsende Wellenldnge" wird jene genannt,

deren Wachstumsrate einen maximalen Wert annimmt.

Die durch den hohen Dampfdruck verursachte Beschleunigung der Grenzflache

ergibt sich zu:

R/
L

F%

wobei L eine Schicht im Tropfen bedeutet, O<LCR, die spidter an der Fragmen-

OT = (28)

tation beteiligt ist,

Abb. 34(A) zeigt die instabilste Wellenldnge flir den jeweiligen Dampfdruck
bzw. L und die der Wellenlidnge entsprechende Wachstumszeitkonstante, die
mit Gl. 27 und Gl. 28 errechnet wurden. Wenn der Dampfdruck nahe beim
kritischen Druck des Pentans liegt, sind die Wellen bei einer Lange von 50
bis 100 #um am instabilsten. Die Wachstumszeitkonstante in Abb. 32(B) zwi-
schen 1 und 10 45 ist kurz genug um eine Fragmentation des Tropfens zu

ermoglichen.

Die Dampfstromung kann unter der Voraussetzung einer stationdren isentropen

Zustandsanderung errechnet werden.

R/UZ Y2PR ( )[’I—(—%ﬁ)é’?l] (29)
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\Y ist hierbei die Reibungsziffer. Sie nimmt Werte zwischen O und 1 an.

Abb. 35 zeigt Rechenergebnisse zur Kelvin-Helmholz-Instabilitdt, die nit
Hilfe dexr Gl. 25, 26, 27 und 29 gewonnen wurden. So werden z.B. flr ¥= 0.1,
5 bis 10 m lange Wellen am instabilsten. Die Wachstumszeitkonstante ergibt
sich zu 0.5'v0.1/us. Diese Zahlen weisen darauf hin, daB durch die K-H-

Instabilitdt auch eine Fragmentation des Tropfens bewirkt werden kann.




Die vorliegenden Rechenbeispiele gelten fiir Instabilitdten an der Grenzfla-
che des Tropfens. Dazu wurde der vorliegende Mechanismus zur Grenzflachen-
instabilitat auf die Oberfldche der Fliissigkeit, also des Pentans angewen-
det. Da die Oberfldchenspannung des Pentans um den Faktor 10 kleiner ist
als die des Natriums, muB die Oberfldche des Pentans weitaus instabiler
sein. Diese Grenzfldcheninstabilitdt wiederum stellt eine Voraussetzung fiir
die Vermischung der Fliissigkeit in der Reaktionszone dar. Es ist einleuch-
tend, daB die beiden Phanomene, also Fragmentation und Vermischung, eng
miteinander gekoppelt sind. Die rasche Verdampfung der iiberhitzten Fliissig-
keit und die dadurch entstehende Beschleunigung der Fliissigkeiten und die
ortlichen Dampfstromungen verursachen die Fragmentation des Tropfens und

die Vermischung mit der Fliissigkeit.

Diese Rechenergebnisse zeigen andererseits, daB die beiden Instabilitdten

unterschiedlich und in verschiedenen Zeitrdumen wirken, siehe Tab. 6:

- K-H~Instabilitdt verbreitet sich relativ schnell in der Richtung parallel

zur Grenzflidche aus.

- Die infolge von K-H-Instabilitdt entstehenden Fragmente sollten vielfach

kleiner sein, als die infolge R-T-Instabilitdt,

- Die R-T-Instabilitdt wirkt relativ langsamer und die Fragmente sind grob
im Vergleich zur K-H-Instabilitdt. Die Wachstumszeitkonstante ist jedoch

immer noch klein genug, um eine Fragmentation zu bewirken.

- Zum Reaktionsablauf ergibt sich daraus, daB keine Dampfstromung d.h.
keine K-H-Instabilitdt wieder zu erwarten ist, sobald das Reaktionsgebiet
die ganze Oberfliche des Tropfens iiberdeckt. Dies diirfte der Situation
auf Bild 9 und 10 in Abb. 13 entsprechen, wo die ganze Oberfldche des

Tropfens matt geworden ist.
Aus diesem Vergleich und dieser {berlegung wird gefolgert:
- Die K-H-Instabilitdt spielt lediglich eine grofie Rolle bei der schnellen

Ausbreitung des Reaktionsgebietes mit sehr feiner Fragmentierung und

Vermischung.




- Die R-T-Instabilitédt verursacht die Fragmentation und die Vermischung’
nachdem sich das Reaktionsgebiet iliber die ganze Oberflache des Tropfens

ausgebreitet hat.

Da die Ausbreitung der K-H-Instabilitédt sehr schnell vor sich geht, ist es
nicht mdéglich, die Vorgidnge von dem kleinen Tropfen mit der Hochgeschwin-
digkeitskamera aufzunehmen. Es hat den Anschein, daB der EinfluB auf den
wirklichen Fragmentations- und Vermischungsvorgang relativ gering ist. In
einem System mit einer grofien Menge der heiflen Fliissigkeit sollte jedoch
die K-H Instabilitdt eine wichtige Rolle spielen, denn die schnelle Aus-
breitung des Reaktionsgebietes kann zu einem gleichzeitigen hohen Dampf-

druckaufbau fiihren.

Andererseits gilt fiir den kleinen Einzeltropfen, daf die Fragmentation
sowie Vermischung iiberwiegend auf der R-T Instabilitdt basieren, insoweit

eine optische Beobachtung moéglich ist.
Mit der von Filmbeobachtungen abgeschidtzten Beschleunigung des Wachstums
der Reaktionszone kann eine Vermischungsrate der R-T-Instabilitat fiir die
umgebende Fliissigkeit berechnet werden:

= A-LTRAa~ (30
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Damit ergibt sich die Vermischungsrate pro Einheit der Oberfliche zu:
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wobel nach Corradini A=4 - Ac ist, Ac bedeutet den Anteil der Direktkon-

taktfldche, der hier einen Wert von 0.5 annimmt.

Abb. 36 zeigt die Rechenergebnisse zur Vermischungsrate im Vergleich mit
den Versuchsergebnissen. Dabei wurde fiir ein Versuchsergebnis der maximale
Wert der Vermischungsrate in der Phase III angenommen, siehe Abb. 12.
Obwohl die Versuchsergebnisse etwas davon abweichen, ist die Tendenz der




beiden dhnlich und in guter Ubereinstimmung fir den Fall A=2. Dies weist
darauf hin, daB der optisch beobachtbare Vorgang der Vermischung mit der
Fliissigkeit sowie auch der Fragmentation des Tropfens mit der R-T-Instabi-

litdt erkldrt werden kann.

Die Analyse der Fragmente unterstlitzt zusatzlich diese Aussage. Die Durch-
messer der meisten Fragmente liegen in einem Bereich von 0.05 bhis 0.5 mm,
die mit den auf R-T-Instabilitdt zu erwartenden Fragmentdurchmessern ver-
gleichbar sind. Aufgrund der Anwesenheit der noch feineren Fragmente kann

ein Effekt der K-H-Instabilitdt nicht ausgeschlossen werden.

Durch Fragmentation des Tropfens wird die gesammte Oberflache des Tropfens
bzw. die Direktkontaktfldche zwischen dem Tropfen und der Flissigkeit
vergroBert. Dies fllhrt zu weiteren Wechselwirkungen zwischen dem Tropfen
und der Flissigkeit in Form von Warmelibergang, Verdampfung der iliberhitzten
Flissigkeit, und infolge dessen Druckaufbau im Dampfraum. Der Druckaufbau
dauert solange an, bis der Druckaufbau durch Verdampfung von Flissigkeit
und Druckabnahme durch die Expansion der Reaktionszone im Gleichgewicht
sind. Mit dem Wachstum der Reaktionszone wird die Moglichkeit, neuen Di-
rektkontakt zwischen dem Tropfen und der Fliissigkeit zu erreichen, immer
weniger, und schlieflich nach Erreichen eines Druckmaximums beginnt dieser

wieder zu fallen.

U ermi u P e IV

Nach Erreichen der maximalen Werte in der Phase III nimmt der Dampfdruck
bzw. die Wachstumsbeschleunigung der Reaktionszone ab. Der (bergang in die
Phase IV findet statt, siehe Abb. 12. Dabei koénnen zwar noch Wechselwirkun-
gen stattfinden, aber wegen des anwachsenden Dampfraums nimmt die Zahl der
Direktkontakte zwischen den Tropfen, den Fragmenten und der Fliissigkeit
weiter ab. Dadurch wird die Verdampfungsrate und die Wachstumsrate der
Reaktionszone stark reduziert. Gleichzeitig wird die Grenzfldche zwischen
Fliissigkeit und Reaktionszone wieder stabil, da sich die Beschleunigung der
Fliissigkeit umkehrt. Diese Verlangsamung der Grenzflichenbewegung fiihrt zu
einer wachsenden Geschwindigkeitsdifferenz zwischen der Grenzflache selbst
und den Fragmenten, die infolge ihrer Tragheit eine groBere Geschwindigkeit
in Richtung auf die Grenzfliche hin beibehalten. Dadurch erreichen Fragmen-




te des Tropfens die Grenzfldche und kdnnen in die Flissigkeit eintauchen.
Dies hat eine erhohte Warmelibertragung zwischen den Fragmenten und der
umgebenden Fliissigkeit und damit eine zusatzliche Verdampfung zur Folge.
Das dadurch neu entstehende Mehrphasengebiet erweitert die Reaktionszone
und es bildet sich eine neue Grenzflache. Selbstverstdndlich bedeutet dies

auch eine weitere Vermischung mit der Fliissigkeit.

Zu diesem Vorgang konnen zwar keine quantitativen Angaben gemacht werden,
er war jedoch auf den Hochgeschwindigkeitsfilmen klar zu beobachten. Die
“Vorspriinge" zur Fliissigkeit hin auf der Oberfldche der Reaktionszone, die
in Kap. 4.2.2 phase IV,V, beschrieben sind, sind als ein Eintauchen der

Fragmente zu sehen.

Aus der vorhergehenden Diskussion der Versuchsergebnisse ist nachgewiesen,
dafi das Eintauchen von Fragmenten in die umgebende Flissigkeit als der
Hauptmechanismus zur Ausbreitung der Reaktionszone wdhrend der Phase V
anzusehen ist. Er bleibt bis zur Abkilhlung der Fragmente erhalten.

In Abb. 37 sind die einzelnen Vorgdnge bzw. Phase I bis VI der Reaktion,
wie sie in den vorausgegangenen Kapiteln beschrieben wurden, noch einmal
schematisch zusammengefaBt. Der vorliegende Fragmentationsmechanismus in
der Phase III beruht zwar auf hydrodynamischen Vorgangen, namlich der
Ausbildung von Grenzfldchenwellen, aber diese hydrodynamischen Vorgdnge
werden nicht durch externe Druckwellen oder Geschwindigkeitsdifferenzen
ausgeldst, sondern durch den thermodynamisch bedingten Druckaufbau, infolge
lokaler Verdampfung. Es handelt sich deshalb bei der diskutierten Modell-

vorstellung um eine thermisch bedingte Fragmentation.

5.1.4 Abschitzung der minimalen Vermischungsenergie

In vorausgegangenen Kapiteln wurde gezeigt, daB eine Vermischung mit der
ungebenden Flissigkeit in der Reaktionszone in der Phase III sowie V statt-
findet. Es wurde eine plausible Erklarung dafiir gegeben. In diesem Kapitel
wird der Vermischungsvorgang vom Standpunkt der Energetik aus diskutiert,
ob und unter welchen Bedingungen diese Vermischung mit der Flissigkeit

stattfinden kann.




Cho et al. /48/ gibt eine Methode zur Abschdtzung der notwendigen Energie
fiir einen vereinfachten hypothetischen Fragmentationsvprgang an. Diese
Methode wurde ohne Verdnderung zur Abschdtzung der notwendigen Energie zur
Vermischung mit der Fliissigkeit angewendet. Folgende Voraussetzungen werden
getroffen: Die Fliissigkeitsteilchen haben alle dieselbe Grofle, Kugelform
und Geschwindigkeit. Wechselwirkungen untereinander gibt es nicht. Wie

Abb. 38 zeigt, ist der Vermischungsvorgang in folgende Stufen unterteilt:
1) Aufbrechphase

Zur Zerteilung in kleine Fliissigkeitsteile ist folgende Energie

erforderlich:
Eg= N (4nRZ) o (33)

2) Bewegungsphase

Fein verteilte Fliissigkeit expandiert und bewegt sich durch den
Dampfraum. Dazu werden kinetische Eenergie und Reibarbeit bendtigt.

Diese ergeben sich zu:
N (4tR3/3) o U2/ 2
Re/ 30 o U (34)
Er.= NemRe(pU%/2)L
R~ ) F% ;% = 0 (35)
wobei LO die durchschnittliche Mischungsweglédnge ist.

Wird die Anzahl N der Teilchen der Fliissigkeit durch das Mischungsvolumen

VF ersetzt, erhdlt man hierfiir:

2
Ey = vaFU /2 (36)
2
Bei der Berechnung kann die Vermischungsrate VF/47tRZ als UF und die Dicke
der Reaktionszone als L. verwendet werden. Fiir R, wird der durch R-T-Insta-

0 F |
bilitdt abgeschitzte Wert angenommen. Die Berechnung ergibt folgende Werte: i




4

Eg = 1,5 10 (J3)

Eys = 5,4 1073 (J)
1 -3

Eg = 2,6 10 (J)

Die thermische Energie des Tropfens ohne die Schmelzwdrme ergibt sich zu:

=1
i

jQT VT CppdT = 28 (J) (37)

flr T, 150° C; Natriumtropfen.

T

Daraus folgt, daB die abgeschitzte Vermischungsenergie sehr klein im Ver-
gleich nicht nur zur vorhandenen thermischen Energie, sondern auch zur
thermodynamischen Energie der Reaktion, siehe Tab. 5, ist. Energetisch
betrachtet ist dies ein Nachweis, daB eine Vermischung der Fliissigkeiten

in der vorliegenden geometrischen Anordnung mdglich ist.

5.1.5 Interne Energiebilanz der Reaktionszone

Die fein unterteilten Flissigkeitsteilchen in der Reaktionszone wirken als
Warmesenke fiir den heiBlen Tropfen oder dessen Fragmente. Um sie zu verdamp-
fen wird eine gewisse Warme benotigt. Um die Gesamtenergiebilanz zu verste-
hen, ist es notwendig, den Anteil der zur Verdampfung der untermischten
Flissigkeit erforderlich ist, zu bestimmen und mit der thermischen Energie
des Tropfens zu vergleichen. Hierzu wird eine grobe Abschiatzung durchge-
fiihrt,

Nahezu die gesamte thermische Energie des Tropfens steht zur Erhitzung und

Verdampfung der Flissigkeit zur Verfligung. Diese ergibt sich flir Natrium:
Er = pVil el Tr = Teair )+ W (38)

Flr TT = 150D C erhalt man ET Zu etwa 64 J.

Das Volumen der Fliissigkeit, das mit E_ verdampft werden kann, ist:

T

-5}M¢FH§F—E)+‘Nv] (39)



Mit den betreffenden Zahlen errechhet sich ein Wert von ca. 0,27 cm3.

Auf Abb. 12 ist diese Fliissigkeitsmenge in der Reaktionszone in Punkt B
angezeigt. Wenn alle thermische Energie des Tropfens zur Verdampfung der
Fliissigkeit beitrdgt, kann iliber den Punkt B hinaus keine weitere Fliissig-
keitsmenge in der Reaktionszone verdampft werden. Mit anderen Worten, die
untermischte Fliissigkeit in der Reaktionszone wirkt sich oberhalb des
Punktes B als Warmesenke in der Warmebilanz aus. Die untermischte Fliissig-
keit, die wahrscheinlich aus kleinen Trdpfchen besteht, hat eine groBe
Gesamtoberfldche. Es ist daher moglich, daB diese innere Wdrmesenke den
groferen Teil des Warmeiibergangs zwischen Dampf und Fliissigkeit ausmacht.
Daraus ergibt sich folgende Aussage: Bei einer wirklichen Reaktion sollte
wegen der inneren Wiarmesenke der Zusammenbruch der Reaktionszone friither
erfolgen als bei einer vorausgesagten Reaktion bei der eine Vermischung mit
der umgebenden Flissigkeit nicht beriicksichtigt ist. Es gilt ferner, daB
die Reaktionszone bei Vermischung mit Fliissigkeit nicht so weit anwachsen

wird, wie ein Modell ohne Vermischung bestimmt.

5.2 Rolle der homogenen Keimbildungstemperatur (T”N—Kriterium)

Die Versuchsergebnisse mit Natriumtropfen haben ergeben, daB die Reaktion
heftiger ablduft, wenn der Tropfen iliber TﬁN‘des Pentans erhitzt wird. Die
Versuchsergebnisse mit Silikondl zeigen ebenfalls, daB der aufgebaute Reak-
tionsdruck deutlich ansteigt, wenn die Kontakttemperatur liber THN liegt. Da
ein hoher Reaktionsdruck mit einer feinen Fragmentation des Tropfens sowie
einer intensiven Vermischung mit der kalten Fliissigkeit verbunden ist, ist

einleuchtend, daB TH eine wichtige Rolle bei der Siedefragmentation

N
splelt,

Diese Versuchsergebnisse und deren Auslegung liegen innerhalb der Ergebnis-
se, die bisher von verschiedenen Autoren angefiihrt wurden. In den neuer-
dings vorliegenden Versuchen dieser Arbeit mit Silikondltropfen wurde an-
hand der Hochgeschwindigkeitsfilme folgendes Reaktionsverhalten detaillier-
ter beobachtet. Es ist in Abb. 35 und Abb. 40 dargestellt.

- Fall 1 TK < THN Abb. 39




Nach dem Dampffilmzusammenbruch hat sich zuerst ein lokales kleines Mi-
schungsgebiet ausgebildet. Danach wuchs das Mischungsgebiet weiter bis die
ganze Oberflache des Tropfens eingenommen wurde. Gleichzeitig expandierte

das Mischungsgebiet. Der Zeitraum betrdgt etwa 300 us.

- Fall 2 TK > THN Abb. 40

Nach der Ankunft der Triggerdruckwelle bedeckte zuerst eine weifle Schicht,
die der Reaktionszone entspricht, die ganze Oberfldche. Dies dauerte etwa

50 Ms, dann wuchs die Reaktionszone rasch weiter.

Daraus wird folgender einfacher Mechanismus vermutet. Uber THN verdampft
die iiberhitzte Fliissigkeit ohne Verzdgerung. Das heiBt, wenn TK > THN ist,
kann an verschiedenen lokalen Direktkontaktstellen gleichzeitig ein schnel-
ler Aufbau des Dampfdrucks stattfinden. Dies bewirkt einen hohen Reaktions-
druck und in der Folge heftige Instabilitdten, die die Fragmentation'des

Tropfens sowie die intensive Vermischung mit der Fliissigkeit verursachen.

Die vorliegenden Versuchsergebnisse, nicht nur aufgnommene Hochgeschwindig-
keitsfilme, sondern auch Reaktionsdruckmessungen, siehe Abb. 19 und Abb. 21,
weisen darauf hin, daB das Fauske-Kriterium eine wichtige thermische Bedin-
gung fliir eine heftige Dampfexplosion ist. Aber es gilt auch, daB eine Reak-
tion mit Fragmentation des Tropfens im Temperaturbereich niedriger als '1‘HN
nicht ganz auszuschlieBen ist, siehe Abb. 19. Es haben Reaktionen, die nicht
50 heftig wie die mit einer hoheren Tropfentemperatur abliefen, tatsachlich
stattgefunden. Also ist das T, -Kriterium nicht eine notwendige, sondern nur

HN
eine hinreichende thermische Bedingung fiir eine heftige thermische Reaktion.

2.3 Rolle des externen Triggerdrucks

Die vorliegenden Versuchsergebnisse zeigen, daB ein erforderlicher Trigger-
druck zur Einleitung der Reaktion zwischen dem Tropfen und der umgebenden
Flissigkeit von der Tropfentemperatur abhdngt, siehe Abb. 7 und Abb. 8. Im

Temperaturbereich liber T, . bezogen auf die Tropfentemperatur (Natriumtrop-

BN
fen) bzw. die Kontakttemperatur (Silikondltropfen) nimmt der erforderliche
Triggerdruck mit der Tropfentemperatur zu. Dafiir wird folgende Erklarung

gegeben:
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- Aus der Literatur ist bekannt, daB die Stabilitdt des Filmsiedens vom
Temperaturunterschied der beteliligten Materialien abhdngt. Von Yao /6/
wurde beobachtet, daB die spontahen lokalen intermittierenden Direkt-
kontakte der beiden Materialien beim Filmsieden immer seltener wurden,
je hoher die Temperatur des heiflen Materials war. Dieses gilt insbeson-
dere fiir Temperaturen liber der kritischen Temperatur TKr der kalten

Fliissigkeit.

- Im Falle einer externen Storung, hier infolge der Triggerdruckwelle,
sollten dhnliche Verhdltnisse vorliegen. Wegen der hoheren Temperatur
wird vor einem Direktkontakt mehr Fliissigkeit verdampft. Dadurch werden
der Filmzusammenbruch und der anschlieBende Direktkontakt, der die

Reaktion einleitet, verzOgert oder sogar ganz verhindert.

Bei Temperaturen unter THN nimnt der erforderliche Triggexdruck mit Abnahme
der Tropfentemperatur auch zu. Daraus kann geschlossen werden, daB die
Abnahme der thermischen Energie des Tropfens durch den externen Trigger-

druck kompensiert werden muf.

Andererseits zeigen die Versuchsergebnisse, siehe Abb. 7 und 8, daB der
Natriumtropfen mindestens 3 bar als externen Triggerdruck bendtigt, wihrend
flir Silikondl ca. 1 bar ausreichten. Es muB auBerdem beriicksichtigt werden,
dafl bei einer Kontakttemperatur in Hohe von THN die Tropfentemperatur fiir
Silikondl hdéher ist, als die fiir die Natriumtropfen. Wiirde angenommen, daf$
der externe Triggerdruck nur den Zusammenbruch des Dampffilms bewirkt,
miBte bei gleich hohem minimalem Triggerdruck bei beiden Materialpaarungen
Na-Pentan und Silikondl-Pentan, eine Reaktion erfolgen. Dies trifft nicht

Zu,

Auch die Reaktionsverldufe bei zwei unterschiedlichen Triggerdriicken aber
mit derselben Tropfentemperatur, siehe Abb. 17 und Abb. 18 in Kap. 4.3,
weisen darauf hin, daB ein externer Triggerdruck nicht nur die Reaktion in
Gang setzt, sondern, daB er auch den ganzen Ablauf der Reaktion beherrscht.

Diese Tatschen deuten an, daB der externe Trigger die beiden Fliissigkeiten,
Tropfen und umgebender Fliissigkeit nicht nur zum Direktkontakt bringt,
sondern daB auch weitergehende dynamische und/oder thermische Wechselwir-

kungen stattfinden. Diese kdnnen wie folgt gedeutet werden:




Erklédrung 1

Wie im Kap. 5.1.1 beschrieben, ist der Mechanismus des Zusammenbruchs des

Dampffilms folgender:

Nachdem die Druckwelle am Tropfen, der sich im Filmsiedezustand befindet,
vorbeigegangen ist, steigt der Umgebungsdruck an. Der Dampffilm bricht
durch diese Erhdhung des Umgebungsdrucks kugelsymmetrisch zusammen. Daher

sind folgende Ereignisse denkbar:

- AuBler der kugelsymmetrischen Bewegung bewegt sich die umgebende

Flissigkeit auch in Richtung der Triggerdruckwelle.

- Wenn die Fliissigkeit mit dem Tropfen zusammenstoft, nimmt diese
Relativgeschwindigkeit ein Maximum am Aquator senkrecht zur

Bewegungsrichtung der Triggerdruckwelle des Tropfens an.

- Diese Relativgeschwindigkeit verursacht eine Vermischung beider
Flissigkeiten, d.h. des Tropfens mit der umgebenden Fliissigkeit,
aufgrund hydrodynamischer Effekte, z.B. Grenzschichtabstreifung.

Die Hochgeschwindigkeitsfilme zeigen, daB insbesondere, wenn der Trigger-
druck klein ist, das Reaktionsgebiet zu Beginn der Reaktion an diesem
Aquator des Tropfens entsteht. Daher ist zu vermuten, daB eine erste Vermi-
schung am Aquator des Tropfens durch hydrodynamische Effekte stattfindet.

Diese Vermutung wird nachfolgend nidher untersucht.

Fiir die Geschwindigkeitsentwicklung in zwei Grenzschichten mit unterschied-
licher Ausgangsgeschwindigkeit ergibt, kurz nachdem Fliissigkeit und Tropfen

in Kontakt gekommen sind:

U 3

ot %byz

\ 5 (40)
LH = D 0 UT

2t T2Yy2




Flussigkeit

RT3

Aus Gl. 40 kann die Grenzfldchengeschwindigkeit UK abgeleitet werden:

- §Uq -[He Oe
UK 1+€ § UTpT “h

Damit ergibt sich die an der Grenzfliche wirkende Schwerkraft:

T :‘”JFPFU
(1+§&Net (42)

Die Anfangsrelativgeschwindigkeit Uo am Aquator des Tropfens ergibt sich
aus Gl. 16:

Ug = 3/2 Ug (43)

Fiir 10 bar von einem externen Trigger zum Natriumtropfen ergibt sich T zu
160 N/mz, t = 10 us. Dieser Wert ist groBer als der der Oberfldchenspan-
nung, die sich aus quRT Zu 50N/m2 ergibt, d. h. eine Grenzflachenabstrei-
fung sollte stattfinden. Dies flihrt mdglicherweise zu einer VergroBerung
der Kontaktfldche bzw. zu einer groBeren Warmelibertragung zwischen beiden

Flissigkeiten.




Erkldrung 2

Inoue /49/ stellte in seiner experimentellen Arbeit an einem nicht schmel-
zenden erhitzten Metalldraht in Wasser fest, daB sobald das Filmsieden
durch einen externen Trigger zusammenbricht, sich die Eigenschaft des
Warmeilibergangs bei einer Schwelle filir den Triggerdruck andert. Liegt ein
externer Triggerdruck auf dieser Schwelle, ist die Wdrmelibertragung von dem
heiBen zum kalten Material mehrfach grdfler als unterhalb dieser Schwelle.
Bei einem gewissen Triggerdruck nimmt die Warmeilibertragung ihr Maximum an,
50fern die Kontakttemperatur bei der kritischen Temperatur des Wassers

liegt.

Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zur Verzdgerungszeit zwischen
Triggerdruckspitze und dem Reaktionsdruck in Abb. 22, 23 und 24 zeigen:

- Je grofier der Triggerdruck, desto kilirzer die Verzdgerungszeit und desto
grofer der Reaktionsdruck.

- Bei einem gewissen Triggerdruck und T, nimmt die VerzOgerungszeit ihr

Kr
Minimum und der Reaktionsdruck sein Maximum an.

Dies ist qualitativ gut vergleichbar mit Inoues Ergebnissen. Dies deutet
an, daf der externe Trigger in beiden Versuchsserien dieselbe Rolle spielt,

Abb. 41 zeigt eine einfache Darstellung des Mechanismus eines externen
Triggers. Belide Falle, Vorvermischung durch Grenzflichenabstreifung oder
erhohte Kontaktwarmeilibertragung, haben einen Anstieg der Mitteltemperatur
der kalten Flissigkeit in der iliberhitzten Grenzschicht zur Folge. Die
hohere Fliissigkeitstemperatur bewirkt einen hoheren Dampfdruck. Dies leitet

eine heftigere Reaktion ein.

5.4 EinfluB der wichtigsten Materialeigenschaften auf die Fragmentation

Im vorausgegangenen Kapitel wurde eine Erklidrung des Mechanismus der Frag-
mentation des Tropfens, also der heifen Flissigkeit bzw. der Vermischung
mit der umgebenden, also kalten, Fliissigkeit gegeben. In diesem Abschnitt
wird der EinfluB der Materialeigenschaften der beteiligten Paarungen auf



die Fragmentation diskutiert. Dariiber hinaus wird eine Vorhersage des
Fragmentationsverhaltens der in Kernreaktoren vorliegenden Materialpaarun-

gen versucht.

Eine thermische Reaktion mit Fragmentation des Tropfens und Vermischung mit
der umgebenden Fliissigkeit besteht, wie im vorausgegangenen Kapitel be-
schrieben ist, aus mehreren einzelnen Phasen. Die dritte Phase (Phase III)
spielt hier die Hauptrolle. Diese Phase wird durch die zwel Instabilitadten
der Grenzflidche beherrscht (siehe Kap. 5.2.2). Die Wachstumsraten dieser
zwel Instabilitdten, also Rayleigh-Taylor bzw. Kelvin-Helmholz, ergeben

sich aus Gl. 27 zu:

(pr-p )]3/‘
TVHT™ MV
- (2/34—)25,4( +Pv

Um) W
(4/27) UT( pT pv)2

Je groBer diese beiden Wachstumsraten werden, desto heftiger wird der heifle
Tropfen fragmentieren, was zu einer starken Dampfexplosion fiihrt. Unter der
Voraussetzung eines lokalen Direktkontakts zwischen den heifilen und kalten
Flissigkeiten, wird durch die rasche Verdampfung der kalten Flissigkeit der
Dampfdruck ansteigen. Dieser Anstieq kann theoretisch bis zum Satti-
gungsdruck fiir die entsprechende Kontakttemperatur anwachsen, in Wirk-
lichkeit wird er aber durch die schnelle Expansion abgebremst. Der mittlere

Druck soll daher nur proportional zum Sadttigungsdruck sein. Nach Corradini

/39/ ergibt sich zu Peff = 1/4 Psat (TK), also hierfir
R, o Ryt (Tk) (44)
Die Beschleunigung der Tropfenoberfliche an sowie der Dampfstomung fDVUVZ
wird durch Pv angetrieben. Aus Gleichung 28 und Gl. 29 ergeben sich:
/'"'T‘—




Aus den Gl. 27, Gl.44, Gl. 45 und Gl. 46, sowie Annahme ‘Pv'<<‘jQT

ergeben sich folgende Ansiatze:

EEATk)Z Psat é}

Trr & gl Cisp%*; (47)

R {Tk %2 _ (Psot )%

Ymoc——p*——drpTz = Or%pr% (48)
Pt ' Ra

Die Ausdriicke 0?@ p%ﬁ und Cﬁ?3 pV§ konnen als Kennzahlen filir die zu
T :
erwartende Heftigkeit der Siedefragmentation betrachtet werden. Diese

Kennzahlen werden grdfier, wenn:

1) der Sattigungsdruck entsprechend der Kontakttemperatur ansteigt und
2) die Oberflachenspannung und Dichte der heifien Fliissigkeit kleiner

werden,

Die vorliegenden Materialeigenschaften, M.E. 1) und M.E. 2) sind somit mit

der Heftigkeit der Siedefragmentation direkt zu verbinden.

In der Tab. 7 sind diese Kennzahlen filir verschiedene Materialkombinationen
Zusammengestellt. Diese Tabelle zeigt, daB die Materialpaarungen, bei denen
eine starke explosive Reaktion filir gewisse Bedingungen bisher beobachtet
wurde, die relativ grdBeren Zahlen ergeben. Hierbei kdnnen die unterschied-
lichen Ergebnisse von Fragmentationsversuchen mit verschiedenen Material-

paarungen einfach erkldrt werden.

- Bei geschmolzenem Metall - Wasser erfolgt eine heftige Fragmentation,
/197, 120/, [21/,, /22/. Das kommt aus M.E. 1).

- Bel Wasser - Freon, Mineraldl-Freon oder Silikonol-Pentan findet eine
heftige Fragmentation trotz des kleineren Sattigungsdruckes der kalten
Flissigkeit statt /23/, /26/. Dies verbindet sich mit M.E. 2).

~ Bel Kupfer - Wasser wird die Fragmentation aufgrund der M.E. 2) leichter

eingeleitet, wenn die Oberfldche des Kupfers oxydiert ist /50/.




- Bei Silikondl-Pentan ergibt sich ein grofieres Verhdltnis des Impulses
zWwischen dem Reaktionsdruck und dem Triggerdruck als bei Natrium-Pentan,
aufgrund der M.E. 2).

Damit besteht eine Beziehung der wichtigen Materialeigenschaften, p (ﬁr

und }DT nit der Heftigkeit der Siedefragmentation.

sat'

Die 50 errechneten Kennzahlen fiir die Paarung UOZ—Natrium sind ebenfalls
klein, was auf die niedrige Kontaktemperatur bzw. den niedrigen Sattigungs-
druck des Natriums und die relativ groBe Dichte des UO2 zurlickzufihren ist.
Daher ist anzunehmen, daB es zwischen geschmolzenem 002 und Natrium nur zu
einer milden Reaktion mit grober Fragmentation des 002 kommt. Es mag
moglich sein, daB unter gewissen Bedingungen das Natrium bis nahe der
kritischen Temperatur erhitzt werden kann. Wenn kleine Mengen von Natrium

in groBe Mengen von UO, eingezogen werden, kann die Kontaktemperatur mit

der Natriumtemperatur insteigen und die kritische Temperatur erreichen,
denn die absolute Temperatur des geschmolzenen UO2 liegt weit tiber der
kritischen Temperatur des Natriums. In diesem Fall kann eine heftige, aber
aufgrund dessen Kontaktmode nur inkohdrente Reaktion eintreten, weil keine

grobe Vormischung in der Anfangsphase erwartet werden kann.

Fiir die Paarung U02-Wasser besteht dagegen die Moglichkeit, daB eine hef-
tige Siedefragmentation stattfindet, sofern der externe Trigger gro8 genug
ist, das stabile Filmsieden aufgrund des grofien Temperaturunterschieds zu

liberwinden.

Die Heftigkeit der Fragmentation verbindet sich mit der Feinheit der Frag-
mente, Die feinen Fragmente ergeben sich aus der heftigen Fragmentation.
Zum Nachweis dieser Aussage, gibt Abb. 42 einen Vergleich der Analyse der
Fragmente aus verschiedenen Materialpaarungen. Der Massenanteil der feinen
Fragmente von Natrium-Pentan und Uoz—Natrium, /51/, ist vergleichbar, wah-
rend Kupfer (oxydiert) -Wasser /42/ bzw. UO2 /28/ sehr feine Fragmente
zeigen. Dieser Vergleich ist in guter OUbereinstimmung mit den Voraussagen

aus Gl. 47 sowie Gl. 48 und den Versuchsergebnissen.
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6. Zusammenfassung und SchluBfolgerung

In der vorliegenden Arbeit wurden Versuche, die zur Kldrung der Siedefragmenta-—
tion bei einer thermischen Reaktion durchgefiihrt wurden, deren Ergebnisse und
Analysen, vorgestellt und diskutiert. In diesen Versuchen wurden einzelne er-
hitzte Tropfen, umgeben von Fliissigkeit, zur Reaktion gebracht. Diese Reaktion
stellt sich als eine thermische Wechselwirkung zwischen heifen Tropfen und
kalter, leichtfliichtiger Fliissigkeit dar. Bei einer Ansammlung einer Vielzahl
heiBer Tropfen in kalter Fliissigkeit kann es unter gewissen Randbedingungen

zu einer heftigen Dampfexplosion mit groBem Druckaufbau kommen. Die Versuche
sind wie folgt zu charakterisieren: Der Einsatz der Hochgeschwindigkeitskamera,
deren Aufnahmegeschwindigkeit bis auf 10S B/; erhtht werden kann, ermdglichte
detaillierte Beobachtungen der Vorginge, die bisher nicht m8glich waren.

Zur Reduzierung der hydrodynamischen Effekte zwischen heifen Tropfen und kal-
ter Fliissigkeit wurden entsprechende Versuchspaarungen, wie Natrium und Silikon-
61 flr den heiBen Tropfen und Pentan flir die kalte Flilissigkeit ausgewdhlt, Das
Dichteverhdltnis dieser Paarungen liegt nahe bei 1. Die HBhe einer Triggerdruck-
welle zur Ausl®sung der Wechselwirkung war einer der Versuchsparameter. Aus
diesen Versuchen ergeben sich folgende neue Erkenntnisse zum Reaktionsvorgang
mit Siedefragmentation des heiBen Tropfens bzw. kdnnen folgende Schluffolgerungen

gezogen werden:

- Bei beiden Versuchspaarungen, Natrium-Pentan und Silikondl-Pentan, tritt
eine Reaktion mit Fragmentation des Tropfens nur dann auf, wenn der externe
Triggerdruck eine gewisse Schwelle {iberschreitet., Dieser erforderliche Trigger-
druck hat ein Minimum, wenn die Kontakttemperatur zwischen heiBem Tropfen und
Pentan im Bereich der homogenen Keimbildungstemperatur des Pentans liegt. Der
von einem externen Trigger eingeleitete Reaktionsvorgang kann durch detaillier-

te visuelle Auswertung der aufgenommenen Hochgeschwindigkeitsfilme unter




Einbeziehung der gemessenen hoch transienten Druckverliufe erstmals in fol-
gende Einzelphasen, in denen jeweils unterschiedliche physikalische Vorginge

dominieren, unterteilt werden:

(1) Filmsieden

(II1) Filmzusammenbruch und Direktkontakt
(III) Rasche Verdampfung und Fragmentation
(Iv) Ubergang

(V) Langsame Vermischung

(VI) Kondensation

Ein Reaktionsdruck, der auf die thermische Wechselwirkung selbst zuriickgeht,
und eine Beschleunigung des Wachstums der Reaktionszone konnten nur wihrend
der Phase III (Rasche Verdampfung der Fragmentation) gemessen werden. Sie
nimmt nur ein zehntel des gesamten Zeitraums der Reaktion, ca. 1 ms, ein.

Es ist anzunehmen, daR in diesem Zeitraum auch die Fragmentation des Tropfens
eintritt, Aus der visuellen Beobachtung auf den Hochgeschwindigkeitsfilmen
folgt, daB die Fragmentation durch die Verdampfung der iiberhitzten Fliissig-
keit an den Direktkontaktstellen eingeleitet wird., Die Grenzflicheninstabili~
tdten im Gebiet des sich rasch aufbauenden hohen Dampfdrucks, ndmlich die
Rayleigh-Taylor- sowie die Kelvin-Helmholz-Instabilitit, bestimmen die weite-

re Entwicklung der Fragmentation des Tropfens.

AuBerdem wurde bei der Auswertung der Hochgeschwindigkeitsfilme festgestellt,
daB in der Phase III (Rasche Verdampfung und Fragmentation) eine intensive
Vermischung mit der umgebenden Fliissigkeit stattfindet. Dies wurde durch die
Messung der Bewegung der die Reaktionszomne umgebenden Fliissigkeit erstmals
quantitativ erfaBt, Es wird angenommen, daR der ausl8sende Mechanismus mit
dem, der zur Fragmentation des Tropfens fiihrt, identisch ist., Am Ende der
Phase IV (Ubergang) und in der Phase V (Langsame Vermischung) wurde eine er-
neute Zumischung von Fliissigkeit in der Reaktionszone beobachtet. Die Vermi-
schungsrate ist allerdings mehrfach niedriger als die in der vorangegangenen
Phase ITI, Die in der Reaktionszonme eingeschlossene,fein verteilte Fliissigkeit
trdgt in der Phase IIT (Rasche Verdampfung und Fragmentation) zur weiteren
Verdampfung und infolgedessen zum Wachstum der Reaktionszone bei., In den
spédteren Phasen V und VI (Langsame Vermischung) bzw. (Kondensation) wird je-

doch durch die eingeschlossene Fliissigkeit nicht nur die Kondensation des




Dampfes in der Reaktionszone beschleunigt, sondern die untermischte Fliissig-
keit wirkt auch als innere Wirmesenke fiir den Tropfen und dessen Fragmente.

Aus der Wirmebilanz ist eindeutig festzustellen, daB die thermische Energie

des Tropfens nicht ausreicht, die gesamte Menge der untermischten Fliissigkeit,
die bis zu 60 % des gesamten Volumens der Reaktionszone betragen kann, zu
verdampfen, Eine quantitative Aussage zur Auswirkung der untermischten Fliissig-
keit auf den Reaktionsvorgang konnte in dieser Arbeit zwar nicht gewonnen wer-
den, aber es wurde qualitativ nachgewiesen, daB bei einer zukiinftigen Modellie-
rung der Dampfexplosion die Auswirkungen der Zumischung der Fliissigkeit in der

Reaktionszone nicht vernachlissigt werden diirfen.

Im Hinblick auf den Ablauf der Reaktion, der Intensitit der Fragmentation und
des sich einstellenden Reaktionsdruckaufbaus zeigen die Hochgeschwindigkeits-—
filme weitere Einzelheiten: Lag die Kontakttemperatur {iber der homogenen Keim-

bildungstemperatur, T breitete sich das Reaktionsgebiet iiber die gesamte

H
Oberfliche des Tropfeﬁz aus, bevor eine Expansion der Reaktionszone einsetzte.
Dies sollte den hSheren gemessenen Reaktionsdruck bewirkt haben. War die
Kontakttemperatur niedriger als THN’ erfolgte keine rasche Ausbreitung des
Reaktionsgebietes, sondern es wurde nur ein Srtliches Wachstum der Reaktions-—
zone, z, B, in dem etwas nach oben versetzten Mittelteil des Tropfens, beobach-
tet., Dies war mit einem geringeren Reaktionsdruckaufbau verbunden. Die unter-
schiedlichen beiden Versuchsergebnisse weisen darauf hin, daR die homogene
Keimbildung eine wichtige Rolle bei der Entstehung der Reaktionszone bzw. beim
Reaktionsdruckaufbau spielt. Mit zunehmender Temperaturdifferenz zwischen
Tropfen und Fliissigkeit, d. h. die Kontakttemperatur liegt weit iiber der kri-
tischen Temperatur TKr der Fliissigkeit, kann das stabile Filmsieden nur durch
eine wesentliche ErhShung des Triggerdrucks {iberwunden werden. In diesem Fall
kann eine vollstindige thermische Reaktion oder eine feine Siedefragmentation
nur mit Hilfe eines groBen externen Triggers eingeleitet werden. Werden diese
Argumente auf die bei einem schweren hypothetischen Unfall (HCDA)vorliegenden
Materialpaarungen, wie geschmolzenes UO2 mit Natrium bzw. geschmolzenes vo,
mit Wasser, ahgewendet, ist folgendes Verhalten zu erwarten:

- Fall UOZ-Natrium

Da die Kontakttemperatur immer niedriger als THN des Natriums liegt, sollte

nach dem Direktkontakt nur ein 8rtliches Wachstum der Reaktionszone stattfin-

den, Es sollte nur zu einem milden Druckaufbau kommen.




- Fall UOZ—Wasser

Bei einer Paarung mit hoch {iber dem Schmelzpunkt erhitztem UO2 und Wasser
kann sich eine Kontakttemperatur weit liber TKr ergeben, d. h. eine schnelle
Ausbreitung der Reaktionszone {iber die Tropfenoberfliche und infolgedessen
ein groBer Druckaufbau sind mdglich, allerdings nur in Verbindung mit einem
hohen externen Triggerdruck, der den Zusammenbruch des stabilen Dampffilms

bewirkt,

- Aus den Versuchsergebnissen folgt weiterhin, daf der erforderliche Triggerdruck
zur Einleitung einer Reaktion von der vorliegenden Materialpaarung abhingt. Uber-
schreitet der Triggerdruck diese Schwelle, verursacht er nicht nur den Zusammen-
bruch des Dampffilms um den Tropfen, sondern bestimmt auch entscheidend die wei-
teren Wechselwirkungen zwischen den beteiligten Fliissigkeiten. In der vorlie~
genden Arbeit werden hierzu zwei Ursachen angefiihrt: Aufgrund des Geschwindig-
keitsunterschiedes zwischen dem Tropfen und der umgebenden Fliissigkeit in der
Phase TIT (Filmzusammenbruch und Direktkontakt) kommt es zu einer Grenzschicht-
abstreifung an den Kontaktstellen, AuBerdem #ndert sich der Wirmeiibergang an
den Kontaktstellen erheblich, so daB dort eine rasche Verdampfung mit hohem
6rtlichem Dampfdruckaufbau begiinstigt wird. Die Frage einer quantitativen Mo-
dellierung bleibt jedoch offen. Dafiir miiRte eine noch pr#zisere Darstellung
des Dampffilmzusammenbruchs und der Wechselwirkung zwischen den beiden Fliissig-

keiten hinter der Triggerdruckfront erfolgen.

= Unter Einbezichung der in dieser Arbeit neu gewonnenen Erkenntnisse zu den
Siedefragmentationsvorgingen und der Analyse der wesentlichen Grenzflichen-
instabilititen wurde der Versuch unternommen, das zu erwartende Reaktionsver-
halten von unterschiedlichen Materialpaarungen durch zwei Kennzahlen zu charak-
terisieren, In diesen Kennzahlen sind die wichtigsten physikalischen Eigenschaf-
ten, wie Dichte, Oberflichenspannung und S#ttigungsdruck, bezogen auf die Kon-

takttemperatur, in einfacher Weise zusammengefaRt:

’_F;Zg_z? Rat
o3 0% ) 7.
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Je griRer diese Kennzahlen werden, desto heftiger wird die Siedefragmentation

ausfallen, Die Paarung Natrium-Pentan, deren relativ milde Reaktion nur von




einer grofen Fragmentation begleitet ist, hat wie erwartet um den Faktor 2
kleinere Kennzahlen, verglichen z. B. mit der Paarung Aluminium-Wasser.

Bei dieser Paarung wurde eine heftige Reaktion mit feiner Fragmentation beobach-
tet. Die Anwendung dieser Kennzahlen auf die Paarung UOz-Natrium bzw, U0,-Wasser
fiihrt zu folgender Aussage:

= Fall UOZ—Natrium

Da die Paarung UOZ—Natrium ungefihr gleiche Kennzahlen wie die der Paarung
Na-Pentan aufweist, wird nur eine relativ milde Siedefragmentation erwartet.

- Fall UOZ—Wasser

Bei der Paarung U0,-Wasser sind dagegen die Bedingungen fiir eine heftige Siede-
fragmentation aufgrund der grdReren Kennzahlen (Faktor 1.5 gegeniiber Na-Pentan)
gegeben. Die Kennzahlen sind vergleichbar mit denen der Paarungen Cu-Wasser
oder Sn-Wasser, die auch zu heftigen Reaktionen mit feiner Fragmentation fiihren.
Allerdings muf die schon wiederholt beschriebene Bedingung, daB das stabile
Filmsieden des Systems U0,-Wasser durch einen groflen externen Trigger zum Zu-

sammenbruch gebracht wird, zus#itzlich erfiillt sein.
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7. Anhang A

Verlauf der Tropfentemperatur wihrend des Filmsiedens

- Silikondl -

Widhrend der heiBe Tropfen sich in der kalten Fliissigkeit befindet, fallt die
Oberfléchentemperatur des heiRen Tropfens wegen des Warmelibertrags durch das
Filmsieden ab. Damit die genaue .Kontakttempefatur zwischen den beiden Fliissig-
keiten berechnet werden kann, soll dieser Temperaturabfall abgeschétzt werden.

Dafiir ist eine Integralmethode angewendet worden,

Abb. A-1 zeigt die angenommene Temperaturverteilung. ,
An Anfang ist die Temperaturverteilung flach (TTO)' Nach einer gewissen Zeit
f8l1lt die Oberfléchentemperatur des Tropfens ab (TTS), weil die Wdrme durch den
Dampffilm abstrdmt. Hier ist anzunehmen, daB die Temperaturverteilung innerhalb
der thermischen Grenzschicht in dem Tropfen eine parabolische Funktion hat,
Sie folgt:

To-T(r) (1 =Ryl

To-Trs  (Rr-Rp)? )

Die Wirmebilanz innerhalb der thermischen Grenzschicht ergibt sich:

Ry

AL i(ﬂ%ﬂ)lmﬂdmo

R’IB 2t TZ?F (A-2)

b :](/33 Cp = Temperaturdiffusionsféhigkeit

Die Wérmebilanz des Ein- und Ausganges an der Oberfléche des Tropfens

betrigt:
FB(TTS“TF) | (a-3)

h . = Wérmeﬁbergangskoeffizient
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(A-1) bis (A-2) ergeben sich folgende dimensionslose Grofen

Aus G1,
(A-Y)

._m-fs ®.-Rp
Hinzu kommen folgende Gleichungen
(A-5)

60T

Nu-hFB—Bl t -_R-z-’r

dT _
at ~ T 5
(1-R)(1-R)(R% 3R +6)+ ——-%T—(f:%(smmm]
(A-6)

ﬁ,= 1 - —,:l*j-—,:,—
NUT(1‘T)

Da 1-R << 1 und T
werden, und es ergibt sich folgende Gleichung

bzw.'Ts << 1 kénnen diese GrdRen eliminiert

(A-T)

EI:F: 15NUT
dt  50NurT + (90RNuU; - 56 )T 2

also
25 NurT2+ (30 NG;- 56/3)7T° = 15 NG3F

(A-8)

Nach Frederking /£3/ ergibt sich die Nusseltzehl fiir das Film-
sieden bei Kugelsymmetrie zu:
2(Rg* Y- 2R
= -=| Kd = ho 2P A
3( I-Bkv (A-9)

modifizierte Rayleighzahl ieiBt,und es ergibt sich

wobei R'
8
(A-10)

R GR/ PR/ ( WV O 5 Cp\/AT\/)
Coyaly

¢ Prantlzahl

Gr: Grashofzahl bzw. Pr:

Damit kann NﬁT berechnet werden




1
2Ry ky 2R o (A-11)
NUT hFB kT = N 2R\/ kT NU 3 kT (R )

Nach Einsetzen der Materisldaten ergibt sich fir Silikondl

—

NUp = <4t (a-12)

Abb, A-2 zeigt den Tempersturabfall und des Wachstum der thermischen
Grenzschicht als Funktion der Zeit. Da das Filmsieden bis zur Ankunft der
Triggerdruckwelle durchschnittlich 50 ms dauert, ergibt sich der
Temperaturabfalfu15 % der Temperaturdifferenz TTO - TF’ wobei die

thermische Grenzschicht im Tropfen bis 16 % von dessen Radius wéchst.

- Natrium -

Die vorliegende Methode zur Abschitzung des Tropfentemperaturabfalls wéh-
rend des Filmsiedens ist filir Natriumtropfen nicht anwendbar. Es kann.eine
noch einfachere Abschitzungsmethode, némlich die "Punktn&herung", verwen-
det werden, denn das Natrium het eine so hohe Wiarmeleitf#higkeit, daB eine
flache Temperaturverteilung in dem Tropfen néherungsweise angenommen werden

kann,

Der Temperaturabfall wird folgendermafen charskterisiert:

LMRE N T Te ) e 3 kel | ]
Togm oz ——T P 15" P 1" (To T ) (a-13)
0= s prVco R 1< IF

oder
-Ts _F. (3tmhes 1/ (Rr oy Cor) (A-11)
To-Te [1+ [3tahe)/(Rr 1G]
Wird t = 50 ms und hpp = Muse =220 W/m?KV angevendet, so ist
der Temperaturabfall nur 0,7 %. Daraus folgert, daR im Fall von

Natrium der Temperaturabfall wéhrend des Filmsiedens praktisch unbe-

riicksichtigt bleiben kann.

Der Temperaturabfall, resultierend aus der Strahlung und der Wirme, die
am Anfang des Filmsiedens zur Erzeugung des Dampffilms bendtigt w1rd, ist

vernachléssigbar gering.




8, Anhang B

Abschidtzung des Drucks am Reaktionsort

Un die Abweichungen zwischen dem am MeRort aufgenommenen Druckwert und dem am
Reaktionsort vorhandenen Druck abzuschitzen, wurde eine Nachrechnung mit dem
dreidimensionalen Rechencode "SING" , /§4/ , durchgefiihrt., Dieser Rechencode,
der die Fliissigkeit als inkompressibel voraussetzt, gibt die ridumliche Druck-

verteilung durch eine Punktquelle entlang des potentiellen Flusses wider,

Abb. B-1 zeigt ein Rechenergebnis zur Druckverteilung bezogen auf den Querschnitt,
an dem zwei Druckmefkdpfe angebracht sind. Die horizontale Achse stellt die Ent-
fernung vom Zentrum des Testgefifes dar, die senkrechte Achse den entsprechenden
relativen Druckwert. Ein MeBkopf befindet sich 7,5 mm entfernt vom Zentrum, der
andere 15 mm entfernt an der Wand, siehe Abb. 2. Dem Rechenergebnis nach, sollten

sich die beiden Mefwerte um den Faktor 1,28 unterscheiden.

Der Faktor aus den MeBergebnissen ergibt sich zu durchschnittlich 1,21, siehe Abb.
Die beiden Faktoren stimmen gut iiberein. Dariiber hinaus ergibt sich, daB die Reak-
tionsdriicke am Reaktionsort nach Abb., B-1 um den Faktor 1,2 grRer sein sollten,
als die mit dem DruckmeRkopf A gemessenen Druckwerte. D.h. die gemessenen Druck-
werte repridsentieren die Reaktionsdriicke am Tropfen praktisch gut. Hierbei werden
unter Reaktionsdriicken solche verstanden, die sich lber die ganze Reaktionszone
gleichmidfig verteilen. Die an lokalen Kontaktstellen aufgebauten sehr hohen

Dampfdriicke k&nnen damit allerdings nicht verglichen werden.




9. Nomenklatur

Symbol

n

Z B M ox =R 9 o> oa

=z
=

o = o a O v

Ra Ra¥

SF
’I!

HN

Bedeutung

Faktor der Direktkontaktfldche
Fiktiver Anteil der Direktkontaktflache
Gesamte Direktkontaktflache
Schallgeschwindigkelit
Reibkoeffizient

Spezifische Warme bei konstantem Druck
Durchmesser

Energie

Energiedichte

Anteil der vermischten Flissigkeit in der
Reaktionszone

Fehler

Erdbeschleunigung
Warmellbertragungskoeffizient
Keimbildungsrate
Kreiswellenzahl
Boltzmannkonstante
Warmeleitzahl

Lange

Molgewicht

Anzahl

Nusseltzahl

Druck

Warme

Warmestrom

Gaskonstante

Radius

Radius des Fliissigkeitsteilchen
Rayleighzahl

Dampffilmstdrke
Wahrscheinlicher Fehler

Temperatur

Homogene Keimbildungstemperatur

Zeitdauer

Einheit

n/s
W/K
1/s
1/m
J/K
W/K

kg/mol

Pa,bar

J/m2 g
J/mol K
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Geschwindigkeit

Volumen

Blasenbildungsenergie

Schmelzwarme

Verdampfungswarme

Bewequng der umgebenden Fliissigkeit

Griechische Symbole

Symbol

¥ NOS 4>
N

-3

NS
3

G Aa% < e

Bedeutung

Verdampfungs- und Kondensationskoeffizient
Warmeeindringzahl

Wachstumsrate der Grenzflachenwelle
Differenz

Temperaturdiffusionsfahigkeit

Verhdltnis der spezifischen Wiarmekapazitaten
Wellenlinge

Kritische Wellenldnge bei der Grenzfldchen-
instabilitat

Am schnellsten wachsende Wellénldnge der Grenz-
fldcheninstabilitat

Dynamische Viskositdt

Kinematische Viskositat

Kreiskonstante

Dichte

Oberflachenspannung

Scherkraft

Reibungsziffer

n/s

J/kg
J/kg

Einheit

J/ms1/2K

i1/sec

m2/s

m

kg/ms

m/s

kg/m3
N/m
N/m




Indizes
eff

FB

Ki
Kr

nin

sat

sYys

TB
RS
RT
KH
Tr

2
TR

H1 y g, i

0
X

effektiv

kalte Fllissigkeit
Filmsieden

Grenzflache

Kontakt

kinetisch

kritisch

Umgebung des heiflen Tropfens
Minimum

Reibarbeit

Sattigung

Systen

heifer Tropfen
Thermische Grenzschicht
Oberflache des Tropfens
Rayleigh-Taylor
Kelvin-Helmholz

Trigger

Dampf
Oberflachenenergie
Medium 1, 2

Zeitverlauf
dimensionslos

zeitliche Ableitung
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Tab, 1 Eigenschaften der Versuchsmaterialien’

Silikondl

" 'DC'T10
Siedepunkt (° C)
bei 1 bar -
Kritische Temperatur (° C) -
Kritischer Druck (bar) -
Homogene Keimbildungs-—
temperatur (° c) -
Wirmeleitzahl (W/Km) 0,1k
Wérmekapazitét (J/kg K) 1560
Dichte (kg/m°) 1 850 ~ 900
Wérmeeindringzahl (J/m sec’ K) 450
Verdampfungswarme (J/kg) -
Oberfléchenspannung (N/m) 0,02
Viskositét (kg/msec) 0,27

Schallgeschwindigkeit (m/sec) ~ 900

Na Pentan
880 36
2235 197
256 ~ LOO 34
1600 ~ 1900 145
62 0,12
1250 2250
880 630
7800 375
3,6 + 10° 3,6 + 107
0,1k 0,01
0,2+ 1073 0,23 + 107
2500 1170
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Tab. 3: Ergebnisse der Versuche fiir unterschiedliche Versuchs-
bedingungen im System Na/Pentan

Versuchs- Temp. Trigger R.Druck Verzo- Verhdlt- Fragmen- Filmaufnahme
nummer Druck gerung nis des tation Auf- Ana-

P P Impuls nahme lyse
(°c) (bAF)  (bdr)  (us) Reak/Trig.

V1 120 2 - - - - - -
vV 2 120 4 - - - - o} -
V3 120 5 2.8 60 0.56 Teilw. o) -
vV 4 120 5 2 70 0.4 Teilw. o} -
V5 120 10 6.2 60 0.744 Ja 0 Abb.
V6 120 10 6.0 60 0.55 Ja 0 0
v 17 135 2 - - - - o -
vV 8 130 4.5 3 60 1.0 Ja o -
V9 130 7.5 5 50 0.9 Ja 0 -
Vv 10 140 1.5 - - - = 0 -
vV 1 140 3 2 50 1.6 Ja 0 -
v 12 142 8 7.5 50 1.25 Ja o -
Vv 13 155 2 - - - 0 -
Vv 14 150 4 2.5 50 1.1 Ja o} -
vV 15 150 10 11.0 50 1.5 Ja 0 Abb
vV 16 150 10 0 40 1.5 Ja o -
v 17 160 2 - - - - e} -
Vv 18 175 2 - - - - o} -
v 19 180 4 3 60 0.75 Teilw. o} Abb
vV 20 180 8 6 45 1.0 Ja o} Abb
vV 21 295 3.5 - - - - -

vV 22 200 3.0 - - - - -

vV 23 200 10 12 20 1.6 Ja 0

vV 24 200 10 10 30 1.3 Ja o} o}
vV 25 220 3 - - - - o}

V 26 220 4 4,2 50 1.7 Teilw. o}

v 27 220 8 8 35 1.4 Ja 0

vV 28 250 4 - - - - o)

vV 29 260 9 6 40 1.0 - o)

vV 30 290 5.5 4 60 0.7 Ja o}

v 31 305 5 4 65 0.8 Teilw. 0

v 32 300 9 6 50 0.9 Ja 0 0
vV 33 340 4.5 - - - - 0

V 34 360 7 4 70 0.6 Teilw, 0

vV 35 360 10 6 60 0.8 Ja 0 0
vV 36 360 15 10 55 0.7 Ja 0

v 37 370 5.5 2.2 60 0.4 Teilw. 0

vV 38 400 6 - - - -

v 39 400 8 5.5 65 0.7 Ja 0

vV 40 400 10 55 0.93 Ja o} Abb.
v 41 400 10 7 60 0.7 Ja o} 0

15

12

17
18

16




Tab. 4: Ergebnisse der Versuche fiir unterschiedliche

Versuchs-

numer

Vs
Vs
VS
Vs
VS
Vs
Vs

Vs
Vs
Vs
Vs
Vs
Vs
Vs
Vs
Vs
Vs
VS
Vs
VS
Vs

B 2 o U s WN -

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22

Tenp. (TK)

°cy (%)

190 (115)
180 (115)
200 (127)
210 (133)
210 (133)
210 (133)
220 (138)
220 (138)
220 (138)
235 (145)
240 (150)
245 (150)
247 (155)
260 (160)
260 (160)
270 (165)
275 (108)
275 (168)
290 (176)
310 (185)
310 (185)
310 (185)

—_

o O ! O O O

O O NN e O N B

Trigger
Druck
(bar)

(8]

o

1

3.

N =

N O A e O N
O @ &N U NN
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bedingungen im System Silikonol/Pentan
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w
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R.-Druck Verzd-

(bar) gerung
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30
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10
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NN W
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Frag-
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Ja
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Tab. 6 Vergleich zwischen den beiden Instabilitdten

Charakteristische

Menge

Antriebsereignis

C.1erwartende Wellen-
i .
liange fiir sat
Za4 ervartende Wachs-

tumrate

z4 erwartende Wachs-

tumszeltkons tante

Ausrichtung zur

Grenzfliche
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Rayleigh-Taylor

Beschleunigung der

Grenzfliche

50 ~ lOO»pm

kleiner

1~ IOJFs

senkrecht

Kelvin-Helmholz

Impulsstrom des

Dampfs

I ~ 10 pm

groRer

0.1 ~1 s

parallel




(Tk) 6
(x10°)

Tab., 7 Werte der Kennzahlen fiir verschiedene Materialpaarungen
Paarung
heif - kalt (TK) <
Silikondl ~ Pentan

(THN 0,7 ~ 1ah 2,3 ~ )4,9
Wasser=-Freon-22

(THN 0,8 ~ 1,3 2,0 ~ 3,3
Aluminium-Wesser

(T, 1,3 1,7
Zinn — Wasser

(T 0,72 1,6
Kupfer -~ Wasser
(oxydiert) (T'r 0.85 1,6
Kupfer - Wasser 0,56 1,0
Natrium - Pentan

(T}m 0,35 ~ 0,71 0,61 ~ 1,2
UO2 - Wasser

(T 0,77 1,6
UO2 - Natrium

(1) 0,25 0,33

(THN) 0,8 1,6

P (Pa) , o (N/m)

plkg/m>)
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Abb. 19

Max. Reaktionsdruck als Funktion der Tropfentemperatur fiir Natriumtropfen
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Abb. 20 Max. Vermischungsrate als Funktion der Tropfentemperatur fir Natriumtropfen
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Abb. 21 Max. Reaktionsdrucl als Funktion der Tropfentemperatur fiur Silikondltropfen
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Abb. 22 Verzdgerungszeit als Funktion der Tropfentemperatur fiir Natriumtropfen
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Abb. 25 Massenanteil der Natrium-Fragmente
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