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Kurzfassung 

 

Sind poröse Strukturen, wie z. B. Wärmedämmung oder Gewebepackungen, mit organischem 

Material benetzt, kann eine Reaktion mit Sauerstoff zu einer Selbstentzündung führen. Regel-

mäßig treten in der Industrie Vorfälle auf, die auf solche Selbstentzündungen zurückzuführen 

sind. 

 

Für Stäube und Schüttungen sind Selbstentzündungsvorgänge bereits gut untersucht. Es existie-

ren Standards und Normen zur Durchführung der Untersuchungen und zur Bewertung der 

Selbstentzündungstemperatur (SET). Für die Bewertung der SET benetzter poröser Strukturen 

gibt es demgegenüber noch keine Standards. Diese Arbeit liefert einen Beitrag dazu, diese Lü-

cke zu schließen. 

 

Die vorgeschlagenen Bewertungsmethoden beinhalten Simulationsansätze und effektive Verfah-

ren zur Ermittlung zentraler Simulationsparameter, welche unter Einsatz des zu bewertenden 

Systems und der für SET-Versuche bekannten experimentellen Infrastruktur bestimmt werden. 

Das Verfahren zur Bestimmung der wärmetechnischen Parameter ( , ) beruht auf einem 

dynamischen Experiment. Das Verfahren zur Bestimmung der reaktionskinetischen Parameter 

( , 

Σλ&
GαΣ&

E~0k& ) basiert auf einem überadiabaten Versuch. Die Anwendung der vorgeschlagenen Bewer-

tungsmethoden wird anhand der Systeme Steinwolle/Fettsäure Ti05 und Gewebepackungen 

(LEX, LDX)/Fettsäure Ti05 demonstriert. 

 I



Abstract 

 

A combination of a residual film of flammable organic substance on a porous structure like in-

sulation material or structured packing in contact with air may result in a self-ignition. In indus-

trial practice incidents caused by those self-ignitions are observed regularly. 

 

For dusts the self-ignition process is well examined. Several standards for the determination of 

the ignition behavior and the self-ignition temperature (SIT) exist. In contrast no standards for 

the determination of the self-ignition temperature in wetted porous structures exist. This work is 

a contribution to close this gap. 

 

The proposed methodologies consist of a simulation approach and effective methods for the 

determination of important simulation parameters for the system under evaluation with the use 

of experimental apparatus, used for SIT experiments. The determination of the heat transfer data 

( , ) relies on a dynamic experiment. The reaction kinetic data ( , E~Σλ& 0k&GαΣ& ) is determined with 

an over-adiabatic experiment. The proposed methods are demonstrated for the systems stone 

wool/fatty acid Ti05 and structured packing (LEX, LDX)/fatty acid Ti05. 
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1  Einleitung 

1.1  Einführung in die Problematik 

 

Auf porösen Strukturen verteilte Stoffe (z. B. Fettsäuren oder Fettalkohole) können derart mit 

Sauerstoff reagieren, dass eine Selbstentzündung auftritt. 

Das Phänomen der Selbstentzündungen ist lange bekannt und im Falle einer Selbstentzündung 

in Stäuben/Schüttungen gut untersucht. Für die Bewertung der Selbstentzündungstemperatur 

von Stäuben und Schüttungen wurden Standarduntersuchungsmethoden entwickelt. Diese exis-

tieren für benetzte poröse Strukturen noch nicht. Bei benetzten porösen Strukturen kann die Re-

aktion nicht nur an der Oberfläche, sondern auch im Film stattfinden. Daneben sind physikali-

sche Stoffwandlungen (Verdunstung/Kondensation) und Stofftransport zu beachten. Der Wär-

metransport und auch der Stofftransport können durch Konvektion beeinträchtigt werden. 

 

 

1.2  Zielsetzung 

 

Im Rahmen dieser Arbeit sollen Methoden zur Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur 

von benetzten porösen Strukturen entwickelt und am Beispiel von mit Fettstoff benetzter Stein-

wolle und benetzten Gewebepackungen demonstriert werden. 

 

Die für die Simulation des Selbstentzündungsprozesses erforderlichen wärmetechnischen und 

kinetischen Parameter sollen – basierend auf geeigneten Versuchen – ermittelt werden. 

 

 

1.3  Struktur der Arbeit 

 

Im 2. Kapitel werden Selbstentzündungsereignisse in Wärmedämmungen und Kolonnenpa-

ckungen erörtert. 

 

Im 3. Kapitel wird der Stand des Wissens zur Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur 

erläutert. Dabei wird auf die Standardmodelle der Wärmeexplosion, die Bestimmung der Selbst-

entzündungstemperatur und die experimentelle Ermittlung von Kenndaten (wärmetechnische 

Parameter, kinetische Parameter) eingegangen. 
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Das 4. Kapitel beinhaltet die Methodenentwicklung zur Bestimmung der wärmetechnischen und 

reaktionstechnischen Simulationsparameter, welche zur Bestimmung der Selbstentzündungs-

temperaturen benetzter Systeme benötigt werden. 

 

In Kapitel 5 werden die in Kapitel 4 präsentierten Untersuchungsmethoden bewertet. Daraus 

folgt, dass die verwendeten Methoden zur Bestimmung des Wärmetransports und der Kinetik 

gute Übereinstimmungen mit Literaturdaten zeigen. Die bei der Validierung der Simulations-

rechnungen auftretenden Unterschiede zwischen den Ergebnissen aus Experimenten und Simu-

lationsrechnungen lassen sich auf Vereinfachungen im Simulationsmodell zurückführen. 

Der Übergang von einer Selbsterwärmung zu einer Selbstentzündung wird durch die Simulation 

gut abgebildet. 

 

Im 6. Kapitel wird – basierend auf den im 4. Kapitel beschriebenen Grundlagen – ein neuartiger 

Lösungsansatz abgeleitet, der die Basis für die Bestimmung der Selbstentzündungstemperaturen 

in benetzten porösen Strukturen bilden kann. 
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2  Selbstentzündungsereignisse 

 

Selbstentzündungen für Schüttungen und Stäube sind gut untersucht. Es existieren entsprechen-

de Normen zur Bestimmung von Kenndaten (z. B. DIN EN 15188: Bestimmung des Selbstent-

zündungsverhaltens von Staubschüttungen; VDI 2263 Teil 1 Staubbrände und Staubexplosio-

nen; Gefahren, Beurteilung, Schutzmaßnahmen; Untersuchungsmethoden zur Ermittlung von 

sicherheitstechnischen Kenngrößen von Stäuben). Schüttungen und Stäube unterscheiden sich 

jedoch von den hier betrachteten benetzten Systemen. 

 

In benetzten porösen Systemen haben Stofftransportprozesse (Diffusion, ggf. auch Konvektion) 

und Stoffwandlungsprozesse (Verdunstung, Kondensation) einen zusätzlichen Einfluss auf den 

Selbstentzündungsprozess. Außerdem beeinflusst sowohl das Trägermaterial (Wärmedämmung, 

Gewebepackung) als auch die Höhe der Beladung des Trägermaterials mit dem Fettstoff den 

Selbsterwärmungsprozess. 

 

 

2.1  Wärmedämmung 

 

Selbstentzündungsprozesse in Wärmedämmungen können auftreten, wenn brennbare Flüssig-

keiten (z. B. Wärmeträgeröl) durch Undichtigkeiten an Flanschverbindungen, Ventilen usw. in 

die Wärmedämmung gelangen. Petkus (Petkus 1963) erwähnt kleinere Brände in einer Raffine-

rie, welche durch mit Öl benetzte Wärmedämmung verursacht wurden. Gugan (Gugan 1974) 

berichtet von einem Brand, der durch Mineralöl, welches aus einem Pumpenanschluss in die 

Dämmung ausgelaufen war, hervorgerufen wurde. Vaughn und Mancini (Vaughn 1993) berich-

ten von einem Brand in Wärmedämmung, welcher durch ausgetretenes Maleinsäureanhydrid 

ausgelöst wurde. Britton (Britton 1991) beschreibt einen Brand in der Wärmedämmung an einer 

Rohrleitung. Durch eine Leckage drang warmes Methyldiethanolamin (MDEA) in die Wärme-

dämmung ein und löste einen Brand aus. Britton (Britton 1991) beschreibt Brände in der Wär-

medämmung bei Anlagen zur Produktion von Ethylenoxid. Dabei reagierte das Ethylenoxid mit 

Wasser zu Ethylenglykol. Die Reaktion von Ethylenglykol mit Sauerstoff führte zur Selbstent-

zündung. Mellin (Mellin 1991) beschreibt eine Explosion in einer Ethylenoxid-Kolonne, welche 

wahrscheinlich durch eine „Hot spot“-Bildung infolge einer Selbsterwärmung hervorgerufen 

wurde. An einem Flansch war Ethylenoxid ausgetreten und reagierte in der Wärmedämmung 

(s. o.). Auch Gustin (Gustin 2001) berichtet über Ereignisse in Ethylenoxid-Produktionsanlagen. 



 4

Ein häufiger Grund für Explosionen waren dabei vorausgegangene Brände in der Wärmedäm-

mung. Über weitere Brände in Wärmedämmungen wird u. a. von Lees (Lees 2005) und Gugan 

(Gugan 1974) berichtet. 

 

Die Selbstentzündungstemperatur ist nicht nur von dem angelagerten organischen Stoff, sondern 

auch von der Art der Wärmedämmung abhängig. Nach Britton (Britton 1991) führen benetzte 

Wärmedämmmaterialien mit großer spezifischer Oberfläche zu niedrigeren Selbstentzündungs-

temperaturen. 

 

 

2.2  Kolonnenpackungen 

 

Im normalen Betrieb liegen in Kolonnen keine Selbstentzündungsbedingungen vor. Diese treten 

erst nach dem Abschalten der Kolonne für z. B. eine Wartung auf, wenn das Mannloch geöffnet 

wird. In der von Kister (Kister 2003) verfolgten Kolonnenfehleranalyse werden 18 Brände be-

nannt. Davon fanden 6 Brände in den Packungen einer Kolonne statt, während diese für die 

Wartung geöffnet war. In den Packungen entzündeten sich Metall bzw. Metalloxid (pyropho-

risch) oder die in den Packungen angelagerten brennbaren Substanzen. Die bei der Selbster-

wärmung freigesetzte Wärme kann nicht nur direkt zu Schäden führen, sondern auch infolge 

weiterer Reaktionen, die durch den Selbsterwärmungsprozess ausgelöst werden. 

 

In einer weiteren Veröffentlichung listet Kister (Kister 2011) mehrere Beispiele von Bränden in 

Kolonnenpackungen auf. In einem Fall traten in einer Vakuumkolonne während der Wartungen 

wiederholt Brände auf. In einem anderen Fall traten Brände in einer Vakuumkolonne bei Kam-

pagnenwechsel auf. Als mögliche Gründe wurden Lufteinbruch bzw. die Anwesenheit von Oxi-

dantien analysiert. 

 

Sachdev (Sachdev 2005) erörtert eine Explosion in einer 2-Nitrotoluol-Kolonne. Die mit Gewe-

bepackungen ausgestattete Kolonne war für Wartungsarbeiten abgeschaltet. Durch ein Leck trat 

Sauerstoff in die Kolonne ein, welcher mit den Nitrotoluolresten in den Packungen reagierte. 

Die Temperatur in der Kolonne stieg zunächst langsam und nach Eintritt von Zersetzungsreakti-

onen stark an. Der damit verbundene Druckanstieg zerstörte die Kolonne. 
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Englund (Englund 1995) berichtet von einem Brand in einer Glycol-recovery-Kolonne. Nach 

Öffnen der Kolonne entzündete sich das auf den Packungen verbliebene Material. Die Untersu-

chungen ergaben, dass sich die Zündtemperatur des Triethanolamin stark verringert, wenn es 

über eine große Oberfläche verteilt wird. Englund berichtet von einem weiteren Fall, bei dem 

sich die Substanzreste auf den Packungen entzündeten, als Luft eintrat, nachdem die Kolonne 

geöffnet wurde. 

 

In der JST Failure Knowledge Database (JST) sind 2 Vorfälle von Packungsbränden in Kolon-

nen verzeichnet. Im ersten Fall (JST1 1991) ist bei Wartungsarbeiten ein Brand in einer Kolon-

ne einer Ethylen-Fabrik aufgetreten, nachdem das Mannloch geöffnet wurde. Als möglicher 

Grund wurden die Ablagerungen von Styren und Inden in den Packungen ermittelt, welche mit 

dem Sauerstoff der eingetretenen Luft reagierten. Der zweite Fall (JST2 1988) ereignete sich in 

einer Kolonne einer Butadien-Anlage. Dort entzündete sich das in den Packungen abgelagerte 

Butadien nach der Öffnung des Mannlochs und dem Eintritt von Sauerstoff. 

 

Landucci (Landucci 2014) beschreibt und untersucht einen Vorfall in einer Kolonne einer 

Pflanzenöl verarbeitenden Raffinerie. In dieser entzündeten sich Rückstände in Packungen, 

während die Kolonne für Wartungsarbeiten heruntergefahren war. 
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3 Stand des Wissens zur Bestimmung der 

Selbstentzündungstemperatur in benetzten Systemen 

3.1  Allgemeines 

 

Offizielle Standards wurden bisher nur für die Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur 

(SET) von Stäuben/Schüttungen entwickelt (z. B. DIN 15188 und VDI 2263 Teil 1). Über die 

Bestimmung der SET von benetzten Wärmedämmmaterialien wird in der Literatur (z. B. von 

Linder 1967, Britton 1991, Witt1 1994, Witt2 1994) berichtet. Über die Bestimmung der SET in 

benetzten Kolonnenpackungen wirde bisher von Witt (Witt1 1994, Witt2 1994) berichtet. 

 

 

3.1.1  Ablauf der Selbstentzündung 

 

Der Selbstentzündung geht eine Selbsterwärmung voraus. Die Temperatur innerhalb des Sys-

tems steigt dabei durch Wärmefreisetzung aus exothermen Reaktionen (z. B. Oxidation) oder 

biologischen oder physikalischen Prozessen an. Ist die Abführung der Wärme geringer als die 

Wärmeproduktion, steigt die Kerntemperatur langsam an. Die zunehmende Temperatur des Sys-

tems führt zu einer Beschleunigung der Reaktion und somit zu einer stärker werdenden Selbst-

erwärmung, die in eine Selbstentzündung (Wärmeexplosion) übergeht. Ob es zu einer Selbstent-

zündung kommt oder nicht, ist u. a. von der Umgebungstemperatur und dem Volumen des Sys-

tems abhängig. 

 

 

3.1.2  Autoxidation von Fettsäuren 

 

Die Reaktion der Fettsäure mit Luftsauerstoff verläuft autokatalytisch unter Bildung von 

Hydroperoxiden. Dabei laufen viele unterschiedliche Teilreaktionen ab. Diese sind in der Litera-

tur genauer beschrieben (z. B. Frankel 1980, Kamal-Eldin 2005, Schaich 2005). Hier soll nur 

ein kurzer Überblick über die Abläufe am Beginn des Selbstentzündungsprozesses gegeben 

werden. 

 

Anfangs werden Radikale und dann Hydroperoxide gebildet, welche später zu Alkoholen, Alde-

hyden, Ketonen und Carbonsäuren weiter reagieren können. Es werden 3 Bereiche unterschie-

den (Kamal-Eldin 2005): 



1. Induktionsperiode 

 - geringer Sauerstoffverbrauch 

 - Reaktion nullter Ordnung 

 

2. Hydroperoxidbildung 

 - ansteigender Sauerstoffverbrauch 

 - Bildung von sekundären Oxidationsprodukten 

 - Reaktion erster Ordnung bezüglich Hydroperoxid 

 

3. Hydroperoxidabbau 

 - Hydroperoxidabbau größer als Neubildung 

 - starker Anstieg von sekundären Oxidationsprodukten 

 - Reaktion zweiter Ordnung bezüglich Hydroperoxid 

 

Der Reaktionsablauf für den Anfangsbereich kann vereinfacht wie folgt beschrieben werden 

(Kamal-Eldin 2005): 

 

Initiation:    **
2 HOOROR +→+

Propagation:   *
2

* ROOOR →+

    ROOHRRHROO ** +→+

Branching:   OH + R +OR RH + ROOH 2
**→

    OH + OR+ ORO  ROOH  2 2
**→

( )2
** ROOROOROO →+Termination:   

    R

R

OORROOR ** −−→+

    RRR ** −→+

 

Auf die Autoxidation hat der Grad der Ungesättigtheit der Fettsäuren einen Einfluss 

(Scrimgeour 2005). Ungesättigte Fettsäuren sind reaktionsfreudiger als gesättigte Fettsäuren. 

Weiterhin kann der erste Schritt (Initiation) – die Entstehung von freien Radikalen – nicht nur 

durch Wärme, sondern auch durch katalytische Wirkung von Metallionen (z. B. Eisen, Kupfer) 

und durch UV-Licht erfolgen (Frankel 1980). 
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Abbildung 3.1.2-1: Darstellung der Hauptreaktionen während der Autoxidation von Fetten. 

Es können 3 Phasen unterschieden werden (I – Induktionsperiode,  
M – monomolekulare Phase, B – bimolekulare Phase (Schaich 2005). 

 

Schaich (Schaich 2005) beschreibt den Fortschritt der Oxidation von Fettsäuren genauer. In der 

Induktionsperiode (in Abbildung 3.1.2-1 Bereich I) reagieren die Fettsäuren langsam mit Sauer-

stoff. Anschließend dominiert die Hydroperoxidbildung (in Abbildung 3.1.2-1 Bereich M). Da-

nach folgt ein starker Anstieg des Sauerstoffverbrauchs, verbunden mit einer Änderung der Zu-

sammensetzung des Gemisches (in Abbildung 3.1.2-1 Bereich B). 

 

Bei Schildhauer (2001) wird der Autoxidationsprozess in 4 Phasen unterteilt. In der 1. Phase 

entstehen die Radikale (entspricht Induktionsperiode). Anschließend polymerisiert der Fettstoff 

unter starker Wärmefreisetzung (entspricht Reaktionen bis Termination). Die 3. Phase (Schwel-

phase) ist dadurch gekennzeichnet, dass die Temperatur bei einer Selbsterwärmung ihr Maxi-

mum durchläuft. Die Polymere werden durch exotherme Abbaureaktionen verbraucht. Die 

Temperatur steigt weiter. Die 4. Phase (Abbrandphase) ist durch weiteren starken Temperatur-

anstieg und das Auftreten von Pyrolysegasen gekennzeichnet. 

 

 

3.1.3  Kriterien zur Definition der Selbstentzündungstemperatur 

 

Nach DIN 15188 (DIN 15188, 2007) wird die höchste Umgebungstemperatur, bei der keine 

Selbstentzündung auftritt, als Selbstentzündungstemperatur (SET) bezeichnet. Die SET wird mit 

zunehmendem Volumen kleiner. 
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In der Literatur wie auch in Regelwerken werden zwei unterschiedliche Kriterien zur Bestim-

mung der SET angewandt. Es wird dabei zwischen dem Erreichen einer bestimmten Kerntempe-

ratur (Temperaturkriterium) und dem Überschreiten einer bestimmten Temperaturdifferenz zwi-

schen Kern und Umgebung/Ofen unterschieden (Temperaturdifferenzkriterium). 

 

Temperaturkriterium 

In VDI 2263 Teil 1 (VDI 2263, 1990) ist als Bewertungskriterium der SET von Stäuben und 

Schüttungen ein Erreichen einer Kerntemperatur von 400 °C festgelegt. In den UN 

Recommendations on the Transport of Dangerous Goods (UN 2009) gilt für den 1.000 cm³-

Versuch eine Kerntemperatur von 200 °C als Kriterium für die Einordnung in „Division 4.2, 

Spontaneous combustible substances“. 

 

In dieser Arbeit wird folgender Wert zugrunde gelegt: 

Keine Entzündung: Kerntemperatur < 400 °C 

Entzündung:  Kerntemperatur > 400 °C 

 

Anmerkung: 

In kleinen Testsystemen ist die Wärmeabfuhr derart hoch, dass Folgereaktionen ggf. nicht ab-

laufen können. Eine Erwärmung des Kerns auf Temperaturen über 400 °C tritt dann nicht auf. 

Durch geringe Veränderungen der Reaktions- oder Wärmestaubedingungen können die unter-

drückten Folgereaktionen jedoch ausgelöst werden. 

 

Temperaturdifferenzkriterium 

Beim Temperaturdifferenzkriterium wird dann von einer Selbstentzündung ausgegangen, wenn 

die Kerntemperatur der Probe um einen bestimmten Betrag, z. B. 50 °C, über der Ofentempera-

tur liegt. Dieser Ansatz wurde bereits von Britton (Britton 1991) und Brindley (Brindley 1999) 

für Untersuchungen mit benetzten Wärmedämmmaterialien verwendet. In UN Recommenda-

tions on the Transport of Dangerous Goods – Manual of Tests and Criteria Abschnitt 33.3.1.3.3 

Self-heating substances (UN 2009) wird ein Temperaturanstieg im Kern der Probe (Volumen 

1.000 cm³) von 60 °C innerhalb von 24 Stunden als Bedingung für eine Selbstentzündung fest-

gelegt. In der DIN 15188 (DIN 15188, 2007) wird ebenfalls eine Temperaturdifferenz von 

60 °C als Bewertungskriterium angegeben. 

 

 



In dieser Arbeit wird folgender Wert zugrunde gelegt: 

Keine Entzündung: Kerntemperatur minus Ofentemperatur < 50 °C 

Entzündung:  Kerntemperatur minus Ofentemperatur > 50 °C 

 

 

3.2  Standardmodelle der Theorie der Wärmeexplosion 

 

Semenov (Semenov 1928) entwickelte einen Ansatz zur Bewertung der Wärmeexplosion in 

gerührten Systemen. Der Ansatz von Frank-Kamenetskii wurde zur Bewertung der Wärme-

explosion in großen, nicht gerührten Systemen entwickelt (Frank-Kamenetskii 1959). Das Tho-

mas-Modell berücksichtigt den Wärmeübergangswiderstand im System wie auch den Wärme-

übergangswiderstand am Rand (Thomas 1958). Die Modelle von Semenov und Frank-

Kamenetskii stellen Grenzfälle des Modells von Thomas dar (Thomas 1960). 

 

Diese den stationären Zustand charakterisierenden Modelle führen i. d. R. zu konservativen 

Aussagen, die unabhängig von der Zeit sind. Realitätsnähere Aussagen liefern die Lösungen der 

das instationäre Systemverhalten beschreibenden Differentialgleichung (siehe Kapitel 3.5). Man 

erhält dann vom Volumen und von der Induktionsdauer abhängige Selbstentzündungstemperatu-

ren (Krause 2013). 

 

 

3.2.1  Modell nach Frank-Kamenetskii 

 

Der Wärmetransportwiderstand liegt bei dem Modell nach Frank-Kamenetskii nur im System. 

Diese Annahme wird zumindest bei großen Schüttungen (r0 >>) i. d. R. erfüllt. Dies entspricht 

. ∞⇒⋅= Σ eff0
G λrαBi && /

Weitere Annahmen sind dabei vor allem: konstante Umgebungstemperatur, Reaktion nullter 

Ordnung. 

 10



 
Abbildung 3.2.1-1: Temperaturprofil, Frank-Kamenetskii-Modell 
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folgt aus der Annahme (T - Ta)/Ta << 1 die nichtlineare partielle Differentialgleichung in di-

mensionsloser Schreibweise: 

)exp(
rr

j
r

1
**2*

2

Θ+⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
∂
Θ∂

⋅+
∂

Θ∂
⋅=

∂
Θ∂

δτ
 (3.2.1-3) 

 

Anfangs- und Randbedingungen: 

[ ] 00r =∂Θ∂ =
*r/  0)1r( * ==Θ ; ; 00),r( * ==Θ τ

 

Der einzige Parameter in Gleichung 3.2.1-3 ist der Frank-Kamenetskii-Parameter δ. Er enthält 

alle physikalischen und chemischen Größen (Abmessung der Probe, kinetische Daten). Die sta-

tionäre Lösung der Differentialgleichung ergibt einen von der Geometrie abhängigen Wert 



δkr, FK = f(Geometrie), der zur Bewertung der SET herangezogen wird (Selbstentzündung, wenn 

δ > δkr, FK). Ist δ > δkr, FK, dann ist gemäß diesem Kriterium das System instabil. Bei δ < δkr, FK 

liegen stabile Bedingungen vor. 

 

Werte für δkr, FK sind z. B. in der DIN 15188 (DIN 15188, 2007) angegeben (Kugel δkr, FK = 3,32; 

Zylinder (D = H) δkr, FK = 2,76; Würfel δkr, FK = 2,52). 

 

 

3.2.2  Modell nach Thomas 

 

Thomas erweiterte das Frank-Kamenetskii-Modell durch Einbezug des Wärmeübergangswider-

standes an der Oberfläche (Thomas 1958). Die Randbedingung an der Oberfläche wird bei die-

sem Modell durch Gleichsetzen der Wärmeströme bestimmt. Abgesehen von dieser Randbedin-

gung ist die mathematische Formulierung des Modells mit dem Modell von Frank-Kamenetskii 

identisch. 

 
Abbildung 3.2.2-1: Temperaturprofil, Thomas-Modell 
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folgt aus der Annahme (T - Ta)/Ta << 1 die nichtlineare partielle Differentialgleichung in di-

mensionsloser Schreibweise: 
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Anfangs- und Randbedingungen: 

; [ ] 00r =∂Θ∂ =
*r/ ;
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 ; 0 [ ]0),r( * ==Θ τ Rand1r
* Bir/ * Θ⋅=∂Θ∂− ±=   eff0

G λ/rαBi && ⋅= Σ

 

Die stationäre Lösung der Differentialgleichung ergibt einen von der Geometrie und der 

Biot-Zahl abhängigen Wert δkr, Th = f(Geometrie, Biot). Die Selbstentzündungsbedingung lautet 

nun: δ ≥ δkr, Th. 

 

 
Der kritische Parameter δkr, Th in Abhängigkeit von der Geometrie (Ku-
gel, Zylinder L = ∞, Stab L = ∞) und von der Biot-Zahl (reproduced 
from Thomas 1958 with permission of The Royal Society of Chemistry) 

Abbildung 3.2.2-2: 

 

Abbildung 3.2.2-2 zeigt δkr, Th in Abhängigkeit von der Biot-Zahl. Bei sehr großen Biot-Zahlen 

entspricht δkr, Th = δkr, FK. 



3.3 Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur auf Basis 

isoperiboler Versuche (Standardverfahren) 

 

Standardverfahren für die Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur von Staubschüttungen 

mit Hilfe isoperiboler Versuche (Lagerung der Probe bei konstanter Ofentemperatur) sind kurz 

in der VDI 2263 Blatt 1 (VDI 2263, 1990) und ausführlicher in der DIN 15188 (DIN 15188, 

2007) beschrieben. 

 

Die experimentellen Untersuchungen sind in einem geeigneten Wärmeschrank/Ofen durchzu-

führen. Die Standardanforderungen der Versuchseinrichtung sind entsprechend DIN 15188 

(DIN 15188, 2007): 

‐ Öfen müssen unten über eine Lufteintrittsöffnung und oben über eine Luftaustrittsöffnung 

verfügen 

‐ Volumen des Ofens sollte ca. 120 Liter betragen 

‐ Ofen regelbar zwischen 35 °C und 300 °C 

‐ Ofentemperatur muss im Bereich ± 1 % konstant sein 

‐ ummantelte Thermoelemente mit 1 mm Durchmesser werden empfohlen 

 

Bei der Durchführung der Versuche sind jeweils neue Proben bei unterschiedlichen Umge-

bungstemperaturen (= Ofentemperaturen) zu untersuchen. Dabei ist die Umgebungstemperatur 

solange zu verändern, bis keine Selbstentzündung eintritt. Der Abstand der Ofentemperatur zwi-

schen dem Versuch ohne Zündung und dem Versuch mit Zündung soll z. B. nach DIN 15188 

(DIN 15188, 2007) ΔT < 5 °C, bzw. wenn auf größere Probevolumina extrapoliert werden soll 

ΔT < 2 °C, betragen. Das Ergebnis der Messung ist auf den nächsten ganzzahligen Wert abzu-

runden. 

 

  
Abbildung 3.3-1: Versuchseinrichtung mit Gewebepackung 
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Eine beispielhafte Anordnung einer Gewebepackung für experimentelle Untersuchung ist in 

Abbildung 3.3-1 dargestellt. Zur Vergleichmäßigung der Luftströmung im Ofen wurde um die 

Probe ein Drahtgitter gestellt. 

 

Beispielhafte Messergebnisse für die Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur von benetz-

ter Steinwolle (V = 8 cm³) sind in Abbildung 3.3-2 dargestellt. Bei einer Ofentemperatur von 

114 °C (links) kommt es nur zu einer geringfügigen Erwärmung im Kern (Tmax = 122 °C). Bei 

116 °C (rechts) kommt es entsprechend dem Temperaturdifferenzkriterium zu einer Selbstent-

zündung (Tmax = 263 °C). 
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Abbildung 3.3-2: Isoperibole Versuche mit benetzter Steinwolle 8 cm³, 

Links: keine Selbstentzündung, TOfen = 114 °C 
Rechts: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium, 
TOfen = 116 °C 

 

 

3.4  Experimentelle Ermittlung von Kenndaten 

3.4.1  Bestimmung der formalkinetischen Parameter 

3.4.1.1 Isoperiboles Verfahren 

 

Aus der Umformung des Frank-Kamenetskii-Parameters δ folgt der Auswerteansatz des isoperi-

bolen Verfahrens (Steen 2012): 
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 (3.4.1.1-3) 

 

Sofern die SET aus isoperibolen Versuchen für mindestens 2 Volumina ermittelt wurde, kann 

die Auswertung der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  numerisch bzw. grafisch erfolgen. Der 

grafischen Auswertung liegt das Arrhenius-Diagramm zugrunde, in dem [ ]2
0

2
akr rT /ln ⋅δ  über die 

reziproke Temperatur (1/T in 1/K) dargestellt wird. 

 

Die Berechnungsgleichung des Stoßfaktors folgt aus dem Auswerteansatz. 
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Für große Systeme bzw. große Biot-Zahlen kann für δkr der kritische Frank-Kamenetskii Para-

meter δkr, FK verwendet werden. Für kleinere Systeme bzw. kleinere Biot-Zahlen ist der kritische 

Thomas-Parameter δkr, Th zu verwenden. Hierfür muss die Biot-Zahl bekannt sein. In DIN 15188 

(DIN 15188, 2007) werden folgende Näherungsgleichungen zur Berechnung von δkr, Th angege-

ben: 

Bi
7292,02830,0

8047,0)HD(nderZyli,Th,kr

+
==δ

Bi
6351,02728,0

7009,0
Würfel,Th,kr

+
=δ;  

(3.4.1.1-5) 

 

Weitere Möglichkeiten, die kinetischen Daten aus isoperibolen Versuchen zu bestimmen, sind 

z. B. die Anwendung der „Crossing point temperature“- oder der „Heat release rate“-Methode. 

Bei beiden bilden mehrere isoperibole Experimente mit gleichem Probevolumen, aber unter-

schiedlichen Ofentemperaturen die Basis der Auswertung. Bei der „Heat release rate“-Methode 

wird die Steigung am Schnittpunkt von Ofen- und Kerntemperatur und bei der „Crossing point 

temperature“ die Steigung am Schnittpunkt von Oberflächen- und Kerntemperatur zur Auswer-

tung genutzt. Zu diesem Zeitpunkt soll der Wärmeleitterm in der Energiebilanz vernachlässigbar 

sein. Diese Methoden werden in dieser Arbeit nicht genutzt. Daher wird für eine nähere Be-

schreibung auf entsprechende Literatur verwiesen (z. B. Gray 1991, Gray 1992, Chen 1995). 
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3.4.1.2 Überadiabates Verfahren 

 

Krause und Wildner (Krause 2006) wendeten das überadiabate Verfahren zur Bewertung der 

Formalkinetik von Oxidationsreaktionen in Schüttungen an. Bei diesem Verfahren lassen sich 

grundsätzlich die kinetischen Parameter (Aktivierungsenergie und Stoßfaktor) aus einem Ein-

zelversuch bestimmen. 

 

Bei dem überadiabaten Verfahren wird die Ofentemperatur typischerweise unter Bezugnahme 

auf die Kerntemperatur der Probe geregelt. Dabei wird der Sollwert der Ofentemperatur i. d. R. 

auf einen Wert von 2 – 4 °C oberhalb der Kerntemperatur der Probe vorgegeben. Ebenfalls ist es 

möglich, eine unteradiabate Fahrweise des Versuches anzuwenden (Schoßig 2011). Hierbei ist 

die Ofentemperatur etwas niedriger als die Kerntemperatur der Probe. 

 
LL

V
L V/Qq && =Zur Bilanzierung (benetztes System):  

Energiebilanz (Zylinder): 

L
R,V

L
0,FS2

2

2

2

p q
z
T

r
T

r
j

r
T

t
Tc && ⋅+⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
∂
∂

+
∂
∂
⋅+

∂
∂

⋅=
∂
∂
⋅⋅Σ ελρ  (3.4.1.2-1) 

Anfangs- und Randbedingungen: 
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Bei geringem Wärmeeintrag und kleinen Systemen mit nicht zu geringer Wärmeleitfähigkeit 

bilden sich örtlich nur kleine Temperaturgradienten T(Ort) ≈ konstant aus. Für [  kann 

die Energiebilanz entsprechend dem Ansatz nach Semenov vereinfacht werden (Krause 2006). 

] <<∂∂ r/T

 

Für Kugelgeometrie folgt: 

WT,V
L

R,V
L

0,FSp qq
t
Tc && +⋅=
∂
∂
⋅⋅Σ ερ )TT(

V
Aq arrWT,V 0

−⋅⋅= =Σ
Σ

α&&  (3.4.1.2-2) 

Anfangs- und Randbedingungen: 

T(r,t = 0) = Ta; T(r) = konst.; [ ]  0r/T 0r =∂∂ =

 berücksichtigt den Gesamtwiderstand Σα&
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Auswertung der kinetischen Daten für eine Reaktion nullter Ordnung: 

Abbildung 3.4.1.2-1 zeigt ein beispielhaftes adiabates Diagramm für eine Reaktion nullter Ord-

nung. Dargestellt ist die zeitliche Temperaturänderung ln(dT/dt) in Abhängigkeit der reziproken 

Temperatur (1/T). 

 
Abbildung 3.4.1.2-1: Adiabates Diagramm (ln(dT/dt) über 1/T) eines überadiabaten Versu-

ches 
 

Im Bereich niedriger Temperaturen (entspricht der rechten Seite im Diagramm) ist die Tempera-

turanstiegsgeschwindigkeit nahezu konstant. Sie wird in diesem Bereich hauptsächlich durch 

den Wärmeeintrag bestimmt, der aufgrund des kleinen Temperaturunterschiedes zwischen Ofen 

und Probe entsteht. In diesem Bereich ist die Temperaturerhöhung durch Reaktionswärme sehr 

gering bzw. nahezu Null. 
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Wird nun das Messergebnis [∂T/∂t]Exp = f(1/T) um den anfänglichen Wert [∂T/∂t]WE korrigiert 

(Gleichung 3.4.1.2-3), dann erhält man im Falle einer Reaktion nullter Ordnung im Idealfall 

eine Gerade (entspricht der roten Geraden im Diagramm). Der Anstieg dieser Geraden ent-

spricht der bezogenen Aktivierungsenergie. 
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Aus zwei Mess-/Interpolationspunkten, die auf dieser Geraden liegen, lässt sich die bezogene 

Aktivierungsenergie ermitteln (1 - höhere Temperatur, 2 - niedrigere Temperatur): 
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Der Stoßfaktor für eine Reaktion nullter Ordnung folgt bei Kenntnis der bezogenen Aktivie-

rungsenergie aus der vereinfachten Energiebilanz: 
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Liegt eine Reaktion vor, die nicht nullter Ordnung ist, weicht die Kurve im adiabaten Diagramm 

von der Gerade ab. Abbildung 3.4.1.2-2 zeigt einen Vergleich der Kurvenverläufe in einem adi-

abaten Diagramm für verschiedene Reaktionsordnungen. 

 

 
Abbildung 3.4.1.2-2: Kurven verschiedener Reaktionsordnungen im adiabaten Diagramm 

(nach Bohn 1999, reprinted with permission from Elsevier) 
 

Bei der Berechnung der Aktivierungsenergie und des Stoßfaktors für Reaktionen ungleich null-

ter Ordnung ist die Abnahme der Reaktanden entsprechend dem Reaktionsmodell zu berück-

sichtigen. 
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3.4.2  Bestimmung der Wärmetransportparameter 

 

Zur Bestimmung der Wärmeleitfähigkeit von Festkörpern und Schüttungen stehen verschiedene 

Standardmessverfahren, wie z. B. die Plattenmethode (beschrieben in DIN 52612), die Heiß-

drahtmethode (beschrieben in DIN EN ISO 8894-1, DIN EN ISO 22007 Teil 1) oder das Hot-

Disk-Verfahren (beschrieben in DIN EN ISO 22007 Teil 2), zur Verfügung. Aufgrund der porö-

sen Struktur der in dieser Arbeit untersuchten Systeme (benetzte Steinwolle, benetzte Gewebe-

packungen) wird ein anderes Messverfahren, das die Bestimmung der Wärmetransportparameter 

innerhalb der Messumgebung der späteren Experimente ermöglicht, bevorzugt. Damit werden 

eventuelle spezifische Einflüsse der Messumgebung auf die effektive Wärmeleitfähigkeit und 

den Wärmeübergangskoeffizienten bei der Bestimmung der Wärmetransportparameter erfasst. 

 

Krause (Krause 2005, Krause2 2006) bestimmt näherungsweise die Temperaturleitfähigkeit von 

Schüttungen im oberen Temperaturbereich aus der Aufheizphase eines adiabaten Versuches. 

Die Starttemperatur des adiabaten Versuches sollte dabei möglichst in der Nähe der SET der 

Schüttung liegen. Es wird die Energiebilanz unter Vernachlässigung der Reaktion in ihrer di-

mensionslosen Form gelöst. Für den Wärmeübergangskoeffizienten bzw. für die Biot-Zahl muss 

ein fester Wert vorgegeben werden. Dieser sollte im Bereich der natürlichen Konvektion liegen 

(ca. 10 W/(m²·K)). 
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Anfangs- und Randbedingungen: 
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Energiebilanz für Zylinder in dimensionsloser Form für D = H 
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Anhand eines vorgegebenen Wertes für die Biot-Zahl und der entsprechenden Koeffizienten der 

Besselfunktion lässt sich die Halbwertszeit der Aufheizphase ermitteln. Mit Kenntnis der Halb-

wertszeit lässt sich anschließend die Temperaturleitfähigkeit der Schüttung ermitteln. 

In einer anderen Veröffentlichung beschreibt Krause (Krause 2006) die Bestimmung der Tem-

peraturleitfähigkeit aus einem SET-Experiment. Dazu wird die Definitionsgleichung für den 

Frank-Kamenetskii-Parameter (Gleichung 3.4.1.1-1) nach der Temperaturleitfähigkeit aufgelöst. 
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 (3.4.2-3) 

 

Aus der Probengröße erhält man r0. Der Frank-Kamenetskii-Parameter entspricht dem kritischen 

Frank-Kamenetskii-Parameter. Die genaue Ermittlung des Wärmeübergangskoeffizienten α& , 

der für die Simulation benötigt wird, wird von Krause (Krause 2006) nicht näher erläutert. Es 

wurde ein Wertebereich von 10 bis 15 W/(m²·K) angegeben. 

 

Moschallski (Moschallski 2011) bestimmt den Wärmeübergangskoeffizienten an stationär um-

strömten Bauteilen aus Messungen der Oberflächentemperatur während Aufheiz- bzw. Abkühl-

experimenten. Voraussetzung der Auswertung der Messungen ist, dass die Wärmeleitfähigkeit 

des Körpers hoch ist bzw. die Abmessungen des Probekörpers sehr klein sind, damit sich der 

Körper räumlich gleichmäßig aufheizt bzw. abkühlt. Durch die Wahl eines kleinen Auswertebe-

reiches kann die Auswertung dahingehend vereinfacht werden, dass die Temperaturabhängig-

keit von Stoffwerten vernachlässigt werden kann. 

 

 dtA)TT(dTcm ap ⋅⋅−⋅=⋅⋅ α& (3.4.2-4) 

 

Durch Umformen und Integration erhält man aus Gleichung 3.4.2-4: 
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Der so ermittelte Wärmeübergangskoeffizient stellt den mittleren Wärmeübergangskoeffizienten 

über die Oberfläche des Probekörpers dar. Die experimentell ermittelten Wärmeübergangskoef-

fizienten liegen bei Moschallski (Moschallski 2011) in der Nähe der mit verschiedenen Korrela-

tionen berechneten Werte. 
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3.5  Bilanzierung des Selbstentzündungsprozesses 

3.5.1  Übersicht 

 

Für eine genaue Abbildung des Selbstentzündungsprozesses müssen die Bilanzen der Änderung 

von Energie, Stoffen und Impuls der jeweiligen Phasen (gas/flüssig/fest) aufgestellt werden. 

Vereinfachungen sind möglich, wenn nur die wichtigsten Bilanzgrößen und die relevanten 

Komponenten betrachtet werden. 

 

 

3.5.2  Beispiele 

3.5.2.1 Allgemeiner Bilanzierungsansatz 

 

Allgemeingültige Wärme- und Stoffbilanzen sind z. B. von Emig (Emig 2005) aufgestellt wor-

den. 

 

Wärmebilanz 

Zeitliche Änderung der Energie = (Änderung der Energie durch Konvektion) + Änderung der 

Energie durch Leitung + Änderung der Energie durch Umwandlung 

 

Wärmebilanz in Zylinderkoordinaten, einphasiges System: 
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Stoffbilanz 

Zeitliche Änderung der Masse im Bilanzraum = (Masseänderung durch Konvektion) + Masse-

änderung durch Diffusion + Masseänderung durch Reaktion 

 

Stoffbilanz in Zylinderkoordinaten, einphasiges System für Komponente i: 
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3.5.2.2 Spezifischer Bilanzierungsansatz von Brindley 

 

Brindley (Brindley 1999, Brindley 2000) hat die Selbstentzündung langkettiger Kohlenwasser-

stoffe n-CxHy in Wärmedämmmaterialien untersucht. Sein Simulationsansatz berücksichtigt 

neben der Energiebilanz auch die Komponentenbilanzen der Reaktanden. Dadurch konnten zu-

sätzliche Effekte wie Sauerstoffverarmung und Verbrauch/Verlust der Kohlenwasserstoffe er-

fasst werden. Aufgrund des hohen Strömungswiderstands in der Wärmedämmung ist der kon-

vektive Term klein und blieb unberücksichtigt. Der von Brindley im Jahr 2000 veröffentlichte 

Ansatz (Brindley 2000) liefert die Basis der eigenen Modellentwicklung. Er wird daher nachfol-

gend in allgemeiner Form – ohne Berücksichtigung der verwendeten Untermodelle – wiederge-

geben. Bei Zylindergeometrie (D = H) ist j = 1. 
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3.6 Bewertung der Selbstentzündungstemperatur technischer 

Systeme 

3.6.1  Auf Basis von Kriterien und isoperibolen Versuchen 

 

Isoperibole Versuche dienen dazu, die Selbstentzündungstemperatur einer Probe in Abhängig-

keit des Volumens zu bestimmen. Dabei wird die Ofentemperatur bei jedem Prüfvolumen vari-

iert, bis es in der Probe zu einer Selbstentzündung (nach Temperaturkriterium oder Temperatur-

differenzkriterium) kommt. Die Ofentemperatur, bei der es zu einer Zündung kommt, sollte 

nicht mehr als 5 °C (bzw. 2 °C) von der Temperatur entfernt liegen als die, bei der es zu keiner 

Zündung kommt (DIN 15188, 2007). 

 

Liegen die Selbstentzündungstemperaturen für unterschiedliche Volumina vor, so lässt sich die 

Abhängigkeit der SET von dem Volumen beschreiben und man kann die SET-Messergebnisse 

auf technische Volumen extrapolieren. 

 

Verfahren 1, DIN 15188: 

Zur grafischen Extrapolation werden die Messergebnisse in einem Pseudo-Arrhenius-Diagramm 

(Beispiel in Abbildung 3.6.1-1) dargestellt. Dabei ist auf der x-Achse die reziproke Temperatur 

(1/T in 1/K) abgebildet und auf der y-Achse der Logarithmus des Verhältnisses Volumen zur 

Oberfläche der Probe (ln V/A in ln(m³/m²)). 

 
Abbildung 3.6.1-1: Pseudo-Arrhenius-Diagramm der Selbstentzündungstemperaturen  

(DIN 15188, 2007) 
Wiedergegeben mit Erlaubnis des DIN Deutsches Institut für Normung e. V. Maßgebend für das Anwenden 
der DIN-Norm ist deren Fassung mit dem neuesten Ausgabedatum, die bei der Beuth Verlag GmbH, Burggra-
fenstraße 6, 10787 Berlin, erhältlich ist. 
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Verfahren 2, DIN 15188: 

Zur grafischen Extrapolation werden die Messergebnisse in einem Arrhenius-Diagramm (Bei-

spiel in Abbildung 3.6.1-2) dargestellt. Dabei ist auf der x-Achse die reziproke Temperatur (1/T 

in 1/K) abgebildet und auf der y-Achse [ ]2
0

2
akr r/Tδln ⋅  in ln(K²/m²). 

 

 
Abbildung 3.6.1-2: Arrhenius-Diagramm von Selbstentzündungstemperaturen  

(Frank-Kamenetskii) DIN 15188 (DIN 15188, 2007) 
Wiedergegeben mit Erlaubnis des DIN Deutsches Institut für Normung e. V. Maßgebend für das Anwenden 
der DIN-Norm ist deren Fassung mit dem neuesten Ausgabedatum, die bei der Beuth Verlag GmbH, Burggra-
fenstraße 6, 10787 Berlin, erhältlich ist. 

 

Der kritische Parameter δkr kann nach Frank-Kamenetskii (für große Systeme bzw. Biot >>) 

oder nach Thomas bewertet werden. In DIN 15188 (DIN 15188, 2007) werden folgende Nähe-

rungsgleichungen zur Berechnung von δkr, Th angegeben: 

 

Bi
7292,02830,0

8047,0)HD(nderZyli

+
==Th  kr,δ

Bi
6351,02728,0

7009,0
WürfelTh,kr

+
=δ;  

(3.6.1-1) 

 

Die Ergebnisse sollten sich mit einer Geraden verbinden lassen. Entlang dieser ist eine Extrapo-

lation zu größeren Volumen möglich. 
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3.6.2  Auf Basis von Simulationsmodellen und spezifischen Messungen 

 

Mit Simulationsmodellen und Daten aus spezifischen Experimenten lassen sich ebenfalls die 

Selbstentzündungstemperaturen ermitteln. Diese Vorgehensweise geht über den aktuellen Stand 

der Technik hinaus (Krause 2006). Grundlage der Simulation bilden Parameter (wie z. B. kineti-

sche Daten, Wärmeleitfähigkeit), welche mit wenigen Experimenten im Labormaßstab ermittelt 

werden können. 

 

Krause (Krause 2005, Krause 2006) beschreibt prinzipielle Vorgehensweisen zur Ermittlung der 

SET mit Hilfe von Messungen und Simulationen. Der von Krause formulierte Ansatz basiert 

dabei auf der Energiebilanz (siehe Gleichung 3.6.2-1). Die kinetischen Parameter (Stoßfaktor, 

scheinbare Aktivierungsenergie) werden aus isoperibolen oder adiabaten Versuchen gewonnen. 

Die Temperaturleitfähigkeit wird mit der in Kapitel 3.4.2 beschriebenen Methodik ermittelt. Der 

Wärmeübergangskoeffizient wird vorgegeben. 

 

Lohrer (Lohrer 2006) verfolgt einen Ansatz für die Simulation der Selbstentzündung in Schütt-

gütern und Stäuben. Hierbei werden die Energiebilanz und die Stoffbilanzen (Brennstoff, Sauer-

stoff) sowie Verdunstung/Kondensation von Wasser betrachtet. Die kinetischen Parameter wer-

den aus isoperibolen Versuchen und die Wärmeleitfähigkeit durch Messung ermittelt. 

 

Brindley (Brindley 1998, 1999, 2000) verfolgt einen erweiterten Ansatz für die Simulation der 

Selbstentzündung in benetzter Wärmedämmung. Neben der Energiebilanz werden zusätzlich die 

Stoffbilanzen des Flüssigkeitsfilms, der organischen Gasphase und des Sauerstoffs betrachtet. 

Die Experimente werden zum Vergleich mit der Simulation herangezogen. Kinetische Parame-

ter wurden aus anderen Literaturquellen entnommen bzw. über den kritischen Frank-

Kamenetskii-Parameter errechnet. Experimente wurden zur Bestimmung des Masseverlustes 

durch Verdunstung durchgeführt. Weiterhin erfolgten Exprimente zur Sauerstoffmessung. 

 

Diese Arbeit beinhaltet die Simulation gemäß dem Ansatz von Brindley (Brindley 1999, Brind-

ley 2000) in Verbindung mit der überadiabaten Methode zur Bestimmung der kinetischen Daten 

gemäß Krause (Krause 2006) und der Bestimmung der wärmetechnischen Parameter nach Krau-

se (Krause 2005). Die Anwendung ist dabei auf Systeme begrenzt, bei denen Konvektion keinen 

dominierenden Einfluss hat. 
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4  Eigene Untersuchungen 

4.1  Experimentelle Basis 

4.1.1  Messeinrichtungen 

4.1.1.1 Wärmestauapparatur, isoperibole Versuche 

 

Die Messungen fanden unter der Verwendung der folgenden Apparate statt: 

Wärmeschrank: 

Heraeus Thermo Scientific UT 6200 

Datenaufzeichnung/Steuerung: 

ALMEMO 5690-1CPU; Software: AMR WinControl 6.7 

Thermoelemente: 

Typ K (NiCr-Ni), mit Messstellen 2 links und rechts neben der Probe im Ofen, 

1 Oberfläche/Rand, 1 Kern 

D = 1,0 mm/0,5 mm 

 

 

4.1.1.2 Wärmestauapparatur, überadiabate Versuche 

 

Die Messungen fanden unter der Verwendung der folgenden Apparate statt: 

Wärmeschrank: 

Heraeus Thermo Scientific UT 6200 

Zusatzheizung: 

Horst Mantelheizung 2,8 kW, Horst Plattenheizung oben und unten jeweils 0,98 kW 

Datenaufzeichnung/Steuerung: 

ALMEMO 5690-1CPU; Software: AMR WinControl 6.7 

Thermoelemente: 

Typ K (NiCr-Ni), mit Messstellen 2 links und rechts neben der Probe im Ofen, 

3 Oberfläche/Rand, 1 Kern 

D = 1,0 mm/0,5 mm 

 

4.1.1.3 TGA 

 

Mettler Toledo TGA/DSC 1 LF 

STARe Software 9.3 



4.1.1.4 DSC 

 

Mettler Toledo DSC 1 

STARe Software 9.3  

 

4.1.1.5 GC 

 

Shimadzu GC 2010 Plus 

Säule: Agilent 19091P MS8 HP-PLOT 5A 30 m, 0.32 mm, 25 µm 

 

4.1.1.6 Messgerät für Sauerstoffmessung 

 

Mocon Pac Check Model 450 ES 

 

 

4.1.2  Prüfmaterialien 

4.1.2.1 Trägermaterialien 

 

Steinwolle 

Für die Versuche mit Steinwolle wurde Rockwool Klemmrock 035 benutzt. Die Probekörper 

wurden in der benötigten Größe aus einer Matte herausgeschnitten. Generell ist zu berücksichti-

gen, dass die bei der Produktion eingesetzten Bindemittel bei höheren Temperaturen mit Sauer-

stoff reagieren und damit die Messergebnisse verfälschen können. Die verwendete Steinwolle 

Rockwool Klemmrock 035 ist kunstharzgebunden (Phenolharz als Bindemittel) und enthält zur 

Hydrophobierung 2 Liter Öl pro Tonne Steinwolle. Gegebenenfalls ist die Steinwolle vor den 

Versuchen auszuheizen. Dies beeinträchtigt jedoch die Struktur der Steinwolle und der Probe-

körper wird instabil.  

Im Untersuchungsbereich (T < 150 °C) ist die Reaktion des Kunstharzes und des Öls mit Sauer-

stoff vernachlässigbar. 

 

ρSteinwolle = 44 kg/m³ eigener Messwert Rohdichte der Steinwolle 

Σ,pc = 840 J/(kg·K)  Angabe für Dolomitgestein spezifische Wärmekapazität bei 20 °C 

Σλ& = 0,035 W/(m·K)  Wärmeleitfähigkeit bei 10 °C aus Datenblatt 
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spezifische Oberfläche 9200 m²/m³ eigene Berechnung auf Basis 

des Faserdurchmessers 

D = 6 µm (Herstellerangabe) 

 

Glaswolle 

Um einen zusätzlichen Wärmestau bei Untersuchungen mit LEX-Packungen zu erreichen, wur-

de in einigen Versuchen als Wärmedämmung um die Gewebepackung die Glaswolle Isover TF 

Twin benutzt (siehe Kapitel 4.2.3.1.1). 

 

Diese Glaswolle ist kunstharzgebunden. Es kommt ab 150 °C zu einer relevanten Reaktion des 

Kunstharzes mit dem Luftsauerstoff und somit zu einem zusätzlichen Wärmeeintrag. Vor Be-

nutzung wurde die Glaswolle bei 200 °C temperiert und dadurch wurde das Kunstharz aus der 

Glaswolle entfernt. 

 

Kolonnenpackungen 

Für die Versuche wurden die Drahtgewebepackungen für den Laboreinsatz LEX und LDX der 

Firma Sulzer eingesetzt. Sie unterscheiden sich im Drahtdurchmesser und in der Faltung der 

Drahtmatten. Die LEX-Packung ist feiner und hat daher eine größere spezifische Oberfläche als 

die LDX-Packung. 

 

Nach den Versuchen wurden die Gewebepackungen solange mit Haushaltsreiniger (Klorix) ge-

reinigt und im Trockenschrank getrocknet, bis das Ausgangsgewicht annähernd erreicht wurde 

und somit keine größeren Rückstände in der Gewebepackung verblieben. 

 

Tabelle 4.1.2.1-1: Daten der Gewebepackungen (aus Datenblatt Fa. Sulzer, Datenblatt Stahl 
1.4571) 

Packungsbezeichnung Sulzer LEX Sulzer LDX 

Material  X2 CrNiMo 1810
1.4571 

X2 CrNiMo 1810 
1.4571 

Packungsdurchmesser mm 80 80 
Packungshöhe mm 54 54 
Drahtdurchmesser mm 0,05 0,16 
Faltung der Drahtmatten 
Wellenlänge/Crimphöhe mm 3,4/1,6 6,4/2,9 

Packungsgewicht g 82 122 
Dichte Stahl a) g/cm³ 8,0 8,0 
Wärmeleitfähigkeit Stahl a) W/(m·K) 15 15 
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Packungsbezeichnung Sulzer LEX Sulzer LDX 
spez. Wärmekapazität Stahl a)J/(kg·K) 500 500 
Packungsdichte g/cm³ 0,30 0,45 
spez. innere Oberfläche m²/m³ 1.700 900 
innere Packungsoberfläche m² 0,46 0,24 
Porosität - 0,96 0,94 
a) bei T = 20 °C 

 

 

4.1.2.2 Reaktanden 

 

Fettsäure 

Als Fettsäure wurde Edenor Ti05 benutzt. Hierbei handelt es sich um ein handelsübliches Ge-

misch aus längerkettigen, ungesättigten Fettsäuren. Hauptbestandteile sind Ölsäure (67 %), Li-

nolsäure (13 %) und Palmitoleinsäure (5 %). Es hat eine ähnliche Zusammensetzung wie Pflan-

zenöl, welches in Destillationskolonnen Verwendung findet.  

 

Tabelle 4.1.2.2-1: Zusammensetzung Edenor Ti05 (Herstellerangaben entsprechend Daten-
blatt Edenor Ti05) 

Name Kettenlänge spezifische  
Grenzwerte

typische  
Grenzwerte 

 < C 14 0 – 1 Spuren 
Myristinsäure C 14 0 – 3 2 
Pentadecansäure C 15 0 – 1 Spuren 
Palmitinsäure C 16 3 – 6 5 
Palmitioleinsäure C 16' 3 – 7 5 
Margarinsäure C 17 0 – 2 1 
Stearinsäure C 18 0 – 2 1 
Ölsäure C 18' 65 – 74 67 
Linolsäure C 18'' 9 – 14 13 
Linolensäure C 18''' 0 – 2 1 
 > C 18 0 – 3 2 

 

Synthetische Luft 

Linde synthetische Luft ohne Kohlenwasserstoffe, Sauerstoff 20 %, Rest Stickstoff 

Stickstoff 

Linde Stickstoff Reinheit > 99,8 % 

Sauerstoff 

Linde Sauerstoff Reinheit > 99,5 % 
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4.1.3  Probenvorbereitung 

 

Zur Erzielung reproduzierbarer Ergebnisse ist bei der Probenvorbereitung zu beachten, dass der 

Fettstoff möglichst gleichmäßig über den Probekörper verteilt wird. Es kamen für Gewebepa-

ckungen und Steinwolle unterschiedliche Verfahren zur Anwendung. 

 

 

4.1.3.1 Benetzungsverfahren Steinwolle 

 

Mechanisches Verfahren (ähnlich wie von Britton 1991 beschrieben) 

Dieses Verfahren lässt sich nur sinnvoll bei höheren Benetzungsgraden einsetzen 

(w = mTi05/mSteinwolle > 1). Beim mechanischen Verfahren wird die Probe in mehrere Schichten 

zerschnitten und diese nach dem Benetzen zusammengedrückt, um das Öl gleichmäßig zu ver-

teilen. Dadurch erhöht sich die Dichte der unbenetzten Steinwolle auf ungefähr den doppelten 

Wert gegenüber dem Ausgangswert und es verringert sich die Höhe der Probe. 

 

Ablauf: 

‐ Steinwolleprobekörper in mehrere gleich dicke Scheiben (ca. 2 cm stark) schneiden 

‐ Erwärmung des Ti05 auf 40 °C 

‐ für einzustellende Benetzung benötigte Menge des Ti05 mit einer Spritze gleichmäßig auf 

die einzelnen Steinwollescheiben auftragen und verteilen 

‐ Zusammenpressen der benetzten Steinwollescheibe, um das Öl möglichst gleichmäßig in-

nerhalb der Steinwolle zu verteilen 

‐ Probekörper aus den einzelnen benetzten Schichten zusammensetzen 

 

 

Verfahren mit Lösemittel (nach McIntosh 1994) 

Bei diesem Verfahren wird das Ti05 in einem Lösemittel (z. B. Diethylether) gelöst. Der Vorteil 

dieser Methode gegenüber der mechanischen Methode besteht darin, dass auch geringere Men-

gen des Ti05 gleichmäßig in der Steinwolle verteilt werden können. Dieses Verfahren ist vor 

allem bei kleinen Probegrößen, die mit kleiner Benetzung untersucht werden sollen, vorteilhaft. 
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Ablauf: 

‐ Steinwolleprobekörper in mehrere gleich dicke Scheiben (ca. 2 cm stark) schneiden 

‐ gewünschte Menge an Ti05 in Diethylether lösen (40 % Ti05, 60 % Diethylether) 

‐ Verteilen der Lösung mit einer Spritze über die Scheiben 

‐ benetzte Scheiben auf eine Waage legen und Diethylether verdunsten lassen  

‐ Probekörper aus den einzelnen benetzten Schichten zusammensetzen 

 

 

4.1.3.2 Benetzungsverfahren Gewebepackung 

 

Ablauf: 

‐ Erwärmung des Fettes auf 40 °C im Becherglas (zur besseren Benetzung und Begrenzung 

der Anlagerungsmenge) 

‐ Gewichtsbestimmung der unbenetzten Gewebepackung 

‐ vollständiges Abtauchen der Gewebepackung in das Ti05 

‐ Herausnehmen der benetzten Gewebepackung 

‐ überflüssiges Öl bis zur benötigten Benetzung auf saugfähigem Material bei Raumtempera-

tur abtropfen lassen (minimale Benetzung der Gewebepackung nach ca. 1 Stunde Wartezeit 

erreicht) 

‐ Gewichtsbestimmung der benetzten Gewebepackung 

 

Anmerkung: 

Bei zu großer Benetzung tropft die Fettsäure (Ti05) während des Versuches ab. 

 



4.2 Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur auf Basis 

isoperiboler Versuche 

4.2.1  Benetzte Steinwolle  

 

Es wurde die Selbstentzündungstemperatur von Steinwolleproben mit verschiedenen Volumina 

bestimmt. Von Proben in Würfelform wurden 1.000 cm³, 125 cm³ und 8 cm³ und Proben in Zy-

linderform mit 400 cm³ und 240 cm³ untersucht (Abbildung 4.2.1-1). Alle Proben wurden mit 

dem mechanischen Verfahren (Kapitel 4.1.3.1) benetzt. Die 8 cm³-Probe wurde alternativ unter 

Zuhilfenahme des Lösemittels Diethylether benetzt. 

 

 
Abbildung 4.2.1-1: Verschiedene unbenetzte Proben Steinwolle 1.000 cm³, 125 cm³, 8 cm³, 

400 cm³, 240 cm³ 
 

Nach Gugan (Gugan 1974) liegt die kritischste Beladung für Wärmedämmung bei 6 – 12 % vol. 

 

 

4.2.1.1 Einfluss der Benetzungsmethode 

 

Vor allem für kleine Testsysteme ist die mechanische Methode zur Benetzung ungünstig. Es 

muss eine geringe Menge an Ti05 gleichmäßig verteilt werden. Je kleiner das Testsystem ist, 

desto größer ist dabei der Einfluss einer ungleichmäßigen Verteilung. Zusätzlich sind bei klei-

nen Testsystemen die Einflüsse aus der Messumgebung groß. In Abbildung 4.2.1.1-1 sind Expe-

rimente mit einem 8 cm³-Würfel gegenübergestellt. Bei gleicher Dichte der Steinwolle und glei-

cher Menge an Ti05 ergeben sich für die gleiche Ofentemperatur unterschiedliche Temperatur-

verläufe. Bei der Probe, welche mit dem mechanischen Verfahren benetzt wurde, kommt es 

nicht zur Selbstentzündung, während die Probe, die mit der Lösemittelmethode mit Ti05 benetzt 

wurde, die Grenze des Temperaturdifferenzkriteriums deutlich überschritt. 
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Selbstentzündungsexperimente Würfel V = 8 cm³, TOfen = 116 °C Abbildung 4.2.1.1-1: 

Links:  kein Lösemittel Steinwolle/Ti05 (0,95 g/1,9 g) Ergebnis: Tmax = 126 °C 

Rechts: Lösemittel  Steinwolle/Ti05 (0,91 g/1,8 g) Ergebnis: Tmax = 262 °C 

 

Bei einem kleinen Volumen von 8 cm³ führte die mechanische Benetzungsmethode zu einer 

höheren SET als bei der Benetzung mit Hilfe des Lösemittels von Diethylether. Bei der mecha-

nischen Benetzung hatte die ungleichmäßigere Benetzung/Verteilung des Ti05 innerhalb der 

Probe einen Einfluss auf die SET. Bei Versuchen mit einem Volumen von 8 cm³ wurde i. d. R. 

nur das Temperaturdifferenzkriterium (ΔT > 50 °C) erfüllt. Alle anderen Probevolumina wurden 

mit der mechanischen Methode benetzt. Das Temperaturkriterium konnte bei den größeren Pro-

bevolumina immer zur Bewertung herangezogen werden. 

 

 

4.2.1.2 Einfluss des Trägermaterial-Volumenanteils 

 

Da beim mechanischen Verfahren durch das Zusammendrücken der Steinwolle die Dichte ver-

ändert wird, sollte die Frage geklärt werden, welchen Einfluss die Dichte der Steinwolle auf den 

Verlauf der Selbstentzündung hat. Dafür wurden Proben mit unterschiedlicher Dichte mit dem 

Verfahren unter Verwendung eines Lösemittels mit der gleichen Menge an Ti05 benetzt. Bei der 

Probe mit der niedrigeren Dichte kam es zu einer geringfügig höheren Maximaltemperatur. Dies 

liegt vermutlich vor allem an dem geringen Speicherterm und der geringen Wärmeleitfähigkeit. 

Beide Effekte sind wegen des jeweils geringen Anteils der Steinwolle nachvollziehbar gering. 
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Abbildung 4.2.1.2-1: Selbstentzündungsexperimente Würfel V = 8 cm³, Ti05 1,8 g, 

TOfen = 116 °C, Lösemittel 
Links:  Steinwolle 0,92 g Tmax = 262 °C nach Δt = 15 min 

Rechts: Steinwolle 0,52 g  Tmax = 279 °C nach Δt = 23 min 

 

 

4.2.1.3 Einfluss des Ti05-Volumenanteils 

 

Damit es zu einer Selbstentzündung kommt, muss der Volumenanteil von Ti05 bzw. Massenan-

teil von Ti05 einen Grenzwert überschreiten. Ist der Massenanteil zu gering, reicht die bei der 

Reaktion abgegebene Wärme nicht aus, um eine Wärmeexplosion hervorzurufen. Hierfür wur-

den 8 cm³-Würfel mit dem Verfahren unter Benutzung eines Lösemittels (Diethylether) mit un-

terschiedlicher Masse an Ti05 benetzt. Bei einem Masseverhältnis Masse Ti05/Masse Steinwol-

le w = 1 ( = 0,07) kam es zu keiner Selbstentzündung. Bei einem Massenverhältnis w = 2 

( = 0,14) wurde das Temperaturdifferenzkriterium erfüllt. 

L
FSε

L
FSε
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Selbstentzündungsexperimente Würfel V = 8 cm³, TOfen = 116 °C, Lö-
semittel 

Abbildung 4.2.1.3-1:  

Links:  Steinwolle/Ti05 0,53 g/0,5 g  Tmax = 122 °C   = 0,07 L
FSε

Rechts: Steinwolle/Ti05 0,50 g/1,0 g   Tmax = 252 °C   = 0,14 L
FSε
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Der Massenanteil von Ti05 hat im Bereich kleiner Werte einen starken Einfluss auf die maximal 

erreichbare Kerntemperatur in der Probe. 

 

 

4.2.1.4 Einfluss der Ofentemperatur auf das Temperaturmaximum 

 

Aus den Messergebnissen ist zu entnehmen, dass bei dem hier vorliegenden kleinen Volumen 

von 8 cm³ ein starker Einfluss der Ofentemperatur auf das Temperaturmaximum vorliegt. 

 

Bei niedrigen Ofentemperaturen ist die maximale Temperaturerhöhung gering. Diese steigt mit 

steigender Ofentemperatur. 
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Abbildung 4.2.1.4-1: Selbstentzündungsexperimente f(T): Steinwolle/Ti05 (0,5 g/1 g), Wür-

fel V = 8 cm³, Lösemittel, = 0,14 L
FSε

Links:  Selbsterwärmung  TOfen = 114 °C, Tmax = 119 °C bei Δt = 30 min 

Rechts: Selbstentzündung f(ΔT) TOfen = 115 °C, Tmax = 197 °C bei Δt = 25 min 
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Abbildung 4.2.1.4-2: Selbstentzündungsexperimente f(T): Steinwolle/Ti05 (0,5 g/1 g), Wür-

fel V = 8 cm³, Lösemittel, = 0,14 L
FSε

Links:  Selbstentzündung f(ΔT) TOfen = 116 °C, Tmax = 252 °C bei Δt = 22 min 

Rechts:  Selbstentzündung f(ΔT) TOfen = 120 °C, Tmax = 258 °C bei Δt = 15 min 
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Bei höherer Beladung der Probe ( = 0,28 vs. = 0,14) wird auch eine höhere Maximaltem-

peratur erreicht. Die Kerntemperatur der Probe erreicht nahezu das Temperaturkriterium. 

L
FSε L

FSε
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Abbildung 4.2.1.4-3: Selbstentzündungsexperimente f(T): Steinwolle/Ti05 (1 g/2 g), Würfel 

V = 8 cm³, Lösemittel, = 0,28 L
FSε

Links:  Selbstentzündung f(ΔT) TOfen = 118 °C, Tmax = 265 °C bei Δt = 30 min 

Rechts: Selbstentzündung f(T) TOfen = 120 °C, Tmax = 393 °C bei Δt = 20 min 

 

 

4.2.1.5 Einfluss des Volumens auf das Temperaturmaximum 

 

Neben dem Masseanteil hat auch das Volumen einen Einfluss auf die maximal erreichbare 

Kerntemperatur der Probe. Mit steigendem Volumen sinkt das Verhältnis von Wärmeverlust/ 

-produktion. Bei gleichen Masseverhältnissen werden im Übergangsbereich von der Selbster-

wärmung zur Selbstentzündung bei kleinem Volumen (8 cm³) deutlich geringere Maximaltem-

peraturen als bei großem Volumen (1.000 cm³) festgestellt. 
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Abbildung 4.2.1.5-1: Selbstentzündungsexperimente f(T): Steinwolle/Ti05 (0,5 g/1 g), Wür-

fel V = 8 cm³, Lösemittel, = 0,14 L
FSε

Links:  Selbsterwärmung  TOfen = 114 °C, Tmax = 119 °C bei Δt = 30 min 

Rechts: Selbstentzündung f(ΔT) TOfen = 115 °C, Tmax = 197 °C bei Δt = 25 min 
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Abbildung 4.2.1.5-2: Selbstentzündungsexperimente: Steinwolle/Ti05 (57 g/114 g),Würfel 

V = 1.000 cm³, Lösemittel, = 0,13 L
FSε

Links:  Selbsterwärmung  TOfen = 60 °C, Tmax = 84 °C bei Δt = 10 h 

Rechts: Selbstentzündung  TOfen = 63 °C, Tmax = 650 °C bei Δt = 5 h 

 

 

Tabelle 4.2.1.5-1: Selbstentzündungstemperaturen in Abhängigkeit des Probevolumens 
 L

FSε  ΔT über SETVolumen SET Beladung
cm³ °C g/g °C  - 

8 114 0,5/1 50 mit Diethylether 0,14 
8 118 0,9/1,8 50 ohne Diethylether 0,25 

125 80 8/16 > 400 ohne Diethylether 0,14 
240 75 14/28 > 400 ohne Diethylether 0,13 

1.000 60 57/114 > 400 ohne Diethylether 0,13 
L
FSε = Flüssigkeitsvolumen/Probevolumen 

 

4.2.2  Gewebepackungen 

 

LEX-Packung 

Das Ausgangsgewicht der LEX-Packung betrug jeweils ca. 82 g. Entsprechend der in Kapi-

tel 4.1.3.2 beschriebenen Benetzungsmethodik ergab sich eine Benetzung mit jeweils ca. 10 g 

Ti05. Dies entspricht einer Beladung von w = 0,12 bzw. = 0,04. Nach dem Versuch mit 

Selbstentzündung verblieben ca. 9 g bestehend aus Ti05 und den Reaktionsprodukten in der 

Gewebepackung. 

L
FSε

 

Die Selbstentzündungstemperatur der LEX-Packung liegt bei 93 ± 1 °C (Bewertung nach DIN 

SETDIN = 92 °C). Die Bewertung erfolgte nach dem Temperaturdifferenzkriterium. In den Ab-

bildungen 4.2.2-1/2 ist je ein Messergebnis oberhalb bzw. unterhalb der SET wiedergegeben. 
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Abbildung 4.2.2-1: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LEX-Packung mit 

Ti05 benetzt, TOfen = 94 °C, Tmax = 221 °C, = 0,034 L
FSε
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Keine Selbstentzündung LEX-Packung mit Ti05 benetzt, TOfen = 92 °C, 
Tmax = 101 °C, = 0,034 

Abbildung 4.2.2-2: 
L
FSε

 

Das Temperaturkriterium wird auch bei höheren Ofentemperaturen nicht erreicht. Oberhalb ei-

ner Ofentemperatur von 150 °C nimmt die maximale Kerntemperatur ab. 
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Tabelle 4.2.2-1: Ofentemperatur und maximale Kerntemperatur bei isoperibolen Versuchen 
mit LEX-Packungen 

Beladung maximale Ofentemperatur L
FSε  Kerntemperatur Packung Ti05 nach Versuch 

°C °C g g g - 
90 98 82,4 10,2 0,042 10,2 
92 101 82,0 8,2 0,034 8,2 
94 222 82,4 8,4 0,034 7,5 
96 209 82,6 10,7 0,044 10 
100 228 84,1 9,6 0,039 8,3 
102 236 82,0 10,5 0,043 9,2 
104 240 82,3 10,7 0,044 9,0 
110 250 82,1 10,8 0,044 9,4 
120 270 82,1 10,3 0,042 7,5 
150 320 82,3 10,2 0,042 5,8 
170 300 81,1 8,4 0,034 4,9 

 

Weitere Abbildungen zu ausgewählten Versuchen aus Tabelle 4.2.2-1 sind im Anhang zu fin-

den. 

 

LDX-Packung 

Die Selbstentzündungstemperatur der LDX-Packung liegt bei 131 ± 3 °C, SETDIN = 128 °C 

(Bewertung nach dem Temperaturdifferenzkriterium). Die Selbstentzündungstemperatur liegt in 

einem Temperaturbereich, bei dem auch die Verdunstung des Ti05 einen Einfluss auf die Tem-

peratur in der Gewebepackung haben kann. In den Abbildungen 4.2.2-3/4 sind beispielhafte 

Messergebnisse im Bereich der SET wiedergegeben. 

 

Tabelle 4.2.2-2: Ofentemperatur und maximale Kerntemperatur bei isoperibolen Versuchen 
mit LDX-Packungen (Packungen standen auf Aluminiumfolie) 

Beladung maximale Ofentemperatur L
FSε  Kerntemperatur Packung Ti05 nach Versuch 

°C °C g g g - 
128 144 122,0 8,8 0,036 7,9 
135 193 121,1 7,8 0,032 5,9 
140 191 121,4 5,4 0,022 3,6 
144 197 122,1 6,2 0,025 4,3 

140 a) 168 121,0 5,3 0,022 3,5 
145 a) 175 122,7 6,2 0,025 4,4 
147 a) 184 121,1 8,2 0,034 5,0 

a) Vergleichsmessung Packung ohne Aluminiumfolie 
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Anmerkungen: 

‐ Durch Verdunstung wird einerseits die für die Reaktion zur Verfügung stehende Menge an 

Ti05 als auch die Temperatur in der Probe (wegen der Verdunstungswärme) verringert. 

‐ Damit konvektive Ströme durch die Gewebepackung, welche die Verdunstung begünstigen, 

eingeschränkt werden, wurde die Gewebepackung bei diesen Versuchen auf Aluminiumfolie 

gestellt. Bei der LEX-Packung hatte diese Versuchsanordnung zu keinem nennenswerten 

Unterschied in der SET geführt (bei TOfen = 92 °C lag Tmax = 106 °C). Demgegenüber ergab 

sich bei der LDX-Packung ein Anstieg der Maximaltemperatur um ca. 20 °C (siehe Tabelle 

4.2.2-2 und Abbildungen im Anhang). 
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Abbildung 4.2.2-3: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LDX-Packung mit 

Ti05 benetzt, TOfen = 135 °C, Tmax = 193 °C, = 0,032 L
FSε
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Keine Selbstentzündung LDX-Packung mit Ti05 benetzt, TOfen = 128 °C, 
Tmax = 144 °C, = 0,036 

Abbildung 4.2.2-4: 
L
FSε

 

Vergleich LEX- und LDX-Packung 

In Tabelle 4.2.2-3 sind zentrale Größen der LEX- und LDX-Packungen einander gegenüberge-

stellt. Die LDX-Packung erfüllte das Temperaturdifferenzkriterium von ΔT > 50 °C nur sehr 

knapp. Gründe hierfür sind eine niedrige Beladung und die im Temperaturbereich von ca. 

140 °C beginnende Verdunstung des Ti05, die durch die Struktur der LDX-Packung noch be-

günstigt wird. 

 

Tabelle 4.2.2-3: Selbstentzündungstemperaturen der Gewebepackungen 
L
FSε  ΔT über SET Packung SET SETDIN Beladung 

°C °C gPackung/gTi05 °C -  
LEX 93 ± 1 92 82/10 110 0,04 
LDX 131 ± 3 128 122/8 53 0,03 

 

 

 42



4.2.3  Sonderversuche 

4.2.3.1 Zum Temperaturkriterium bei Gewebepackungen 

 

In den nachfolgenden Kapiteln wird demonstriert, dass bei veränderten Versuchsbedingungen 

Kerntemperaturen erreicht werden, die oberhalb des Temperaturkriteriums (TKern > 400 °C) lie-

gen. Es wird damit nachgewiesen, dass bei erhöhtem Wärmestau, der in technischen Systemen 

vorliegt, auch bei benetzten Gewebepackungen Wärmeexplosionen eintreten können. 

Bei den LEX-Packungen wurden bei isoperibolen Standardtests Kerntemperaturen von bis zu 

320 °C erreicht. Die Ofentemperatur lag bei diesem Wert jedoch um 77 °C oberhalb der nach 

dem Temperaturdifferenzkriterium ermittelten SET. 

 

 

4.2.3.1.1 Isoperibole Versuche mit erhöhtem Wärmestau 

 

Die durch Glaswolle erhöhte Wärmestauwirkung entspricht dem in technischen Systemen vor-

liegenden erhöhten Wärmestau. 

 

Die Gewebepackung ist unten und seitlich mit Aluminiumfolie isoliert, um den Kontakt des 

organischen Reaktanden Ti05 mit der Glaswolle zu verhindern. Der Einsatz der Aluminiumfolie 

beeinträchtigt jedoch die Reaktion, weil der Sauerstofftransport nur noch von oben erfolgt. 

 

 

 
Abbildung 4.2.3.1.1-1: Versuch mit erhöhtem Wärmestau, LEX-Packung in Glaswolle 
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Versuch mit erhöhtem Wärmestau TOfen = 80 °C, Tmax = 102 °C, 

= 0,034 
Abbildung 4.2.3.1.1-2: 

L
FSε

 

Bei dem in Abbildung 4.2.3.1.1-2 dargestellten Versuch (TOfen = 80 °C) liegt die Oberflächen-

temperatur immer unterhalb der Kerntemperatur. Beide haben ein ähnliches Temperaturprofil. 

Es kommt zu keiner Selbstentzündung. 
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Versuch mit erhöhtem Wärmestau TOfen = 110 °C, Tmax = 215 °C, 

= 0,05 
Abbildung 4.2.3.1.1-3: 

L
FSε
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Bei dem in Abbildung 4.2.3.1.1-3 dargestellten Versuch (TOfen = 110 °C) haben Kern- und 

Oberflächentemperatur ähnliche Profile. 



 Nach dem Ende des schnellen Anstiegs war der Wärmeverlust höher als die Wärme-

produktion durch Reaktion. Die Temperatur in der Probe war zu niedrig, um weitere Reaktions-

schritte (Schwelphase, Abbrandphase) zu initiieren. 
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Versuch mit erhöhtem Wärmestau TOfen = 120 °C, Tmax = 540 °C, 

= 0,045 
Abbildung 4.2.3.1.1-4: 

L
FSε

 

Bei dem in Abbildung 4.2.3.1.1-4 dargestellten Versuch (TOfen = 120 °C) liegt bis zu ca. 320 °C 

die Oberflächentemperatur unterhalb der Kerntemperatur. Danach steigt sie schnell an und fällt 

später wieder unter die Kerntemperatur. Bei höheren Temperaturen nimmt die Sauerstoffkon-

zentration im Kern stark ab (siehe Tabelle 4.2.3.1.1-1). 

 Das Temperaturkriterium wird erfüllt. 

 

Tabelle 4.2.3.1.1-1: Sauerstoffkonzentration im Kern (Daten zu Versuch von Abbildung 
4.2.3.1.1-4, GC-Analyse) 

Kerntemperatur Sauerstoffkonzentration
°C kg/m³ 
 57 0,235 
105 0,217 
200 0,100 
255 0,066 
315 0,035 
335 0,010 
380 0,002 
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Bei einer Umgebungstemperatur von 120 °C wurde eine Kerntemperatur > 500 °C erreicht. Das 

Temperaturkriterium (TKern > 400 °C) wurde somit erreicht. 

 

 

4.2.3.1.2 Unteradiabate Versuche 

 

Eine erhöhte Wärmestauwirkung kann auch durch das Nachführen der Umgebungstemperatur 

(unteradiabate Versuchsführung) erreicht werden. Die Versuchsanordnung entspricht dem Stan-

dard des (über)adiabaten Experimentes (siehe Abbildung 4.2.3.1.2-1). 

 

 

 
Abbildung 4.2.3.1.2-1: Versuchsaufbau für (über)adiabaten Versuch, links: gedämmte 

Ringheizung; rechts: benetzte LDX-Packung in Ringheizung 
 

Ein beispielhaftes Messergebnis ist in Abbildung 4.2.3.1.2-2 wiedergegeben. Im Kern stellen 

sich Temperaturen von über 500 °C ein. Das Temperaturkriterium wurde somit erfüllt. 
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Abbildung 4.2.3.1.2-2: Über- und unteradiabate Fahrweise in einem Versuch mit einer be-
netzten LEX-Packung 

 

 

4.2.3.2 Veränderung der Sauerstoffkonzentration 

 

Bei mehreren Versuchen wurde die Veränderung der Sauerstoffkonzentration im Kern der Probe 

erfasst. Es wird beispielhaft der Verlauf der Sauerstoffkonzentration eines überadiabaten Expe-

rimentes erörtert. Der Versuch wurde mit benetzter Steinwolle (Zylinder V = 400 cm³) in einem 

Memmert-Ofen durchgeführt. Zur Bestimmung der Sauerstoffkonzentration wurden Gasproben 

aus dem Kern der Probe entnommen. 

 

Anmerkung: 

Damit die Probenahme den Verlauf des Experimentes nicht zu sehr beeinflusst, sollte die ent-

nommene Gasmenge möglichst gering sein, denn durch die Entnahme von Gasproben wird ein 

konvektiver Luft- und damit Sauerstofftransport initiiert. Eine intensivere Reaktion ist die Fol-

ge. 

 

Am Anfang des überadiabaten Versuches ist der Sauerstoffverbrauch noch sehr gering. Im Ver-

laufe des Versuchs steigt jedoch wegen der mit höherer Temperatur erhöhten Kinetik der Sauer-

stoffverbrauch. Die Sauerstoffkonzentration nimmt daher mit steigender Temperatur stark ab. 
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Der Abfall der Sauerstoffkonzentration im Kern der beladenen Steinwolle ist bis zu einer Ver-

suchstemperatur von etwa 70 °C vor allem der Volumenerhöhung infolge des Temperaturan-

stiegs zurückzuführen. 

 

Tabelle 4.2.3.2-1: Veränderung der Sauerstoffkonzentration, Gasprobe: jeweils 1 ml; 
GC-Analyse a) 

Ort der Probe-
entnahme 

Sauerstoffkonzentration Temperatur bei Kerntemperatur 
 °C kg/m³ 
Ofen 20 0,260 
Kern der Probe 20 0,258 
Kern der Probe 73 0,226 
Kern der Probe 83 0,219 
Kern der Probe 135 0,150 
Kern der Probe 186 0,034 

a)  Probe: Steinwolle Zylinder V = 400 cm³; Benetzung: mechanische Methode; mSteinwolle = 32,6 g; 
mTi05 = 69,15 g; = 0,19; überadiabater Versuch; T Offset = 4 K L

FSε
 

Zum Vergleich wurde bei demselben Experiment die zeitliche Änderung der Sauerstoffkonzent-

ration im Ofen verfolgt. Es wurden Gasproben von je 5 ml entnommen. Die Messung erfolgte 

dabei mit dem Sauerstoffmessgerät Mocon Pac Check Model 450 ES. Mit steigender Tempera-

tur und somit fortgeschrittener Reaktion nimmt die Sauerstoffkonzentration auch im Ofen ab. 

Bei höheren Temperaturen (T > 70 °C) wird die Abnahme der Sauerstoffkonzentration im Ofen 

auch durch den Sauerstoffverbrauch der Probe beeinflusst. Dieser Einfluss ist jedoch ver-

gleichsweise gering. 

 

Tabelle 4.2.3.2-2: Veränderung der Sauerstoffkonzentration, Messungen mit Mocon, Ent-
nahme von 5 ml 
Ort der Sauerstoffkonzentration TemperaturProbenahme bei Ofentemperatur 

 °C kg/m³ 
Kammer 20 0,260 
Ofen 20 0,260 
Kern Probe 20 0,258 
Ofen 70 0,211 
Ofen 86 0,190 
Ofen 230 0,133 
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Abbildung 4.2.3.2-1: Temperaturanstiegsrate des überadiabaten Versuches mit Kennzeich-

nung der Probenahme im Kern 
 

In Abbildung 4.2.3.2-1 ist das Ergebnis des überadiabaten Experimentes mit Kennzeichnung der 

Probenahme im Kern der Probe dargestellt. Da an den Stellen, an denen eine Probenahme er-

folgte, keine Veränderungen der Steigung ersichtlich sind, kann darauf geschlossen werden, 

dass das Experiment allenfalls gering durch die Probenahme beeinflusst wurde. 

 

 

4.3  Experimentelle Ermittlung von Kenndaten 

4.3.1  Wärmeleitfähigkeit und Wärmeübergangskoeffizient 

 

Die Parameter Wärmeleitfähigkeit und Wärmeübergangskoeffizient wurden mittels eines Auf-

heizversuches der benetzten Probe bestimmt. Der Bewertungsbereich wurde auf niedrige Tem-

peraturen, bei denen die Wärmeproduktion durch Reaktion und die Verdunstung gering sind, 

begrenzt. Gemessen wurden die Umgebungstemperatur der Probe (Ofentemperatur), die Ober-

flächen- und die Kerntemperatur. 

 

Der Wärmeübergangskoeffizient wurde durch Anpassung der simulierten Oberflächentempera-

tur und die Wärmeleitfähigkeit durch Anpassung der simulierten Kerntemperatur an den jewei-

ligen Messwert bestimmt. 
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Zur Simulation der Temperaturprofile 

Die Basis der Simulation bildet die Energiebilanz (ohne Reaktion und Verdunstung) für einen 

Zylinder. 

 

Energiebilanz: 
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T
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Tcρ λ&  (4.3.1-1) 

Anfangsbedingungen:   T(t = 0) = Ta 

[ ] )TT(r/T arr
G

V,rr 00
−⋅=∂∂⋅± =∑± αλ &&  Randbedingungen: Oberfläche: 

[ ] )TT(z/T azz
G

H,2/zz 00
−⋅=∂∂⋅± =∑± αλ &&  

[ ] 0r/T 0r =∂∂ = [ ] 0z/T 0z =∂∂ =Kern:  ;  

 

Zur Bewertung des Wärmeübergangskoeffizienten (i = vertikal, horizontal) 
G
Korrektur

G
Str

G
i,Konv

G
i, αααα &&&& ++=Σ  (4.3.1-2) 

 

Der Gesamtwärmeübergangskoeffizient enthält die Wärmeübertragungsanteile durch freie Kon-

vektion , Strahlung  und den durch Anpassung an das Experiment bestimmten Kor-

rekturanteil . Die Anteile durch freie Konvektion und Strahlung hängen von der Tempe-

ratur, den Temperaturunterschieden und der Größe des untersuchten Systems ab. Der Korrektur-

term wird durch Anpassung des Simulationsergebnisses an die Oberflächentemperaturfunktion 

des Aufheizexperiments bestimmt. Der Korrekturterm beinhaltet somit die experimentellen 

Abweichungen zum verwendeten Berechnungsansatz. 

G
Konvα& G

Strα&

G
Korrekturα&

 

Der Wärmeübergangskoeffizient bei freier Konvektion wird über die Nußelt-Zahl (VDI Wär-

meatlas 2006) ermittelt. Für die zweidimensionale Simulation des Zylinders werden für die ver-

tikale Oberfläche die Churchill- und Chu-Korrelation (Gleichung 4.3.1-3) und für die horizonta-

len Oberflächen die Korrelation nach Churchill (Gleichung 4.3.1-4/5) aus dem VDI Wärmeatlas 

verwendet. 

 

Vertikale Oberfläche: 
26/1

1 )(Pr))fRa(387,0825,0(Nu ⋅⋅+=  (4.3.1-3) 
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Horizontale Oberfläche mit Wärmeabgabe an der Oberseite/Kühlung an der Unterseite (mit An-

strömlänge L = D/4): 
5/1

2 (Pr))fRa(766,0Nu ⋅⋅=  (4.3.1-4) 

 

Horizontale Oberfläche mit Wärmeabgabe an der Unterseite/Kühlung an der Oberseite: 
5/1

1 (Pr))fRa(6,0Nu ⋅⋅=  (4.3.1-5) 

 

Für die Simulation wird der Mittelwert der Wärmeübergangskoeffizienten für die Ober- und 

Unterseite des Zylinders verwendet. 

2

G
Unterseite

G
OberseiteG

H,Konv
αα

α
&&

&
+

= (4.3.1-6)  

 

Der den Strahlungsanteil berücksichtigende Wärmeübergangskoeffizient wird über den Strah-

lungsansatz bestimmt (Baehr 2010). 

a

4
a

4

eff,Str
G
Str TT

TT
−
−

⋅⋅= σεα &&  (4.3.1-7) 

 

Für kleine Temperaturunterschiede zwischen Probe und Umgebung gilt näherungsweise 

(Baehr 2010): 
3

aeff,Str
G
Str T4 ⋅⋅⋅= σεα &&  (4.3.1-8) 

 

Der Emissionsgrad für das jeweilige Material kann Literaturdaten (z. B. VDI Wärmeatlas 2006) 

entnommen werden. 

 

 

4.3.1.1 Benetzte Steinwolle 

 

Für die Bestimmung der Daten wurde ein Zylinder (V = 400 cm³, D = H = 8 cm) aus der Stein-

wollmatte geschnitten, nach dem mechanischen Verfahren (Kapitel 4.1.3.1) benetzt und an-

schließend vermessen. Als Endtemperatur wurden z. B. 60 °C festgelegt. Bei dieser Temperatur 

sind sowohl die Wärmeproduktionsrate durch Reaktion des Ti05 als auch die Verdunstung sehr 

gering. 
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Untersuchungsbeispiel: 

Verwendetes Material: Zylinder Steinwolle V = 400 cm³ mit Ti05 benetzt (mechanisches Ver-

fahren) 

ρSteinwolle = 62 kg/m³ Dichte der Steinwolle 

mSteinwolle = 24,75 g Gewicht der Steinwolle 

ρTi05 = 900 kg/m³ Dichte der Fettsäure Ti05 

mFS = 49 g Gewicht Fettsäure Ti05 

= 184 kg/m³ ΣρDichte der Probe (Steinwolle + Ti05) 
L
FSε = 0,136 Volumenanteil der Fettsäure Ti05 

Σ,pc = 1.538 J/(kg·K) spezifische Wärmekapazität der Probe 

Abmessungen der Probe D = 0,08 m; H = 0,08 m

 

Bewertungen zur Ermittlung des Wärmeübergangskoeffizienten: 

εStr, eff = 0,4 Emissivität (Schätzwert)

Aus dem Vergleich der Oberflächentemperatur-Funktionen der Simulation und des Experimen-

tes (siehe Abbildung 4.3.1.1-1) wurde ein geringer Korrekturwert ermittelt: 
G
Korrekturα& = -1 W/(m²·s). 

 

Anmerkung: 

Bei der Messung der Oberflächentemperatur wurde das Thermoelement etwa 1 mm unterhalb 

der Oberfläche positioniert. 

 

Bewertung der Wärmeleitfähigkeit 

Aus dem Vergleich der Kerntemperatur-Funktionen der Simulation und des Experimentes (siehe 

Abbildung 4.3.1.1-1) wurde folgender Wert für die Wärmeleitfähigkeit ermittelt: 

= 0,08 W/(m·K). Σλ&
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Abbildung 4.3.1.1-1: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse von benetzter Steinwolle, 
Zylinder V = 400 cm³ 

 

Anmerkung: Überschlägige Bewertung der Wärmeleitfähigkeit zum Vergleich 

Zur überschlägigen Bewertung der Wärmeleitfähigkeit der benetzten Steinwolle wurden die 

Beiträge der einzelnen Phasen (Steinwolle, Ti05 und Luft) über die Volumenanteile gewichtet. 

Luft
Luft

FS
L
FSDolomit

Dolomit

V
V

V
V

λλελλ &&&& ⋅+⋅+⋅=
ΣΣ

Σ   

Σλ& = 0,021 · 3,5 + 0,136 · 0,17 + 0,843 · 0,026 = 0,12 W/(m·K) 

Wobei:  = 3,5 W/(m·K); ρDolomit = 2.900 kg/m³;  = 0,17 W/(m·K); 

ρTi05 = 900 kg/m;  = 0,026 W/(m·K) 

OlivenölFS λλ && =Dolomitλ&

C20,Luft °λ&

 

Der hier ermittelte Wert für die Wärmeleitung der Steinwolle entspricht dem Wert, wenn die 

Steinwollefaser durchgängig zum Kern der Probe verlaufen würde (geometrische Länge). Tat-

sächlich ist die Weglänge größer, da die Steinwollefasern nicht geradlinig durch die Probe ver-

laufen. Daher wird die Wärmeleitfähigkeit an dieser Stelle etwas zu hoch geschätzt. 

 

Ein Vergleich mit dem von Kohlenbach (Kohlenbach 2014) dargestellten Diagramm bestätigt 

den ermittelten Wert für die Wärmeleitfähigkeit der benetzten Steinwolle. 
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4.3.1.2 Benetzte Gewebepackungen 

 

Für die Bestimmung der Daten wurden LEX- bzw. LDX-Packungen (V = 270 cm³) aus Draht-

gewebe nach dem Tauchverfahren (siehe Kapitel 4.1.3.2) mit Ti05 benetzt und anschließend bis 

60 °C aufgeheizt. 

 

Untersuchungsbeispiel 

Benetzte LEX-Packung: 

Dichte der Packung ρPackung = 301 kg/m³ 

mPackung = 81,35 g Gewicht der Packung 

mFS = 13,5 g Gewicht Fettsäure Ti05 
L
FSε = 0,054 Volumenanteil Fettsäure Ti05 

= 348 kg/m³ ΣρDichte der Probe (Packung + Ti05) 

Σ,pc = 692 J/(kg·K) spezifische Wärmekapazität der Probe 

Abmessungen der Probe D = 0,08 m; H = 0,054 m

 

Bewertungen zur Ermittlung des Wärmeübergangskoeffizienten: 

εStr, eff = 0,6 Emissivität (Schätzwert)

Aus dem Vergleich der Oberflächentemperatur-Funktionen der Simulation und des Experimen-

tes (siehe Abbildung 4.3.1.2-1) wurde ein Korrekturwert ermittelt: = 6,5 W/(m²·s). G
Korrekturα&

 

Der hohe Korrekturwert lässt sich ggf. durch die Struktur der äußeren Packungsoberfläche er-

klären. Durch das Drahtgewebe könnten Wirbel gebildet und dadurch der Wärmeeintrag be-

günstigt werden. 

 

Bewertung der Wärmeleitfähigkeit 

Aus dem Vergleich der Kerntemperaturen des Experimentes und der Simulation (siehe Abbil-

dung 4.3.1.2-1) ergibt sich eine Wärmeleitfähigkeit von: = 0,35 W/(m·K). Σλ&
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Abbildung 4.3.1.2-1: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse einer benetzten LEX-
Packung 

 

Anmerkung: Überschlägige Bewertung der Wärmeleitfähigkeit in der Packung zum Vergleich 

Aufgrund der Struktur der Packung erfolgt die Wärmeleitung in der Packung richtungsabhängig. 

 

Seitenansicht      Draufsicht 

Kontakt-
wärmeleitung

Wärmeleitung entlang der
Drahtmatte

Wärmeleitung
senkrechte 
Richtung

Abbildung 4.3.1.2-2: Wärm
 

ei der Fertigung der Packung sind mehrere geformte Drahtgewebematten aneinandergelegt 

eleitung in einer Gewebepackung am Beispiel einer LDX-Packung

B

worden. Die Wärmeleitung innerhalb der Packung ist somit richtungsabhängig. 

 

 55
 



 56

emäß Abbildung 4.3.1.2-2 linke Seite erfolgt die Wärmeleitung in senkrechter Richtung. Hier G

ist Leff = Lgeometrisch. Die Berechnung erfolgt anhand des Volumenanteils an Stahl. 

)Km/(W57,015038,0
V

V PackungEdelstahl ⋅=⋅=⋅= λλ &&  Edelstahl,Packung S

Σ
ε

wobei: = 15 W/(m·K); ρEdelstahl = 7.900 kg/m³ 

ie Wärmeleitung entlang der Drahtmatten (Abbildung 4.3.1.2-2 rechte Seite) ist Leff = Lgefaltet 

3 ⋅=  

 

 Abbildung 4.3.1.2-2 in der Draufsicht erfolgt senkrecht die Wärmeleitung über die Kontakt-

Edelstahlλ&

 

D

durch die Wellenform erhöht Lgeometrisch/Leff = 0,73 

7,057,0L/L gefaltethgeometrisc,Packungeff,,Packung SS ⋅=⋅=
εε

λλ && )Km/(W416,0

In

flächen, die im Vergleich zur Stahlfläche relativ gering sind. Der Wert hierfür ist nach VDI 

Wärmeatlas 2006 Kf8 sehr gering: 

)Km/(W006,0

)1(4
1

pA86,1
1

)1(16 2

⋅
Ψ−⋅

=λ&

3/1

Edelstahl
2KontaktPackung ⋅=

Ψ−⋅
+

⋅⋅

λ
π

&
 

 

Wobei: 

Ψ−⋅γ   

Bei der Bewertung wurden folgende Werte zugrunde gelegt: Querkontraktionszahl γ = 0,22; 

ür ein kubisches System ergibt sich folgender Mittelwert, der als Näherungswert für die unter-

3/122 )))1(Y/()1((A −=

Elastizitätsmodul Y = 200 kN/mm²; Porosität Ψ = 0,96; Druck p = 105 Pa. 

 

F

suchte zylindrische Packung zugrunde gelegt wird: 

( )
( ) )Km/(W331,06/006,02416,0257,02

6/222 Packungeff,,Packung,Packungeff,Packung SS ⋅+⋅+⋅= λλλλ
εε

&&&&
Kontakt,

⋅=⋅+⋅+⋅=
 

 

m die Wärmeleitfähigkeit der benetzten Packung zu erhalten, müssen noch die Beiträge des U

Ti05 und der Luft berücksichtigt werden: Olivenöl05Ti λλ && = = 0,17 W/(m·K). 

)Km/(W36,0026,0908,017,0054,0331,0
V

VLuftL
LuftFSFSeff,Packung ⋅=⋅+⋅+=⋅+⋅+=

Σ
Σ λλελλ &&&&  

Der aufgrund der Schätzung ermittelte Wert der benetzten LEX-Packung von 

 

Σλ& = 0,36 W/(m·K) liegt sehr nahe am Messwert von Exp,Σλ& = 0,35 W/(m·K). 
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nmerkung: Einfluss der Messumgebung auf das Ergebnis der Messung 

ackung auszuschließen, wurde in einem 

ichte der Packung ρPackung = 302 kg/m³ 

 

 

 Ti05 

i05) 

A

1. LEX-Packung in Aluminiumfolie eingeschlossen 

Um den Effekt einer eventuellen Konvektion in der P

Sonderversuch die LEX-Packung in Aluminiumfolie eingeschlossen. 

 

D

Gewicht der Packung mPackung = 81,35 g 

Gewicht Fettsäure Ti05 mFS = 13,15 g 
L
FSε = 0,054 Volumenanteil Fettsäure

= 348 kgΣρ /m³ 

e 

Dichte der Probe (Packung + T

Σ,pc = 692 J/(kg·Kspezifische Wärmekapazität der Prob ) 

D = 54 m

ewertungen zur Ermittlung des Wärmeübergangskoeffizienten: 

peratur-Funktionen der Simulation und des Experimen-

ewertung der Wärmeleitfähigkeit 

raturen des Experimentes und der Simulation (siehe Abbil-

ieser Wert ist deutlich niedriger als der zuvor gemessene und der berechnete Wert von 

chung

ine entsprechende Untersuchung von in Aluminiumfolie eingewickelter benetzter Steinwolle 

Abmessungen der Probe  0,08 m; H = 0,0

 

B

Emissivität (Schätzwert) εStr, eff = 0,6 

Aus dem Vergleich der Oberflächentem

tes (siehe Abbildung 4.3.1.2-3) wurde ein Korrekturwert ermittelt: G
Korrekturα& = 6,5 W/(m²·s). 

 

B

Aus dem Vergleich der Kerntempe

dung 4.3.1.2-3) ergibt sich eine Wärmeleitfähigkeit von: Σλ& = 0,2 W/(m·K). 

 

D

Exp,Σλ& = 0,35 W/(m·K) bzw. berechnet,Σλ& = 0,36 W/(m·K). Als mögliche Ursachen für die Abwei-

 kommt neben Konvektion in der Packung auch ein durch Einsatz der Aluminiumfolie 

verursachter „zusätzlicher Wärmeübergangswiderstand“ in Frage. 

 

E

führte jedoch zur gleichen Wärmeleitfähigkeit wie bei einem Versuch ohne Aluminiumfolie. Da 

die Oberflächenstruktur der Steinwolle im Vergleich zur LEX-Packung erheblich dichter ist, 

verbleibt noch die Unsicherheit hinsichtlich der Übertragbarkeit dieses Ergebnisses auf die Pa-

ckung. 
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Abbildung 4.3.1.2-3: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse einer benetzten LEX-
Packung in Aluminiumfolie eingewickelt 

 

2. Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit 

Um die Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit zu bewerten und um den Wärmeeintrag 

durch Reaktion zu verhindern, wurde eine benetzte LEX-Packung unter Stickstoffatmosphäre 

untersucht. Zur Durchführung der Messung musste ein anderer Ofen (Memmert) benutzt wer-

den. Für den Versuch wurde der Ofen mit Stickstoff solange gespült (Volumenstrom von 

5 l/min), bis die Sauerstoffkonzentration auf etwa 1 % abgesunken war. Während der Messung 

verblieb der Stickstoffspülstrom bei 5 l/min. 

 

Dichte der Packung ρPackung = 304 kg/m³ 

Gewicht der Packung mPackung = 82,5 g 

Gewicht Fettsäure Ti05 mFS = 11,9 g 
L
FSε = 0,049 Volumenanteil Fettsäure Ti05 

= 347 kg/m³ ΣρDichte der Probe (Packung + Ti05) 

Σ,pc = 674 J/(kg·K) spezifische Wärmekapazität der Probe 

Abmessungen der Probe D = 0,08 m; H = 0,054 m
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Bewertungen zur Ermittlung des Wärmeübergangskoeffizienten: 

εStr, eff = 0,6 Emissivität (Schätzwert)

Der Korrekturwert des Wärmeausgangskoeffizienten  unterscheidet sich, da dieser Wert 

von der Messumgebung und dem vermessenen System abhängig ist. Aus dem Vergleich der 

Oberflächentemperatur-Funktionen der Simulation und des Experimentes (siehe Abbildung 

4.3.1.2-4) wurde ein Korrekturwert ermittelt: = 10,5 W/(m²·s) (im Memmert-Ofen, mit 

Stickstoffspülstrom 5 l/min). 

G
Korrekturα&

G
Korrekturα&

 

Bewertung der Wärmeleitfähigkeit 

Aus dem Vergleich der Kerntemperaturen des Experimentes und der Simulation (siehe Abbil-

dung 4.3.1.2-4) ergibt sich eine Wärmeleitfähigkeit von: = 0,25 W/(m·K) (Memmert-Ofen). 

Eine eindeutige Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit konnte bis 140 °C nicht festge-

stellt werden. Gegebenenfalls liegt es daran, dass die einsetzende Verdunstung des Ti05 und die 

damit verbundene Kühlung eine Verbesserung der Wärmeleitfähigkeit überdeckt. 

Σλ&
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Abbildung 4.3.1.2-4: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse einer benetzten LEX-
Packung, Versuch unter Stickstoffatmosphäre 

 

Der niedrigere Wert der Wärmeleitfähigkeit im Memmert-Ofen im Vergleich zur Messung im 

Heraeus-Ofen deutet auf Einflüsse der Messumgebung auf das Ergebnis hin. Im Heraeus-Ofen 
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erfolgt die Belüftung mittels geringer Umluft (niedrigste Einstellung). Aufgrund der Struktur 

der Gewebepackung ist es möglich, dass die durch die Umluft verursachte geringe Luftströmung 

(Messwert: w < 0,1 m/s) die Erwärmung begünstigt hat, was zu einer höheren effektiven Wär-

meleitfähigkeit führt. 

 

Schlussfolgerung: 

Bei den Gewebepackungen enthält die ermittelte Wärmeleitfähigkeit ebenfalls Einflüsse, welche 

durch den Versuchsaufbau/-umgebung entstehen. Daher ist es zur Fehlerkompensation wichtig, 

dass in den Experimenten zur Ermittlung der Selbstentzündungstemperatur der gleiche Ofen und 

der gleiche Versuchsaufbau benutzt werden. 

 

Benetzte LDX-Packung: 

Dichte der Packung ρPackung = 446 kg/m³ 

mPackung = 122,22 g Gewicht der Packung 

mFS = 3,1 g Gewicht Fettsäure Ti05 
L
FSε = 0,013 Volumenanteil Fettsäure Ti05 

= 461 kg/m³ ΣρDichte der Probe (Packung + Ti05) 

Σ,pc = 534 J/(kg·K) spezifische Wärmekapazität der Probe 

Abmessungen der Probe D = 0,08 m; H = 0,054 m

 

Bewertungen zur Ermittlung des Wärmeübergangskoeffizienten: 

Emissivität (Schätzwert) εStr, eff = 0,6 

Aus dem Vergleich der Oberflächentemperatur-Funktionen der Simulation und des Experimen-

tes (siehe Abbildung 4.3.1.2-5) wurde ein Korrekturwert ermittelt: = 8,5 W/(m²·s). G
Korrekturα&

 

Der im Vergleich zur LEX-Packung höhere Korrekturwert lässt sich ggf. durch die gröbere 

Struktur der Packung an der Oberfläche erklären. Das Drahtgewebe mit seiner rauen Oberfläche 

verbessert den Wärmeeintrag. 

 

Bewertung der Wärmeleitfähigkeit 

Entsprechend der höheren Dichte bzw. dem höherem Anteil an Stahl liegt die Wärmeleitfähig-

keit der LDX-Packung über dem der LEX-Packung. Aus dem Vergleich der Kerntemperaturen 

 60



des Experimentes und der Simulation (siehe Abbildung 4.3.1.2-5) ergibt sich eine Wärmeleitfä-

higkeit von: = 0,55 W/(m·K). Σλ&
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Abbildung 4.3.1.2-5: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse einer benetzten LDX-
Packung 

 

Anmerkung: Überschlägige Bewertung der Wärmeleitfähigkeit in der Packung zum Vergleich 

Die Schätzung für die LDX-Packung erfolgt nach der gleichen Methode wie bei der LEX-

Packung. Es liegt bei der LDX-Packung ein größerer Anteil an Edelstahl vor. Entsprechend än-

dern sich die Porositäten. Die Drahtmatten sind auch anders gefaltet. 

 

Gemäß Abbildung 4.3.1.2-2 linke Seite erfolgt die Wärmeleitung in senkrechter Richtung. Hier 

ist Leff = Lgeometrisch. 

)Km/(W86,015057,0
V

V
Edelstahl

PackungEdelstahl
,Packung S ⋅=⋅=⋅=

Σ

λλ
ε

&&  

wobei: = 15 W/(m·K); ρEdelstahl = 7.900 kg/m³ Edelstahlλ&

 

Die Wärmeleitung entlang der Drahtmatten (Abbildung 4.3.1.2-2 rechte Seite) ist Leff = Lgefaltet 

durch die Wellenform erhöht. 

)Km/(W64,0744,086,0L/L gefaltethgeometrisc,Packungeff,,Packung SS ⋅=⋅=⋅=
εε

λλ &&  
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In Abbildung 4.3.1.2-2 in der Draufsicht erfolgt senkrecht die Wärmeleitung über die Kontakt-

flächen, die im Vergleich zur Stahlfläche relativ gering sind. Der Wert der Kontaktwärmelei-

tung ist sehr gering, aber höher als bei der LEX-Packung, da die Porosität bei der LDX-Packung 

etwas niedriger ist. Nach VDI Wärmeatlas 2006 Kf8 ergibt sich: 

)Km/(W017,0

)1(4
1

pA86,1
1

)1(16

3/1

Edelstahl
2

2

KontaktPackung ⋅=

Ψ−⋅
+

⋅⋅

⋅
Ψ−⋅

=
λ

π
λ

&
&  

 

Wobei: 
3/122 )))1(Y/()1((A Ψ−⋅−= γ   

Bei der Bewertung wurden folgende Werte zugrunde gelegt: Querkontraktionszahl γ = 0,22; 

Elastizitätsmodul Y = 200 kN/mm²; Porosität Ψ = 0,944; Druck p = 105 Pa. 

 

Für ein kubisches System ergibt sich folgender Mittelwert, der als Näherungswert für die unter-

suchte zylindrische Packung zugrunde gelegt wird: 

( )
( ) )Km/(W506,06/017,0264,0286,02

6/222 Kontakt,Packungeff,,Packung,Packungeff,Packung SS

⋅=⋅+⋅+⋅=

⋅+⋅+⋅= λλλλ
εε

&&&&
 

 

Um die Wärmeleitfähigkeit der benetzten Packung zu erhalten, müssen noch die Beiträge des 

Ti05 und der Luft berücksichtigt werden:  = 0,17 W/(m·K). Olivenöl05Ti λλ && =

 

)Km/(W53,0026,093,017,0013,0506,0
V

V
Luft

Luft
FS

L
FSeff,Packung ⋅=⋅+⋅+=⋅+⋅+=

Σ
Σ λλελλ &&&&  

 

Als Abschätzung für eine benetzte LDX-Packung ein Wert von = 0,53 W/(m·K) ermittelt. 

Dieser entspricht dem Messwert von = 0,55 W/(m·K). 

Σλ&

Σλ&
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4.3.2  Kinetik 

4.3.2.1 Isoperiboles Verfahren 

 

Bewertungsverfahren nach Thomas: 

Aus der stationären Lösung der Energiebilanz folgt für den Ansatz nullter Ordnung gemäß 

Thomas (Thomas 1958) das Stabilitätskriterium. Bei Anwendung dieses Bewertungsverfahrens 

auf eine Reaktion höherer Ordnung geht der Stoßfaktor  in den Vorfaktor über. Ord.0
0k&
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⎠

⎞
⎜⎜
⎝
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εδ
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 (4.3.2.1-1) 

 

Für die Gleichheitsbedingungen ergibt sich: 

iTR
E
⋅

−=⎟
⎟
⎠

⎞
⎜
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ln i2
i,0

2
ii,Th,krδ

 (4.3.2.1-2) 

 

Aus zwei unterschiedlichen Bewertungspunkten lässt sich die Aktivierungsenergie berechnen: 

⎟
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 (4.3.2.1-3) 

 

Die Berechnungsgleichung zur Ermittlung des Stoßfaktors  folgt für die Reaktion nullter 

Ordnung aus dem Stabilitätskriterium: 

Ord.0
0k&

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛

⋅
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11,Th,krOrd.0

ε

λδ &
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(4.3.2.1-4) 

 

Zur Bestimmung der kinetischen Daten werden die Messergebnisse in einem Arrhenius-

Diagramm dargestellt und anhand der Ausgleichsfunktion Wertepaare für die Bestimmung der 

Kenngrößen festgelegt. 

 

Auf der x-Achse wird die reziproke Temperatur (1/T in K) abgebildet und auf der y-Achse 

 in logarithmischer Skala. Der Parameter δkr, Th ist von der Biot-Zahl abhängig. Er 

wurde über die jeweiligen Näherungsgleichungen (DIN 15188, 2007) bestimmt (siehe Glei-

chung 3.4.1.1-5). 

2
0

2
aThkr, rTδ /⋅
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Bewertungsverfahren für Reaktion zweiter Ordnung (basierend auf Thomas): 

Liegt eine andere Reaktionsordnung als nach dem Ansatz von Thomas (Thomas 1958) vor, sind 

die Konzentrationsterme bei der Berechnung einzubeziehen. Für eine Reaktion zweiter Ordnung 

folgt für das Stabilitätskriterium: 

L
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 (4.3.2.1-6) 
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mit  und ∑=
i

L
i,0,FS

L
0,FS cc ∑=

i

L
i,FS

L
FS cc  

Für die Gleichheitsbedingung des zu bewertenden Systems mit dem Radius rj ergibt sich: 
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 (4.3.2.1-7) 

 

Aus den für die unterschiedlich großen Proben r0,1 und r0,2 bestimmten Selbstentzündungstempe-

raturen T1 und T2 lässt sich die Aktivierungsenergie berechnen: 
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 (4.3.2.1-8) 

 

Die Berechnungsgleichung zur Ermittlung des Stoßfaktors  folgt für die Reaktion zweiter 

Ordnung aus dem Stabilitätskriterium: 
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(4.3.2.1-9) 

 
L

j,FS
G

j,2O cc ⋅Ist das Produkt der Konzentrationen  bei der Zündtemperatur der beiden betrachteten 

Proben annähernd gleich, so kann a) die Aktivierungsenergie nach Gleichung 4.3.2.1-3 und b) 

der modifizierte Stoßfaktor  mit Hilfe des Ansatzes für eine Reaktion nullter Ordnung be-

rechnet werden. 

*
0k&

 

[ ] G
0,2OZündung,Kern

L
0,FS

L
FS

G
0,2O

G
2O

* cc/cc/c/ ⋅=⋅= 0
Ord 0.

00 kkk &&&  (4.3.2.1-10) 

 



Anmerkungen: 

- Der beim Ansatz nullter Ordnung eingehende Vorfaktor  basiert auf den zum Zünd-

zeitpunkt vorliegenden Konzentrationen. 

Ord.0
0k&

- Der Stoßfaktor  gilt für die Reaktion der Fettsäuren mit Luft bei Normalbedingungen. 0k&

 

 

4.3.2.1.1 Benetzte Steinwolle 

 

Für die Bestimmung der Kinetik nach dem isoperibolen Verfahren wurden nur Experimente mit 

benetzter Steinwolle durchgeführt, da von den Gewebepackungen keine Varianten in unter-

schiedlichen Größen/Volumina zur Verfügung standen. 

 

Zur Bewertung herangezogen wurden die SET-Werte, die für 8; 125; 240; 1.000 cm³ Proben 

bestimmt wurden. Die 8 cm³-Proben wurden nach dem Lösemittelverfahren und alle anderen 

Proben nach dem mechanischen Verfahren benetzt. Die Beladung lag jeweils bei w = 2. 

 

Die Werte für den Thomas-Parameter (y-Achse) wurden mit Hilfe der Gleichung 4.3.2.1-5 und 

den mittels Simulationsrechnungen für die jeweilige Probengröße ermittelten Biot-Zahlen be-

rechnet. Dabei wurde, insbesondere wegen der starken Temperaturabhängigkeit des Wärme-

übergangskoeffizienten , der Übergangsbereich von der Selbsterwärmung zur Selbstentzün-

dung (Kerntemperatur um 200 °C) zugrunde gelegt. 

G
Σα&

 

Tabelle 4.3.2.1.1-1: Selbstentzündungstemperaturen und kritischer Thomas-Parameter bei 
SET 

Länge/2 SET-
Experiment

δkr, Th Biot-Zahl Probe Radius a) nach DIN (aus Simulation) 
cm³ m °C - - 

8 0,01 114-115 1,00 1,49 
125 0,025 80-84 1,35 2,56 
240 0,031 75-77 1,45 3,03 

1.000 0,05 60-62 1,63 4,06 
a)  1D Simulation für Kugel mit gleichem Volumen (VKugel = 0,8 · VWürfel) 
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Abbildung 4.3.2.1.1-1: Arrhenius-Diagramm für benetzte Steinwolle (δkr, Th Gleichung 
4.3.2.1-5, Biot-Zahl aus Simulation) 

 

Da die mittleren Werte für den 8 cm³-Würfel SET2 = 114,5 °C und den 1.000 cm³-Würfel 

SET1 = 61,5 °C direkt mit der Interpolationslinie übereinstimmen, wurden diese Werte für die 

Auswertung übernommen. Mit den Werten des Parameters δkr, Th (Tabelle 4.3.2.1.1-1) erhält 

man entsprechend Gleichung 4.3.2.1-3 die Aktivierungsenergie = 61.500 J/mol. E~

 

Auf Basis der Aktivierungsenergie und weiterer Parameter (r = L/2 = 5 cm; T = 334 K; 

δkr, Th Würfel = 1,63; = 0,126; = 900 kg/m³; Σ,pc Σρ
L
FSε L

FSρ = 1.533 J/(kg·K); = 171 kg/m³; 

ΔhR,FS = -3·106 J/kg (aus DSC Analyse); = 0,085 W/(m·K)) lässt sich der Vor-

faktor  gemäß Gleichung 4.3.2.1-4 bestimmen: = 9.920 1/s. 

05Ti/Steinwolleλλ && =Σ

0.Ord
0k& 0.Ord

0k&

 

Bei den obigen Bewertungen wurde eine Reaktion nullter Ordnung angenommen. Diese liegt in 

diesem Bewertungsfall nicht vor. Daher sind weitere Bewertungen erforderlich. 
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Erweiterte Bewertung 

Wenn der Volumenanteil  des Ti05 konstant ist, zeigen Simulationsergebnisse, dass die 

Kernkonzentrationen im Bereich der SET nur eine geringe Abhängigkeit von den Probengrößen 

haben. 

L
FSε

SET – 0,05 K: 
[ ]
[ ] 1,1

c/cc

c/cc

3

3

cm125,Kern
L

0,FS
L
FS

G
2O

cm000.1,Kern
L

0,FS
L
FS

G
2O

≈
⋅

⋅
 

 

Aus diesem Grund kann für die hier zu bewertende Reaktion zweiter Ordnung der Näherungan-

satz gemäß Gleichung 4.3.2.1-10 benutzt werden. 

 

Das Produkt der Konzentrationen des Sauerstoffs und der Fettsäure/Ti05 im Kern wurden für 

die Probe (V = 8 cm³,  = 0,13) iterativ ermittelt. Dabei wurde  solange verändert, bis die 

durch Simulation bestimmte SET dem experimentellen Wert entsprach. Die so ermittelten Wer-

te sind = 60.000 m³/(s·kg) bzw. 

L
0,FSε *

0k&

[ ]
Zündung,Kern

L
0,FS

L
FS

G
2O c/cc ⋅ = 0,165. G

0,2O0
*
0 c/kk && =

 

Tabelle 4.3.2.1.1-2: Kinetische Daten für isoperibole Experimente mit Thomas-Kriterium und 
Reaktion zweiter Ordnung 

Experiment Grundlage: isoperibole Experimente, 
Thomas Kriterium, Simulation 

zum Vergleich 
Σ= V/VLLε = 0,13 T = 420 K 

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛

⋅
−⋅

TR~
E~expk*

0
&E~ R~/E~ a)L

0,FS
L
FS

G
2O c/cc ⋅Länge/2 SET  *

0k&  

m °C J/mol K m³/(s·kg) m³/kg m³/(s·kg) 

0,01 114,5 13,4·10-4 61.500 7.400 60.000 0,165 0,05 61,5 

 

a) Zu der obigen Ableitung wurde der Konzentrationsterm durch Anpassung des Simulationsergebnisses an 

einen Messwert (V = 8 cm³) bestimmt. Zum Vergleich werden nachstehend beispielhafte Simulationser-

gebnisse für ein Volumen von V = 1.000 cm³ präsentiert: 

[ ]
Zündung,Kern

L
0,FS

L
FS

G
2O c/cc ⋅SET – 0,15 K: = 0,135 

[ ]
Zündung,Kern

L
0,FS

L
FS

G
2O c/cc ⋅SET – 0,05 K: = 0,12 

Die für größere Volumina im SET-Bereich simulierten Konzentrationen führen somit zu einem Konzentra-

tionsterm, der etwas geringer ist. 
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4.3.2.2 Überadiabates Verfahren 

 

Bei dem überadiabaten Verfahren liegt bestimmungsgemäß die Umgebungstemperatur oberhalb 

der Kerntemperatur der Probe (entspricht dem Standardfall). Der Sollwert der Umgebungstem-

peraturregelung ergibt sich aus der Kerntemperatur der Probe + Temperaturdifferenz (Offset-

temperatur, T Offset). Durch die leicht höhere Ofentemperatur kommt es zu einem geringen 

Wärmestrom vom Ofen in die Probe. 

 

Anmerkungen: 

‐ Die Zielstellung des überadiabaten Verfahrens, ein dauerhaft nahezu gleich bleibender 

Wärmeeintrag in die Probe, wird bei gerührten Systemen (Semenov-Fall) am besten erfüllt. 

Liegt jedoch der Wärmetransportwiderstand nicht mehr ausschließlich im Oberflächenbe-

reich der Probe, dann stellt sich in der Probe ein Temperaturgradient ein. Dieser ist bei klei-

nen Offsettemperaturen gering, dennoch führt die im Vergleich zum Kern der Probe erhöhte 

Oberflächentemperatur zu einer gegenüber dem Kern leicht erhöhten Reaktionswärmeleis-

tung am Rand. Daraus folgt im Verlaufe der Reaktion zunächst eine Verringerung des Wär-

meeintrags und später – bei größeren Reaktionswärmeleistungen und Randtemperaturen, die 

oberhalb der Umgebungstemperatur liegen (experimenteller Befund), – ein Wärmeverlust. 

‐ Kleinere Offsettemperaturen bewirken zwar geringere Wärmeströme und damit kleinere 

Temperaturgradienten in der Probe, sie führen aber zu einer größeren Auswirkung von 

Temperaturdifferenzen in der Umgebungsluft und dem Randbereich der Probe. 

‐ Bei größeren Reaktionswärmeleistungen wird die Aufrechterhaltung überadiabater Ver-

suchsbedingungen zunehmend schwieriger. Es stellen sich dann i. d. R. unteradiabate Ver-

suchsbedingungen ein. 

‐ Die bei größerer Reaktionswärmeleistung auftretenden Effekte können im Rahmen einer 

optimierten Auswertung berücksichtigt werden. Sie haben jedoch i. d. R. nur einen geringen 

Einfluss auf die Bewertung der Reaktionskinetik, sofern der Wärmetransport im Vergleich 

zur jeweiligen Reaktionswärmeleistung gering ist. 

‐ Prinzipiell lassen sich die kinetischen Parameter (Aktivierungsenergie, Stoßfaktor) aus nur 

einem überadiabaten Versuch ableiten. Zum Ausschluss zufälliger Fehler sollte jedoch min-

destens ein Wiederholungsversuch durchgeführt werden. 
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Temperaturverlauf während der Messung 

Bei einem adiabaten Versuch sind die Temperaturen innerhalb der Probe gleich der Umge-

bungstemperatur (Abbildung 4.3.2.2-1 Fall a). 

 

In einem überadiabaten Versuch liegt eine andere Temperaturverteilung vor (Abbildung 

4.3.2.2-1 Fall b). Die Temperaturdifferenz zwischen Kern- und Umgebungstemperatur wird auf 

einem konstanten Wert gehalten (z. B. ΔTΣ = 4 K). Die Temperaturdifferenzen 

ΔTOberfläche = TOfen - TOberfläche und ΔTKern = TOberfläche - TKern waren im Bereich bis zu mittleren 

niedrigen Temperaturen (Tb) nahezu gleich (ΔTOberfläche = 2 K, ΔTKern = 2 K). Bei den untersuch-

ten Systemen wurden derartige Bedingungen bis zu folgenden Temperaturen festgestellt: 

‐ Steinwolle bis Tb = 100 °C 

‐ LEX bis Tb = 94 °C 

‐ LDX bis Tb = 130 °C 

 

Bei höheren Temperaturen bzw. mit stärker einsetzender Reaktion wird der Anteil der äußeren 

Temperaturdifferenz (ΔTOberfläche) zunehmend geringer (Abbildung 4.3.2.2-1 Fall c). Die Ober-

flächentemperatur kann auch bei Einhaltung des bestimmungsgemäßen Betriebes die Ofentem-

peratur erreichen. Diese Situation stellt sich bei folgenden Temperaturen ein (ΔTΣ = 4 K): 

‐ Steinwolle ab Tc = 140 °C 

‐ LEX ab Tc = 118 °C 

‐ LDX ab Tc = 137 °C 

 

Bei noch höheren Temperaturen stellt sich eine negative Temperaturdifferenz 

ΔTOberfläche = TOfen – TOberfläche ein. Das System (die Probe) hat einerseits Wärmeverluste, ande-

rerseits steigt jedoch der Wärmetransport vom Rand zum Kern (Abbildung 4.3.2.2-1 Fall d). 

Eine derartige Situation dominierte im Bereich folgender Temperaturen (ΔTΣ = 4 K): 

‐ Steinwolle ab Td = 154 °C 

‐ LEX ab Td = 131 °C 

‐ LDX ab Td = 142 °C 

 

Die oben näher erörterten Veränderungen des Temperaturprofils mit zunehmender Temperatur 

sind bei der Festlegung der Offsettemperatur und der Auswertung zu beachten. 

 



Ein Kriterium für die Festlegung des Grenzwertes der höheren Bewertungstemperatur ist durch 

den Fall c gegeben. Bei höheren Temperaturen (T > Td) steigt nicht nur die Randtemperatur 

über die Umgebungstemperatur, es nimmt auch die Temperaturanstiegsgeschwindigkeit stark 

zu, so dass der Wärmetransport innerhalb der Probe gegenüber der Reaktionswärmeleistung 

zunehmend unbedeutender wird. 

 

TOfenTKernTOberfläche

ΔTΔTKern

ΔT ΔTKern ΔT

adiabat überadiabat T Tb

überadiabat T Tc überadiabat T > Td

Fall a) Fall b)

Fall c) Fall d)

ΔTOberfl

Abbildung 4.3.2.2-1: Temperaturverläufe bei adiabater und überadiabater Versuchsdurchfüh-
rung 

 

 

Messverfahren: 

Das Messverfahren wird am Beispiel durchgeführter Standardmessungen erörtert. 

 

Bei den durchgeführten Versuchen wurde die Ofentemperatur links und rechts neben der Probe 

in einem Abstand von ca. 5 cm mit Thermoelementen (D = 1 mm) gemessen. Der Mittelwert 

dieser Messstellen bildete den Istwert der Umgebungstemperatur. Die Bewertung der Oberflä-

chentemperatur wurde aus dem Mittelwert von 3 Messgrößen (TOberfläche links, TOberfläche rechts, 

TOberfläche Oben) bestimmt. Die Kerntemperatur wurde anhand einer Messstelle bestimmt. Zur 

Messung der Oberflächen- und Kerntemperaturen wurden Thermoelemente mit einem Durch-

messer von D = 0,5 mm eingesetzt. 
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TOberfl oben TOfen rechtsTOfen links TOberfl links

 
Abbildung 4.3.2.2-2: Messanordnung überadiabate Messung, Steinwolle 
 

Die Starttemperatur des überadiabaten Experiments ist möglichst derart zu wählen, so dass an-

fänglich eine nahezu konstante Temperaturanstiegsgeschwindigkeit gemessen wird. Ein bei-

spielhaftes Messergebnis ist in Abbildung 4.3.2.2-3 dargestellt. 
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Abbildung 4.3.2.2-3: Messergebnis, überadiabater Versuch mit benetzter Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, ΔTΣ = 2 K 

 

 71

Damit während des Experimentes der überadiabate Betrieb länger aufrechterhalten werden 

konnte, wurde ein Ofen mit Zusatzheizungen (eine Ringheizung, zwei Plattenheizungen) aus-

gestattet. Die Anordnung der Heizungen und Messstellen der Temperaturregelung ist in Abbil-

dung 4.3.2.2-4 dargestellt. 



 

Die Regelung der Ofentemperatur ΔTΣ = TOfen – TKern erfolgte über den Mittelwert der Thermo-

elemente TOfen links und TOfen rechts. Sie waren in einem Abstand von ca. 5 cm von der Ofenwand 

platziert. Die Regelung der umfangsbezogenen Umgebungstemperatur der Probe 

ΔTΣ, Umgebung = TZusatz - TKern wurde über den Mittelwert der Messstellen von TZusatz links und 

TZusatz rechts geregelt (Platzierung ca. 5 cm neben der Probe). 

 

 
Abbildung 4.3.2.2-4: Messanordnung überadiabate Messung, Gewebepackungen 
 

Die Regelung der Umgebungstemperatur unterhalb als auch oberhalb der Probe erfolgte über 

ΔTΣ, O/U, Zusatz = TO/U, Zusatz – TKern. Zusätzlich wurden die Temperaturen in der Gasphase 5 cm 

über und unter der Probe (TOben bzw. TRand) gemessen. 

 

Auswerteverfahren: 

Beim überadiabaten Verfahren wird die zeitliche Änderung der Kerntemperatur (logarithmische 

Darstellung der Achse) als Funktion der reziproken Kerntemperatur der Probe ausgewertet (Bei-

spiel Abbildung 4.3.2.2-4). Der Temperaturgradient zu einem Zeitpunkt i kann aus den Diffe-
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renzen der Temperatur und der Zeit zum vorherigen Bewertungspunkt bestimmt werden (Glei-

chung 4.3.2.2-1). 
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∂
∂  (4.3.2.2-1) 

 

Damit die ermittelte Temperaturdifferenz hinreichend groß ist, sollte bei niedrigen Temperatu-

ren ein größerer zeitlicher Abstand gewählt werden (z. B. bei T = 50 °C  Δt = 500 s). Andern-

falls würde das Ergebnis auch bei einer Auflösung des Messwertes von 0,01 °C zu stark beein-

trächtig werden. Demgegenüber sollte bei höherer Temperatur ein kleiner zeitlicher Abstand 

gewählt werden (z. B. T = 120 °C  Δt = 5 s), denn die Gradientenbildung über einen großen 

Zeitraum hat zur Folge, dass sich die Steigung und somit die daraus bestimmte Aktivierungs-

energie verringert. Die gemessene Temperaturanstiegsgeschwindigkeit bei niedrigen Tempera-

turen dokumentiert die Wärmeeintragsleistung (siehe Abbildung 4.3.2.2-5). 
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Abbildung 4.3.2.2-5: Beispielhafte gemessene Temperaturanstiegsgeschwindigkeiten der 
Kerntemperatur (Messung Steinwolle w = 2, verschiedene T Offset) 

 

Korrektur des Wärmeeintrags 
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Die den adiabaten Bedingungen entsprechende zeitliche Temperaturänderung [∂T/∂t]ad erhält 

man, wenn die aus dem Wärmeeintrag (WE) resultierende zeitliche Temperaturänderung 



[∂T/∂t]WE vom Messergebnis [∂T/∂t]Exp abgezogen wird. Den Betrag des Wärmeeintrages kann 

man aus der Anfangsphase des Experimentes, wenn der Wärmeeintrag durch Reaktion noch 

sehr gering ist, oder rechnerisch ermitteln, wenn die Wärmeübergangsbedingungen bekannt 

sind. Ein beispielhaftes Ergebnis ist in Abbildung 4.3.2.2-6 dargestellt. 
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Im Falle einer Reaktion nullter Ordnung mit einheitlicher Formalkinetik sollte sich dann ideal-

erweise ein linearer Funktionsverlauf ergeben. Der Anstieg dieser Geraden ist dann proportional 

zur Aktivierungsenergie. 
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Abbildung 4.3.2.2-6: Beispiel überadiabates Experiment mit benetzter Steinwolle w = 2, 
T Offset = 4 K 

 

Bei einer Reaktion höherer Ordnung ist die Abnahme der Reaktanden zu berücksichtigen. Unter 

Zugrundelegung der Reaktionsordnung (jeweils 1. Ordnung bezüglich Sauerstoff und Fettsäure) 

und einer Reaktionsenthalpie von = -3.000 kJ/kg ergab sich mittels Simulation die in Ab-

bildung 4.3.2.2-6 als grüne Linie dargestellte Funktion. 

FSR,Δh
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Im Bereich niedriger Temperaturen ist die Abnahme der Reaktanden noch gering. Die betref-

fende Korrektur hat in diesem Bereich keinen merklichen Einfluss und entspricht dem der hin-

sichtlich des Wärmeeintrags korrigierten Messkurve. Der unterschiedliche Anstieg der ermittel-

ten Funktion deutet darauf hin, dass sich der Selbsterwärmungsprozess bis zum Eintritt der 

Selbstentzündung nicht durch einen formalkinetischen Ansatz beschreiben lässt. Dieser Befund 

steht wahrscheinlich im Zusammenhang mit den autokatalytischen Startbedingungen der Reak-

tion (siehe Kapitel 3.1.2). 

 

Ansatz nullter Ordnung 

Auswerteansatz: 

Zur Auswertung der Kinetik wird zunächst die Temperaturanstiegsgeschwindigkeit auf Basis 

der Messwerte ermittelt und dann die den adiabaten Bedingungen entsprechende Temperaturan-

stiegsgeschwindigkeit bestimmt. Danach folgt die Ermittlung der Kenndaten. Der Bewertungs-

ansatz für die Reaktion nullter Ordnung folgt der Energiebilanz. 

 

Energiebilanz (adiabates System, Ansatz nullter Ordnung): 
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Für einen Bewertungspunkt ergibt sich: 
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Wird die Beziehung für 2 Bewertungspunkte, die auf einer Geraden liegen, angewandt, so folgt 

nach Division der Gleichungen die Auswertebeziehung der Aktivierungsenergie: 
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Die Berechungsgleichung zur Ermittlung des Vorfaktors  ergibt sich aus der Gleichung 

4.3.2.2-3. 
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Ansatz zweiter Ordnung 

Für eine Reaktion mit anderer Reaktionsordnung müssen die Konzentrationen an den jeweiligen 

Bewertungspunkten berücksichtigt werden 

 

Energiebilanz für eine Reaktion zweiter Ordnung (erste Ordnung für Fettstoff und Sauer-

stoff) 
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Unter der Annahme, dass an den Auswertepunkten/Temperaturen gilt:  = konst., = konst., ΣρΣV

 = konst.,  = konst., ΔhR, FS = konst. erhält man durch Umformen: *
0k&Σ,pc
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Wendet man die Gleichung 4.3.2.2-8 für 2 Bewertungspunkte, die auf einer Geraden liegen, an 

und dividiert sie, ergibt sich die Bewertungsgleichung der Aktivierungsenergie. Dabei entspricht 

1 – der höheren Temperatur und 2 – der niedrigeren Temperatur. 
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Der Stoßfaktor  für eine Reaktion zweiter Ordnung folgt aus der Umstellung von 

Gleichung 4.3.2.2-7. 
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Annahmen: 

‐ Für die Sauerstoffkonzentration wird angenommen, dass, sofern es sich nicht um eine Ober-

flächenreaktion handelt, der Stoffübergangswiderstand sehr gering und die Flüssigkeitsphase 

ideal vermischt ist. Daher kann unabhängig vom tatsächlichen Reaktionsablauf in der Flüs-

sigkeitsphase die Phasengrenzflächenkonzentration zugrunde gelegt werden. 

‐ Im Weiteren wird angenommen, dass der Gasphasenwiderstand gering ist. 

‐ Der thermodynamische Gleichgewichtskoeffizient für Sauerstoff wird als Konstante be-

trachtet. 

‐ Somit kann die örtliche Sauerstoffkonzentration oberhalb des Films der Filmkonzentration 

gleichgesetzt werden. Da auch der Stoffübergangswiderstand in der Flüssigkeitsphase ver-

nachlässigt wird, ist die Sauerstoffkonzentration in der Flüssigkeitsphase proportional der 

örtlichen Kernkonzentration der Gasphase. Demgemäß kann bei Gültigkeit der oben genann-

ten Annahmen die Sauerstoffkernkonzentration der Gasphase im Reaktionsmodell verwen-

det werden. 

 

 

4.3.2.2.1 Benetzte Steinwolle 

 

Die Steinwolle (Zylinder V = 400 cm², D = H = 8 cm) wurde wie in Kapitel 4.1.3.1 beschrieben 

mit der mechanischen Benetzungsmethode vorbereitet. Es wurden Messungen für unterschiedli-

che Offsets zwischen Ofen- und Kerntemperatur durchgeführt. Diese lagen bei 2, 4 und 8 K. 

Weiterhin wurden 2 unterschiedliche Benetzungen untersucht (w = 1, w = 2). Die Anordnung 

der Thermoelemente war dabei wie in Abbildung 4.3.2.2-2 beschrieben. Die Ofenumluft war 

auf den minimalen Wert eingestellt. Die Starttemperatur (entspricht der Ofentemperatur) für die 

überadiabate Fahrweise lag bei 40 °C, um aus dem im Anfangsbereich vorliegenden Messer-

gebnis der Messung den Wert der Wärmeeintragskorrektur bestimmen zu können. Der Tempe-

raturbereich für die Bewertung der Kinetik lag zwischen 50 – 150 °C. 
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Bei höheren Temperaturen (> 170 °C) kommt es zu einer ggf. starken Abflachung der zeitlichen 

Temperaturänderung (dT/dt), da die Konzentration des Fettstoffes abnimmt, nicht genügend 

Sauerstoff nachdiffundieren kann und die Ofentemperatur aufgrund des starken Temperaturan-

stieges nicht nachgeregelt werden kann (Übergang zur unteradiabate Fahrweise). Daher wurden 

nur die Temperaturbereiche bis maximal 150 °C ausgewertet. 

 

Anmerkungen: 

Der Korrekturbetrag für den Wärmeeintrag ist für jedes Experiment gesondert zu bestimmen, da 

dieser nicht nur von der gewählten Temperaturdifferenz zwischen Ofen- und Kerntemperatur 

(T Offset), sondern auch von den Wärmeübergangsbedingungen und den Eigenschaften der je-

weiligen Probe abhängt. 

 

Bei der Auswertung der Versuche ist für den Bewertungspunkt der höheren Temperatur zu prü-

fen, auf welcher Basis die Wärmeeintragskorrektur vorzunehmen ist (siehe dazu Kapitel 

4.3.2.2). 

 

 

Überprüfung des aufgeprägten Wärmeeintrags: 

Zur Überprüfung des aufgeprägten Wärmeeintrages wurden überadiabate Versuche mit unbe-

netzter Steinwolle (Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm) bei unterschiedlichen Offsets, jedoch 

ansonsten gleichen Messbedingungen durchgeführt, d. h. die Probe wurde zwischen den Versu-

chen nicht aus dem Ofen genommen und die Thermoelemente blieben bei jeder Messung an der 

selben Stelle. Die Messergebnisse sind in Abbildung 4.3.2.2.1-1 wiedergegeben. Es stellte sich 

über den gesamten Untersuchungsbereich zunächst ein nahezu gleicher Wärmeeintrag ein. Als 

Ursache der späteren Abnahme des Wärmeeintrags wird eine mit zunehmender Temperatur ge-

ringere Wärmeleitfähigkeit vermutet. Eine derartige Veränderung könnte auch durch partielle 

Verdunstung des herstellungsbedingten organischen Films der Steinwolle verursacht werden. 

 

Die Unterschiede des Wärmeeintrags sind in etwa proportional der Offsettemperatur. Stärkere 

Abweichungen zeigten sich lediglich bei der Offsettemperatur von 1 K. Der mit abnehmender 

Temperaturdifferenz festzustellende stärkere Abfall ist auf die sich proportional zur Abnahme 

der Temperaturdifferenz ansteigende Versuchsdauer zurückzuführen. 

 



Anmerkung: 

Bei der Bewertung des Wärmeeintrags ist generell zu berücksichtigen, dass die Offsettempera-

tur auf Basis des Mittelwertes von 2 Messwerten der Umgebungsluft/Ofentemperatur und der 

Kerntemperatur gebildet wird. Beide Temperaturen sind, wie auch die Kerntemperatur, von der 

Positionierung der Thermoelemente abhängig. 

 

0,0001

0,0010

0,0100

0,1000

1,0000

0,0022 0,0024 0,0026 0,0028 0,0030 0,0032
1/Temperatur [1/K]

dT
/d

t [
K

/s
]

T Offset = 4K

T Offset = 1K

T Offset = 8K

T Offset = 2K

Abbildung 4.3.2.2.1-1: Temperaturanstiegsrate in Abhängigkeit von T Offset für unbenetzte 
Steinwolle (Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm) 

 

 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-1: Temperaturanstiegsrate in Abhängigkeit von T Offset für unbenetzte 
Steinwolle (Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm) 

Temperaturanstiegsrate,T Offset Temperaturbereich Versuchsdauer dT/dt 
K K/s °C h 
1 (0,001) 40 -  92 18,0 
2 0,004 39 - 119 6,5 
4 0,009 37 - 173 4,2 
8 0,022 40 - 181 1,6 

 

Ein Vergleich der simulierten Oberflächen- und Kerntemperaturen mit den Messwerten des übe-

radiabaten Versuch, durchgeführt mit unbenetzter Steinwolle bei T Offset = 4 K, ist in Abbil-
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dung 4.3.2.2.1-2 wiedergegeben. Aus der guten Übereinstimmung zwischen den Mess- und Si-

mulationswerten folgt die Bestätigung des wärmetechnischen Simulationsansatzes. Die Simula-

tion erfolgte auf Basis der zeitabhängigen Ofentemperatur. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-2: Simulation des Temperaturanstiegs im überadiabaten Versuch mit 
T Offset = 4 K bei unbenetzter Steinwolle (Zylinder V = 400 cm³, 
D = H = 8 cm) 

 

 

Anwendung der Bewertungsmethodik für benetzte Steinwolle 

 

Zur Ermittlung der Konzentration im Kernbereich der Probe 

Für die Ermittlung der kinetischen Daten wurden die Konzentrationen für Fettstoff und Sauer-

stoff, welche bei den entsprechenden Kerntemperaturen vorliegen, mittels Simulation ermittelt. 

Dazu wurde der Kernbereich eines modifizierten isoperibolen Versuches ausgewertet. Die Mo-

difikation besteht in der Herabsetzung des Wärmeübergangskoeffizienten auf z. B. 

α&  = 0,4 W/(m²·K) und Vergrößerung des Systems (2 · Radius). Die Ofentemperatur blieb 

durchgehend bei der Starttemperatur (40 °C). 

 

Die Sauerstoffkonzentration war bei w = 2 kleiner und die Zeit bis zum Erreichen der gleichen 

Temperatur bei w = 2 größer als bei w = 1. 
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Einfluss der Offsettemperatur 

Mit steigender Offsettemperatur steigt der Wärmeeintrag in die Probe. Eine Verdopplung der 

Temperaturdifferenz führt auch zu einer Verdopplung des Wärmeeintrages. Ab einer Tempera-

tur von ca. 100 °C bestimmt die Reaktionswärmeleistung den Verlauf der Temperaturanstiegs-

geschwindigkeit. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-3: Temperaturanstiegsrate in Abhängigkeit von T Offset für benetzte 
Steinwolle w = 1, Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm  

 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-2: Temperaturanstiegsrate in Abhängigkeit von T Offset für benetzte Stein-
wolle w = 1, Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm 

Temperaturanstiegsrate, dT/dt Temperaturanstiegsrate, dT/dt T Offset benetzte Steinwolle, w=1 unbenetzte Steinwolle (zum Vergleich)
K K/s K/s 
2 0,001 0,0035 
4 0,002 0,009 
8 0,004 0,022 
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Abbildung 4.3.2.2.1-4: Vergleich korrigierter Temperaturanstieg überadiabater Versuch mit 
Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm, 
T Offset 2 – 8 K, Starttemperatur 40 °C, Benetzung w = 1 

 

Ein Vergleich der korrigierten Temperaturanstiege aller Versuche in Abbildung 4.3.2.2.1-4 zeigt 

eine gute Übereinstimmung im Bereich höherer Temperaturen (Auswertebereich des 

1. Abschnittes) und stärkere Abweichungen im Bereich niedriger Temperaturen (Auswertebe-

reich des 3. Abschnittes). Die hinsichtlich des Wärmeeintrags unkorrigierten Temperaturanstie-

ge sind in Abbildung 4.3.2.2.1-3 ebenfalls im Bereich des 1. Abschnittes ähnlich. 

 

 

Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate bei der Benetzung von w = 1 bzw. 

= 0,097: L
FSε

 

Auswertung für 2 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion der anfänglich ermittelte Wert (0,00083 K/s) abgezogen. Die für die Kinetikauswer-

tung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch Simulation 

bestimmt. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-5: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 2 K, Starttemperatur 40 °C, Be-
netzung w = 1 

 

Die Auswertung erfolgte an den in Abbildung 4.3.2.2.1-4 mit Pfeilen gekennzeichneten Punk-

ten. Die Geraden repräsentieren den Basiswert der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  im 

jeweiligen Abschnitt. Der reale Wert der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  folgt nach der 

Konzentrationskorrektur. Diese ist bei höheren Temperaturen (kleine 1/T Werte) höher als bei 

niedrigen Temperaturen. 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-3: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 2 K, Starttemperatur 40 °C, Benet-
zung w = 1 

R~/E~ *
0k&   Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

 °C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s) 
1. Abschnitt 139 0,875 0,142 0,116 7.670 101.700 
 96 0,9125 0,159 0,015   

1,25·109 2. Abschnitt 96 0,9125 0,159 0,015 11.150 
 72 0,95 0,172 0,0022   

1,06·1022 3. Abschnitt 72 0,95 0,172 0,0022 21.430 
 56 0,975 0,197 0,00011   
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Auswertung für 4 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion der anfänglich ermittelte Wert (0,0017 K/s) abgezogen. Die für die Kinetikauswertung 

benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch Simulation be-

stimmt. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-6: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 4 K, Starttemperatur 40 °C, Be-
netzung w = 1 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-4: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 4 K, Starttemperatur 40 °C, Benet-
zung w = 1 

R~/E~ *
0k&   Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

 °C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s) 
1. Abschnitt 145 0,8625 0,138 0,1291 7.170 27.960 
 107 0,9 0,155 0,0271   

6,68·108 2. Abschnitt 107 0,9 0,155 0,0271 11.000 
 77 0,9375 0,169 0,00258   

1,26·1017 3. Abschnitt 77 0,9375 0,169 0,00258 17.660 
 58 0,975 0,192 0,00018   

 

Die Auswertung erfolgte an den in Abbildung 4.3.2.2.1-5 mit Pfeilen gekennzeichneten Punk-

ten. Die Geraden repräsentieren den Basiswert der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  im 

jeweiligen Abschnitt. Der reale Wert der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  folgt nach der 
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Konzentrationskorrektur. Diese ist bei höheren Temperaturen (kleine 1/T Werte) höher als bei 

niedrigen Temperaturen. 

 

Auswertung für 8 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion der anfänglich ermittelte Wert (0,00392 K/s) abgezogen. Die für die Kinetikauswer-

tung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch Simulation 

bestimmt. 

0,0001

0,0010

0,0100

0,1000

1,0000

0,0022 0,0024 0,0026 0,0028 0,0030 0,0032
1/Temperatur [1/K]

dT
/d

t [
K

/s
] 1. Abschnitt

2. Abschnitt

3. Abschnitt

Abbildung 4.3.2.2.1-7: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 8 K, Starttemperatur 40 °C, Be-
netzung w = 1 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-5: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 8 K, Starttemperatur 40 °C, Benet-
zung w = 1 

R~/E~ *
0k&   Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

 °C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s) 
1. Abschnitt 147 0,8625 0,138 0,14468 7.150 27.360 
 104 0,9 0,156 0,02378   

1,48·108 2. Abschnitt 104 0,9 0,156 0,02378 10.420 
 85 0,925 0,164 0,0056   

4,00·1013 3. Abschnitt 85 0,925 0,164 0,0056 14.900 
 58 0,975 0,191 0,00024   
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Die Auswertung erfolgte an den in Abbildung 4.3.2.2.1-6 mit Pfeilen gekennzeichneten Punk-

ten. Die Geraden repräsentieren den Basiswert der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  im 

jeweiligen Abschnitt. Der reale Wert der bezogenen Aktivierungsenergie R~/E~  folgt nach der 

Konzentrationskorrektur. Diese ist bei höheren Temperaturen (kleine 1/T Werte) höher als bei 

niedrigen Temperaturen. 

 

Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate bei der Benetzung von w = 2 bzw. 

= 0,18: L
FSε

Generell liegen die Kurven und damit die Werte der Bewertungspunkte bzw. Geraden der 

3 Abschnitte für die Versuche mit w = 2 unter denen der Versuche mit w = 1. Am Ende liegt die 

Messkurve von w = 2 deutlich unter der von w = 1. Dies ist auf die niedrigere Sauerstoffkon-

zentration im Kern zurückzuführen. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-8: Vergleich: Temperaturanstieg überadiabater Versuche mit Ti05 be-
netzte Steinwolle, Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset  
2 – 8 K, Starttemperatur 40 °C, Benetzung w = 2 
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Nach Abzug der Wärmeeintragskorrektur ergeben sich die in Abbildung 4.3.2.2.1-9 dargestell-

ten Verläufe der Temperaturanstiegsgeschwindigkeit. Vor allem der Versuch mit einem Offset 

von 8 K zeigt starke Abweichungen auf. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-9: Vergleich: korrigierter Temperaturanstieg überadiabater Versuche mit 
Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder V = 400 cm³, D = H = 8 cm, 
T Offset 2 – 8 K, Starttemperatur 40 °C, Benetzung w = 2 

 

 

Auswertung für 2 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion der anfänglich ermittelte Wert (0,0008 K/s) abgezogen. Die für die Kinetikauswertung 

benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch Simulation be-

stimmt. Die Auswertung erfolgte an den in Abbildung 4.3.2.2.1-10 mit Pfeilen gekennzeichne-

ten Punkten. Die Geraden repräsentieren den Basiswert der bezogenen Aktivierungsenergie 

R~/E~ R~/E~ im jeweiligen Abschnitt. Der reale Wert der bezogenen Aktivierungsenergie  folgt 

nach der Konzentrationskorrektur. Diese ist bei höheren Temperaturen (kleine 1/T Werte) höher 

als bei niedrigen Temperaturen. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-10: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 2 K, Starttemperatur 40 °C, 
Benetzung w = 2 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-6: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 2 K, Starttemperatur 40 °C, Benet-
zung w = 2 

R~/E~ *
0k&   Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

 °C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s) 
1. Abschnitt 145 0,9 0,131 0,1184 6.770 8.160 

 102 0,9375 0,153 0,0225   
1,04·108 2. Abschnitt 102 0,9375 0,153 0,0225 10.320 

 70 0,975 0,173 0,00196   
7,04·1016 3. Abschnitt 70 0,975 0,173 0,00196 17.300 

 53 0,9875 0,202 0,000165   
 

 

Auswertung für 4 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion der anfänglich ermittelte Wert (0,0016 K/s) abgezogen. Die für die Kinetikauswertung 

benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch Simulation be-

stimmt. Die Auswertung erfolgte an den in Abbildung 4.3.2.2.1-11 mit Pfeilen gekennzeichne-

ten Punkten. Die Geraden repräsentieren den Basiswert der bezogenen Aktivierungsenergie 

R~/E~ R~/E~ im jeweiligen Abschnitt. Der reale Wert der bezogenen Aktivierungsenergie  folgt 
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nach der Konzentrationskorrektur. Diese ist bei höheren Temperaturen (kleine 1/T Werte) höher 

als bei niedrigen Temperaturen. 
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Abbildung 4.3.2.2.1-11: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 4 K, Starttemperatur 40 °C, 
Benetzung w = 2 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-7: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 4 K, Starttemperatur 40 °C, Benet-
zung w = 2 

R~/E~ *
0k&   Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

 °C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s) 
1. Abschnitt 148 0,9 0,131 0,11263 6.360 2.610 

 108 0,9375 0,15 0,02793   
1,73·107 2. Abschnitt 108 0,9375 0,15 0,02793 9.720 

 74 0,9625 0,169 0,00259   
6,87·1014 3. Abschnitt 74 0,9625 0,169 0,00259 15.790 

 56 0,9875 0,195 0,00025   
 

 

Auswertung für 8 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion der anfänglich ermittelte Wert (0,0035 K/s) abgezogen. Die für die Kinetikauswertung 

benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch Simulation be-
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stimmt. Die Auswertung erfolgte an den in Abbildung 4.3.2.2.1-12 mit Pfeilen gekennzeichne-

ten Punkten. Die Geraden repräsentieren den Basiswert der bezogenen Aktivierungsenergie 

R~/E~ R~/E~ im jeweiligen Abschnitt. Der reale Wert der bezogenen Aktivierungsenergie  folgt 

nach der Konzentrationskorrektur. Diese ist bei höheren Temperaturen (kleine 1/T Werte) höher 

als bei niedrigen Temperaturen. 

 

0,0001

0,0010

0,0100

0,1000

1,0000

0,0022 0,0024 0,0026 0,0028 0,0030 0,0032
1/Temperatur [1/K]

dT
/d

t [
K

/s
] 1. Abschnitt

2. Abschnitt

3. Abschnitt

Abbildung 4.3.2.2.1-12: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 8 K, Starttemperatur 40 °C, 
Benetzung w = 2 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-8: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte Steinwolle, Zylinder 
V = 400 cm³, D = H = 8 cm, T Offset 8 K, Starttemperatur 40 °C, Benet-
zung w = 2 

R~/E~ *
0k&   Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

 °C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s) 
1. Abschnitt 150 0,9 0,131 0,121 6.960 11.030 

 106 0,9375 0,151 0,0213   
1,16·108 2. Abschnitt 106 0,9375 0,151 0,0213 10.470 

 80 0,9625 0,164 0,003   
2,59·1013 3. Abschnitt 80 0,9625 0,164 0,003 14.810 

 60 0,975 0,186 0,0003   
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Einfluss der Benetzung 

Laut Gugan (Gugan 1974) liegt die gefährlichste Beladung von Dämmmaterial bei 6 – 12 % vol. 

Eine Beladung von w = 1 entspricht bei den überadiabaten Versuchen ca. 9 % vol., während 

w = 2 ca. 18 % vol. entspricht. 

 

In der Literatur wird bei der Autoxidation von Fettsäuren von einer Oberflächenreaktion ausge-

gangen (Brindley 2000). Im Falle einer Oberflächenreaktion sollten sich die Verläufe der Ver-

suche bei unterschiedlicher Benetzung um einen Faktor unterscheiden, der durch den unter-

schiedlichen Wert des Wärmespeicherterms bestimmt wird, da die benetzten Oberflächen in 

erster Näherung gleich sein sollten. 

 

Findet die Reaktion jedoch im Film statt, so sollte die Reaktionswärmeleistung bei höherer Be-

netzung größer sein, da die Schichtdicke des Filmes größer ist. Bei der Bewertung ist neben der 

Volumenvergrößerung des Films aber auch die Sauerstoffkonzentration in der Gasphase und 

ggf. das Konzentrationsgefälle des Sauerstoffs im Film zu berücksichtigen. Während die Ver-

größerung des Flüssigkeitsvolumens eine proportionale Erhöhung der Reaktionswärmeleistung 

erwarten lässt, wirkt die Abnahme der Sauerstoffkonzentration dem entgegen. 

 

In den Tabellen 4.3.2.2.1-9 bis 11 sind die kinetischen Parameter der einzelnen überadiabaten 

Versuche zum Vergleich gegenübergestellt. Für die ersten beiden Abschnitte liegen die Ver-

gleichswerte der Reaktionsgeschwindigkeit (bei 420 K) der jeweiligen Benetzung in der glei-

chen Größe. Bei dem Offset von 4 K und der Benetzung von w = 2 war die Abweichung am 

größten. 

 

Tabelle 4.3.2.2.1-9: Vergleich kinetischer Parameter, Steinwolle mit unterschiedlicher Benet-
zung, T Offset = 2 K 

w = 1 w = 2 
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  Abschnitt 

K m³/(kg·s) T = 420 K K m³/(kg·s) T = 420 K 
1,19·10-3 8,15·10-4 1 7.670 101.700 6.770 8.160 

1,25·109 3,69·10-3 1,04·108 2,22·10-3 2 11.150 10.320
3 21.430 1,06·1022 7,34·10-1 7,04·1016 9,09·10-2 17.300

 

 

 



Tabelle 4.3.2.2.1-10: Vergleich kinetischer Parameter, Steinwolle mit unterschiedlicher Be-
netzung, T Offset = 4 K 

w = 1 w = 2 
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    Abschnitt 

K m³/(kg·s) T = 420 K K m³/(kg·s) T = 420 K 
1,08·10-3 6,92·10-4 1 7.170 27.960 6.360 2.610 

6,68·108 2,82·10-3 2 11.000 9.720 1,73·107 1,54·10-3 
3 17.660 1,26·1017 6,91·10-2 6,87·1014 3,23·10-2 15.790

 

Tabelle 4.3.2.2.1-11: Vergleich kinetischer Parameter, Steinwolle mit unterschiedlicher Be-
netzung, T Offset = 8 K 

w = 1 w = 2 
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0k& *
0k&    Abschnitt 

K m³/(kg·s) T = 420 K K m³/(kg·s) T = 420 K 
1,11·10-3 7,03·10-4 1 7.150 27.360 6.990 11.880 

1,48·108 2,49·10-3 1,16·108 1,73·10-3 2 10.420 10.470
3 14.900 4,00·1013 1,57·10-2 2,59·1013 1,26·10-2 14.810

 

Sensitivität der Wärmeeintragsrechnung 

Die für den 3. Abschnitt ermittelten Reaktionskenndaten unterscheiden sich am stärksten. Dies 

ist auf die geringe Reaktion und Wärmefreisetzung in diesem Bereich zurückzuführen. In die-

sem Abschnitt haben die Wärmeeintragskorrektur und Messungenauigkeiten ebenfalls einen 

hohen Einfluss auf das Ergebnis. 

 

Sensitivität der Konzentrationsbewertung 

Der Korrekturwert hat großen Einfluss auf die Temperaturanstiegsrate, vor allem bei geringer 

Reaktion bzw. bei niedrigen Temperaturen. 

 

Sonstiges 

Je größer der Unterschied zwischen Ofen- und Kerntemperatur (entspricht der Offsettemperatur) 

ist, desto größer ist der Einfluss auf die korrelierte Temperaturanstiegsrate. Bei einer kleineren 

Offsettemperatur haben Temperaturunterschiede im Umfeld der Probe einen größeren Einfluss 

auf die Messung. Ebenfalls ist die für das Experiment benötigte Zeit größer. 

 

Die Wahl der Auswertetemperaturen spielt auch eine Rolle. Bei zu hohen Temperaturen können 

die angenommenen Auswertebedingungen (überadiabat bzw. voreingestellter Temperaturunter-



schied zwischen Ofen und Kern der Probe) nicht mehr erfüllt sein. In diesem Fall muss der Kor-

rekturwert unter Berücksichtigung der vorliegenden Bedingungen angepasst werden. 

 

 

4.3.2.2.2 Benetzte Gewebepackungen 

 

Die LEX- und LDX-Packungen wurden wie in Kapitel 4.1.3.2 beschrieben mit Ti05 benetzt. Es 

lag bei der LEX-Packung ein Flüssigkeitsvolumenanteil von durchschnittlich 

0,032 < < 0,036 und bei der LDX-Packung von durchschnittlich 0,031 < < 0,034 vor. Für 

beide Gewebepackungen wurden Versuche mit Offsettemperaturen von ΔT = 2, 4, 8 K durchge-

führt. Der Korrekturwert für den Wärmeeintrag wurde auch hier für jedes Experiment separat 

aus dem anfänglichen Temperaturanstieg ermittelt. Die obere und untere Zusatzheizung waren 

während dieser Messungen noch nicht in Betrieb. 

L
FSε L

FSε

 

 

LEX-Packungen 

Wärmeeintrag unbenetzte Packung 

Zur Überprüfung der Betrachtungen zum Wärmeeintrag wurde eine unbenetzte LEX-Packung in 

überadiabaten Experimenten bei verschiedenen Offsettemperaturen (ΔT = 1, 2, 4, 8 K) vermes-

sen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.3.2.2.2-1 und Tabelle 4.3.2.2.2-1 dargestellt. Für die 

Experimente wurde immer dieselbe Packung benutzt. Die Anordnung der Thermoelemente war 

identisch. 
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Abbildung 4.3.2.2.2-1: Temperaturanstiegsrate in Abhängigkeit von T Offset für eine unbe-
netzte LEX-Packung 

 

Im Vergleich mit der unbenetzten Steinwolle fällt auf, dass sich bei der Gewebepackung der 

Wärmeeintrag mit steigender Temperatur erhöht. Ursachen sind die von Temperatur abhängigen 

Parameter, wie die Wärmekapazität und die Wärmeleitfähigkeit des Gewebepackungsmaterials 

Edelstahl. Ebenso steigt der Wert des Strahlungsanteils des Wärmeübergangskoeffizienten Σα&  

mit steigender Temperatur. 

 

Daraus folgt für die Auswertung der Versuche mit den benetzten Gewebepackungen, dass ein 

auf Basis der anfänglichen Temperaturanstiegsrate der berücksichtigte Wärmeeintrag bei stei-

gender Temperatur unterschätzt wird. Dies führt zu einer geringfügig höheren adiabaten Tempe-

raturanstiegsrate und letztendlich zu einer etwas höheren Kinetik. 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-1: Temperaturanstiegsrate für unbenetzte LEX-Packung bei 90 °C 
Temperaturanstiegsrate,T Offset Temperaturbereich Versuchsdauer bei 90 °C dT/dt 

K K/s °C h 
1 0,0019 45 - 174 22 
2 0,0056 45 - 146 5,5 
4 0,013 45 - 300 4 
8 0,027 47 - 300 2 
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Die Temperaturanstiegsrate ist nahezu proportional zur eingestellten Offsettemperatur. Sie liegt 

über der der unbenetzten Steinwolle. 

Im Vergleich mit der benetzten Packung liegen die ermittelten Temperaturanstiegsraten der un-

benetzten Packung geringfügig höher (siehe Tabelle 4.3.2.2.2-2). 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-2: Temperaturanstiegsraten für benetzte und unbenetzte LEX-Packung bei 
45 °C 

Temperaturanstiegsrate, dT/dt Temperaturanstiegsrate, dT/dt T Offset benetzte LEX-Packung unbenetzte LEX-Packung 
K K/s K/s 
2 0,0025 0,0037 
4 0,006 0,0071 
8 0,0144 0,021 

 

 

Auswertung für 2 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion (blaue Punkte) der anfänglich ermittelte Wert (0,0025 K/s) abgezogen. Die für die 

Kinetikauswertung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden 

durch Simulation bestimmt. 
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Abbildung 4.3.2.2.2-2: Überadiabater Versuch, LEX-Packung mit Ti05 benetzt, T Offset 2 K, 
Starttemperatur 40 °C 
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Tabelle 4.3.2.2.2-3: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte LEX-Packung, T Offset 2 K, 
Starttemperatur 40 °C 

R~/E~ *
0k&  Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

°C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s)  
4,74·106 1. Abschnitt 139,7 0,7625 0,154 0,2462 8.560 

 101,7 0,85 0,16 0,0346   
3,73·108 2. Abschnitt 101,7 0,85 0,16 0,0346 10.200 

 74,9 0,9125 0,171 0,0049   
 

 

Auswertung für 4 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion (blaue Punkte) der anfänglich ermittelte Wert (0,006 K/s) abgezogen. Die für die Ki-

netikauswertung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch 

Simulation bestimmt. Die kinetischen Daten wurden nur für den 1. Abschnitt ausgewertet. 
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Abbildung 4.3.2.2.2-3: Überadiabater Versuch, LEX-Packung mit Ti05 benetzt, T Offset 
4 K, Starttemperatur 40 °C 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-4: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte LEX-Packung, T Offset 4 K, 
Starttemperatur 40 °C 

R~/E~ *
0k&  Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

°C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s)  
1,01·107 1. Abschnitt 138,6 0,7625 0,155 0,204 8.900 

 93,3 0,8625 0,162 0,0166   
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Auswertung für 8 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von der experimentell ermittelten 

Funktion (blaue Punkte) der anfänglich ermittelte Wert (0,0144 K/s) abgezogen. Die für die 

Kinetikauswertung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden 

durch Simulation bestimmt. Die kinetischen Daten wurden nur für den 1. Abschnitt ausgewertet 
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Abbildung 4.3.2.2.2-4: Überadiabater Versuch, LEX-Packung mit Ti05 benetzt, T Offset 8 K, 
Starttemperatur 40 °C 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-5: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte LEX-Packung, T Offset 8 K, 
Starttemperatur 40 °C 

R~/E~ *
0k&  Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

°C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s)  
1,79·108 1. Abschnitt 131,0 0,7875 0,156 0,167 9.990 

 86,1 0,875 0,165 0,009   
 

Vergleich der bei unterschiedlichen Offsettemperaturen von ΔT = 2, 4, 8 K ermittelten 

Temperaturanstiegsraten 

Die in Abbildung 4.3.2.2.2-5 dargestellten Temperaturanstiegsraten zeigen im Bereich mittlerer 

Temperaturen nahezu gleiche Werte. Die um den Wärmeeintrag korrigierten Temperaturan-

stiegsraten zeigen nur geringe Abweichungen im Auswertebereich (siehe Abbildung 

4.3.2.2.2-6). 
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Abbildung 4.3.2.2.2-5: Vergleich: Temperaturanstieg überadiabater Versuche mit Ti05 be-
netzte LEX-Packung, T Offset 2 – 8 K, Starttemperatur 40 °C 
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Abbildung 4.3.2.2.2-6: Vergleich: korrigierter Temperaturanstieg überadiabater Versuche mit 
Ti05 benetzte LEX-Packung, T Offset 2 – 8 K, Starttemperatur 40 °C 
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Zusammenstellung und Diskussion der ermittelten Reaktionskenndaten 

Die auf Basis unterschiedlicher Offsettemperaturen ermittelten Reaktionskenndaten sind in Ta-

belle 4.3.2.2.2-6 wiedergegeben. Der Vergleichswert der Reaktionsgeschwindigkeit (bei 

T = 420 K) ist für die Versuche mit einem Offset von 2 und 4 K nahezu gleich. Der Versuch mit 

einem Offset von 8 K weicht bei den Reaktionskenndaten als auch im Vergleichswert der Reak-

tionsgeschwindigkeit (bei T = 420 K) ab. Die wohl entscheidende Ursache dafür wurde bereits 

am Ende des vorherigen Kapitels bzw. in Kapitel 4.3.2.2 diskutiert. 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-6: Vergleich kinetischer Daten, LEX-Packung, 1. Abschnitt 
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TR~
E~expk*

0
&Gewicht Gewicht

R~/E~  *
0k& L

FSε  T Offset Packung Ti05 
K g g - K m³/(kg·s) T = 420 K 

4,74·106 6,67·10-3 2 82,5 8,7 0,036 8.560
1,01·107 6,33·10-3 4 82,4 7,8 0,032 8.900
1,79·108 8,37·10-3 8 82,5 7,8 0,032 9.990

 

 

Allgemeine Aspekte 

Einflüsse auf die Messung können unzureichend gereinigte Packungen und unge-

naue/unterschiedliche Positionierungen der Thermoelemente sein. So kann z. B. das Thermo-

element, mit welchem die Kerntemperatur gemessen wird, in der Gasphase platziert sein oder 

Kontakt mit dem Metall der Packung haben. Dadurch bedingt ergeben sich Unterschiede in den 

Messwerten. Über systematische Einflüsse, wie z. B. die Bewertung und Berücksichtigung des 

Wärmeeintrags, wurde schon an anderer Stelle berichtet (Ende vorheriges Kapitel bzw. Kapitel 

4.3.2.2). 

 

Sensitivitäten bei der Messung bei Gewebepackungen 

- Bei den Packungen erhöht sich der Wärmeeintrag mit steigender Temperatur. Dies ist auf 

die Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit, der spezifischen Wärmekapazität und 

den steigenden Strahlungsanteil des Wärmeübergangskoeffizienten zurückzuführen. Somit 

sollte der Korrekturbetrag für den Wärmeeintrag bei höheren Temperaturen größer sein als 

der zum Start des Experimentes. 

- Mit steigender Temperatur nimmt die Temperaturdifferenz zwischen Ofen und Oberfläche 

der Packung ab. Bei höheren Temperaturen (ca. 150 °C) sind beide fast gleich. Dieser Effekt 

ist besonders bei der LDX-Packung zu beobachten, da die Wärmeleitfähigkeit höher ist als 

bei der LEX-Packung. 
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- Am Rand ist durch die höhere Sauerstoffkonzentration und höhere Temperatur die Reakti-

onswärmeleistung größer als im Kern. Somit steigt am Rand die Temperatur stärker an als 

im Kern. Dadurch wird mit steigender Temperatur der Wärmefluss von der Oberfläche zum 

Kern verstärkt. Dieser Effekt wird mit zunehmender Offsettemperatur größer. Bei kleinen 

Temperaturdifferenzen zwischen Ofen und Kern (Offsettemperatur) verringert sich dieser 

Effekt. 

 

LDX-Packungen 

Wärmeeintrag unbenetzte Packung 

Bei gegenüber der LEX-Packung unverändertem Versuchsaufbau wurde der Wärmeeintrag in 

die unbenetzte LDX-Packung bei verschiedenen Offsettemperaturen gemessen. 

 

Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.3.2.2.2-7 und Tabelle 4.3.2.2.2-7 wiedergegeben. Bei der 

Offsettemperatur von 1 K schwankt der Wert der Temperaturanstiegsrate stark. Ein Anstieg der 

Temperaturanstiegsrate mit zunehmender Temperatur lässt sich aus den Messergebnissen nicht 

ableiten. Bei den größeren Offsettemperaturen ist demgegenüber ein geringer Anstieg festzustel-

len. 
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Abbildung 4.3.2.2.2-7: Temperaturanstiegsrate in Abhängigkeit von T Offset für eine unbe-
netzte LDX-Packung 
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Tabelle 4.3.2.2.2-7: Temperaturanstiegsrate bei 90 °C für unbenetzte LDX-Packung 
T Offset Temperaturanstiegsrate, dT/dt Temperaturbereich Versuchsdauer

K K/s °C h 
1 (0,00083) 40-190 46 
2 0,0036 40-190 10 
4 0,01 40-175 3,5 
8 0,0233 60-200 1,9 

 

Auch bei der LDX-Packung erhöht sich der Wärmeeintrag mit steigender Temperatur. Die 

Temperaturanstiegsrate der LDX-Packung liegt leicht unter der der LEX-Packung. Die Tempe-

raturabhängigkeit der Temperaturanstiegsrate ist bei der LDX-Packung geringer als bei der 

LEX-Packung. 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-8: Temperaturanstiegsraten für benetzte und unbenetzte LDX-Packung bei 
45 °C 

Temperaturanstiegsrate, dT/dt Temperaturanstiegsrate, dT/dt T Offset benetzte LDX-Packung unbenetzte LDX-Packung 
K K/s K/s 
2 0,0025 0,0025 
4 0,01 0,0084 
8 0,015 0,02 

 

 

Auswertung für 2 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von den experimentell ermittelten 

Werten (blaue Punkte) der anfänglich ermittelte Wert (0,0025 K/s) abgezogen. Die für die Kine-

tikauswertung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch 

Simulation bestimmt. 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-9: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte LDX-Packung, T Offset 2 K, 
Starttemperatur 40 °C 

R~/E~ *
0k&  Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

°C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s)  
4,7·105 1. Abschnitt 140,9 0,675 0,139 0,0805 7.870 

 93,3 0,825 0,16 0,0096   
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Abbildung 4.3.2.2.2-8: Überadiabater Versuch, LDX-Packung mit Ti05 benetzt, T Offset 
2 K, Starttemperatur 40 °C 

 

 

Auswertung für 4 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von den experimentell ermittelten 

Werten (blaue Punkte) der anfänglich ermittelte Wert (0,01 K/s) abgezogen. Die für die Kine-

tikauswertung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch 

Simulation bestimmt. 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-10: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte LDX-Packung, T Offset 4 K, 
Starttemperatur 40 °C 

R~/E~ *
0k&  Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

°C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s)  
2,54·107 1. Abschnitt 146,7 0,65 0,135 0,094 9.530 

 100,7 0,80 0,157 0,0082   
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Abbildung 4.3.2.2.2-9: Überadiabater Versuch, LDX-Packung mit Ti05 benetzt, T Offset 
4 K, Starttemperatur 40 °C 

 

 

Auswertung für 8 K 

Zur Bewertung der adiabaten Temperaturanstiegsrate wurde von den experimentell ermittelten 

Werten (blaue Punkte) der anfänglich ermittelte Wert (0,015 K/s) abgezogen. Die für die Kine-

tikauswertung benötigten Konzentrationen des Fettstoffes und des Sauerstoffes wurden durch 

Simulation bestimmt. 

 

Tabelle 4.3.2.2.2-11: Überadiabater Versuch, mit Ti05 benetzte LDX-Packung, T Offset 8 K, 
Starttemperatur 40 °C 

R~/E~ *
0k&  Temperatur CFS/CFS, 0 CO2 [dT/dt]ad  

°C - kg/m³ K/s K m³/(kg·s)  
1,24·107 1. Abschnitt 150,1 0,65 0,135 0,0935 9.330 

 111,3 0,775 0,153 0,0133   
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Abbildung 4.3.2.2.2-10: Überadiabater Versuch, LDX-Packung mit Ti05 benetzt, T Offset 
8 K, Starttemperatur 40 °C 

 

 

Vergleich der bei unterschiedlichen Offsettemperaturen von ∆T = 2, 4, 8 K ermittelten 

Temperaturänderungsraten 

Die genaue Positionierung des Thermoelementes zur Messung der Kerntemperatur war auf-

grund der groben Struktur der Packung schwierig. Die in der LDX-Packung gemessenen Kern-

temperaturen schwankten stark. 

 

Zusammenstellung und Diskussion der ermittelten Reaktionskenndaten 

Die kinetischen Daten konnten nicht im gleichen Temperaturbereich ermittelt werden. Aufgrund 

der niedrigen Benetzung (  ≈ 0,033) nimmt die Konzentration des Ti05 schnell ab. Fehler in 

der Bestimmung der Konzentration wirken sich so stärker aus. 

L
FSε

 

Tabelle 4.3.2.2.2-12: Vergleich kinetische Daten LDX-Packung, 1. Abschnitt 

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛

⋅
−⋅

TR~
E~expk*

0
&Gewicht Gewicht

R~/E~  *
0k& L

FSε  T Offset Packung Ti05 
K g g - K m³/(kg·s) T = 420 K 

4,7·105 3,42·103 2 121,9 8,4 0,034 7.870
2,54·107 3,55·103 4 120,3 7,6 0,031 9.530
1,24·107 2,79·103 8 121,6 8,1 0,033 9.330
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Abbildung 4.3.2.2.2-11: Vergleich: Temperaturanstieg überadiabater Versuche mit Ti05 be-
netzte LDX-Packung, T Offset 2 – 8 K, Starttemperatur 40 °C 
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Abbildung 4.3.2.2.2-12: Vergleich: korrigierter Temperaturanstieg überadiabater Versuche 
mit Ti05 benetzte LDX-Packung, T Offset 2 – 8 K, Starttemperatur 
40 °C 
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4.3.3  Verdunstung 

 

Experimentelle Untersuchungen 

Für eine Bewertung der Verdunstung des Ti05 wurden Proben mit einer Thermowaage/TGA 

untersucht und der Gewichtsverlust bewertet (siehe Kapitel 9.3). Um den Einfluss der Reaktion 

mit dem Luftsauerstoff festzustellen, wurden auch Messungen mit Stickstoff durchgeführt. 

 

 

4.3.3.1 Fettsäure/Stickstoff 

 

In Abbildung 4.3.3.1-1 wird das Ergebnis eines beispielhaften TGA-Versuches mit Stickstoff 

als Spülgas wiedergegeben. Die Versuchsbedingungen waren: 

‐ Standard-Aluminiumtiegel ohne Stift (40 µl) mit gelochtem Deckel (Anordnung entspre-

chend DSC-Versuche) 

‐ Temperaturanstiegsrate 2 K/min von 30 bis 450 °C 

‐ Einwaage 3,1 mg 

 

Wird Stickstoff als Spülgas verwendet, dann findet bis 170 °C nur eine sehr geringe Verduns-

tung statt. Ab 200 °C steigt die Verdunstung deutlich an. Bei 270 °C ist Ti05 nahezu vollständig 

verdunstet. 

Abbildung 4.3.3.1-1: Versuch mit Ti05; Spülgas Stickstoff 
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4.3.3.2 Fettsäure/Sauerstoff 

 

In Abbildung 4.3.3.2-1 wird das Ergebnis eines beispielhaften TGA-Versuches mit Sauerstoff 

als Spülgas wiedergegeben. Die Versuchsbedingungen waren: 

‐ Standard-Aluminiumtiegel ohne Stift (40 µl) mit gelochtem Deckel (Anordnung entspre-

chend DSC-Versuche) 

‐ Temperaturanstiegsrate 2 K/min von 30 bis 450 °C 

‐ Einwaage 2,8 mg Ti05 

 

Im Temperaturbereich von 140 – 170 °C nimmt das Gewicht geringfügig zu. Mit zunehmender 

Temperatur sinkt das Gewicht zunächst stärker als unter Stickstoffatmosphäre. 

Bei 200 °C war der Masseverlust unter Sauerstoffatmosphäre 0,3 mg (Einwaage ca. 2,8 mg), 

während er bei der gleichen Temperatur unter Stickstoffatmosphäre 0,1 mg (Einwaage 

ca. 3,1 mg) betrug. Der unterschiedliche Masseverlust könnte auf Verdunsten von Wasser, wel-

ches bei der Reaktion mit Sauerstoff gebildet wurde, zurückzuführen sein. 

 

Abbildung 4.3.3.2-1: Versuch mit Ti05; Spülgas Sauerstoff  
 

Im Bereich höherer Temperaturen (> 210 °C) sinkt das Gewicht in Sauerstoffatmosphäre deut-

lich geringer als in Stickstoffatmosphäre. Unter Sauerstoffatmosphäre war bei 270 °C ca. 50 % 
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der Ausgangsmasse verdunstet. Demgegenüber war bei dieser Temperatur unter Stickstoffatmo-

sphäre die gesamte Probemenge bereits verdunstet. 

 

Dieser Befund lässt sich durch Umwandlung der Fettsäure Ti05 in schwerer flüchtige Produkte 

erklären. 

 

 

4.3.3.3 Fettsäure/Luft 

 

In Abbildung 4.3.3.3-1 ist ein Versuchsablauf mit einem Temperaturstufenprofil wiedergege-

ben, wobei die Probe jeweils eine Stunde bei einer konstanten Temperatur gehalten wurde. Da-

bei wurde die Gewichtsänderung aufgezeichnet. Die Temperaturänderung beträgt jeweils 10 °C. 

Versuchstechnisch bedingt wurde der Tiegel nach dem 140 °C-Schritt aus der TGA entfernt und 

bei 150 °C wieder eingesetzt und das Stufenprofil fortgesetzt. 
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Abbildung 4.3.3.3-1: Stufenprofil der Temperatur der TGA-Versuche 
 

In den Abbildungen 4.3.3.3-2 und 4.3.3.3-3 wird jeweils ein TGA-Versuchsergebnis mit synthe-

tischer Luft und im Vergleich dazu ein Versuchsergebnis mit Stickstoff als Spülgas wiederge-

geben. Die Versuchsbedingungen waren dabei: Spülgas (50 ml/min), Aluminiumoxidtiegel ohne 
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Deckel (900 µl, DTiegel = 10 mm, HTiegel = 11 mm) Anfangsmasse Ti05 m = 140,6 mg, Tiegel-

füllstand ca. 1 mm. 

 

Bei dem Einsatz von synthetischer Luft als Spülgas erfolgte eine Gewichtszunahme von 

140,6 mg auf 140,9 mg bei 100 °C, danach verlief die Reaktion mit Gewichtsabnahme. Die bei 

synthetischer Luft in der Anfangsphase beobachtete leichte Gewichtszunahme ist bei dem Stick-

stoffversuch nicht zu beobachten. Hier sinkt kontinuierlich das Gewicht, bis die gesamte Pro-

bemenge an Ti05 verdunstet ist. Hingegen ist bei synthetischer Luft am Ende des Versuches 

(siehe Abbildung 4.3.3.3-3) noch das schwerer flüchtige Reaktionsprodukt im Tiegel verblieben 

(Restgewicht 59,22 mg). Der Tiegel war nach dem Versuch schwarz und klebte am Sensor fest. 

 

Anmerkung: Im Anhang ist eine Nachrechnung der Verdunstung von Ti05 für die Anteile My-

ristin- und Ölsäure dokumentiert. 

 

 
Abbildung 4.3.3.3-2: Vergleich TGA-Versuche mit Ti05; Spülgas Stickstoff und synthetische 

Luft, Temperaturbereich 50 – 140 °C 
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Abbildung 4.3.3.3-3: Vergleich TGA-Versuche mit Ti05; Spülgas Stickstoff und synthetische 

Luft, Temperaturbereich 150 – 240 °C 
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4.4  Simulation der Selbstentzündung 

4.4.1  Bilanzierung 

 

Bei den dieser Arbeit zugrunde liegenden Bedingungen kommt es bis zum Eintritt der Selbst-

entzündung zu einer deutlichen Abnahme der Reaktanden. Daher sind neben der Energiebilanz 

zumindest auch die Stoffbilanzen einzubeziehen (Brindley 1998). 

 

Hauptannahmen: 

‐ ideale Vermischung der Flüssigkeitsphase (des Films) bzw. örtlich gleiche Konzentration 

‐ thermodynamisches Gleichgewicht zwischen der Gasphase und der Flüssigkeitsphase im 

betrachteten Volumenelement 

‐ Reaktion nur in der Flüssigkeitsphase (Basis: Reaktion im Film; Formalkinetik bis zur 

Selbstentzündung) 

‐ Reaktion erster Ordnung jeweils für Fettsäuren und Sauerstoff 

‐ keine Konvektion 

 

 

4.4.1.1 Energiebilanz (S/L/G) 

 

Wird eine Konvektion innerhalb der porösen Struktur ausgeschlossen, dann lassen sich die Bi-

lanzräume für Feststoff (S), Flüssigkeit (L) und Gas (G) in einer Gleichung zusammenfassen. 

Der Wärmetransport in der benetzten porösen Struktur erfolgt dann ausschließlich durch Wär-

meleitung. 

 

zusätzliche Annahme: 

‐ gleichmäßige Verteilung von Feststoff, Flüssigkeit und Gas in der porösen Struktur 

 

Energiebilanz bei Kugelgeometrie (Basis Gesamtvolumen) 

GL
V,V

LL
R,V2

2

p qq
r
T

r
2

r
T

t
Tc εελρ ⋅−⋅+⎟⎟

⎠

⎞
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⎛
∂
∂
⋅+

∂
∂

⋅=
∂
∂
⋅⋅ ΣΣ &&&  (4.4.1.1-1) 

Anfangsbedingungen:   T(t = 0) = Ta 

[ ] L
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L
A,Varr

G
rr q)TT(r/T

00
εαλ ⋅+−⋅=∂∂⋅± =∑± &&&  Randbedingungen: Oberfläche: 

[ ] 0r/T 0r =∂∂ =Kern:   
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Die durch die Oxidation des Fettstoffes innerhalb der porösen Struktur (Steinwolle oder Pa-

ckung) freiwerdende Wärme wird durch den Term L
R,Vq&  erfasst. Es wird angenommen, dass in 

dem hier betrachteten Übergang von der Selbsterwärmung zur Selbstentzündung Reaktionen in 

der Gasphase keine relevante Wärmefreisetzung zur Folge haben. 
L

V,Vq&Die endotherme Verdunstung des Fettstoffes im Volumenelement geht über den Term  in 

die Bilanz ein. 

An der äußeren Oberfläche der Probe ist die Verdunstung deutlich höher. Hier sind die Konzent-

rationsunterschiede dauerhaft sehr groß, da die Umgebungskonzentration nahezu Null ist. Der 

Stofftransport erfolgt hier konvektiv. Die Verdunstung an der äußeren Oberfläche wird über den 

Term L
A,Vq&  in der Randbedingung berücksichtigt. 

 

Anmerkung: 

Sobald Konvektion auftritt, ist die Gasphase separat zu bilanzieren. 

 

 

4.4.1.2 Mengenbilanz Flüssigkeit (Film) (L) 

 

Durch Reaktion und Verdunstung verändert sich die Menge der Fettsäurekomponenten. 

 

zusätzliche Annahmen: 

‐ gleichmäßige Verteilung der Flüssigkeit auf der porösen Struktur 

)t,r(c)t,r(c L
i

L
i = mittlere Konzentration ‐ 

 

Mengenbilanz bei Kugelgeometrie (Basis Flüssigkeitsvolumen) 
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Da die Bilanzierung für den Flüssigkeitsfilm erfolgt, wird die auf das Gasvolumen bezogene 

Größe  mit dem Volumenanteil des Gases  multipliziert und durch den Volumenanteil 

der Flüssigkeitsphase dividiert. 

Gεi,V,Vm&

Lε

 

Die betrachteten Komponenten sind: 

a) Komponenten des Fettsäuregemisches mit den höchsten Anteilen (i = 1 – 3) 

b) Reaktionsprodukt der ersten formalen Reaktion (i = 4) 

 

Annahmen: keine Reaktion, geringe Verdunstung 

 

 

4.4.1.3 Mengenbilanz Gasphase (G) 

 

Es werden folgende Aspekte, die zu einer Konzentrationsänderung in der Gasphase führen, be-

rücksichtigt: 

 

Organische Komponenten 

Zur Verdunstung der flüssigen Phase im Volumenelement: 

‐ Die Verdunstungsrate  ist allgemein abhängig vom Konzentrationsunterschied in der 

Gasphase und dem Stoffübergangskoeffizienten. 

i,V,Vm&

‐ In dieser Arbeit wird im betrachteten Volumenelement thermodynamisches Gleichgewicht 

angenommen, so dass  direkt aus der Ableitung der maximalen Konzentrationsände-

rung nach der Zeit folgt: . 

i,V,Vm&

t/)cc(t/)c(m G
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G
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G
FSi,V,V Δ−=∂∂=&

‐ Da bei den in dieser Arbeit vorliegenden Bedingungen größere Temperaturänderungen auf-

treten, wird die Bilanzierung der Gasphase auf Basis der Massenanteile umgesetzt. Die Gas-

konzentrationen werden nach Lösung der Mengenbilanz auf Basis der örtlichen Massenan-

teile und der örtlichen Gesamtkonzentration berechnet:  
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Zur Reaktion 

Die Bilanzierung erfasst die Reaktion in der Gasphase formell mit. In dieser Arbeit wird dieser 

Term jedoch nicht berücksichtigt. 

 

Die betrachteten Komponenten sind: 

a) Komponenten des Fettsäuregemisches (Ti05) mit den höchsten Anteilen (i = 1 – 3) 

b) Reaktionsprodukt der betreffenden Formalkinetik (i = 4) 

c) Sauerstoff 

 

Mengenbilanz bei Kugelgeometrie (Basis Gasvolumen) 
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Der Verdunstungsterm  und der Reaktionsterm  sind auf das Gasvolumen bezogen. 

Zurzeit wird  noch nicht berücksichtigt. 
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Reaktionsprodukt 
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Der Verdunstungsterm  ist auf das Gasvolumen bezogen.  i,V,Vm&
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Sauerstoff 

Zur Reaktion 

- Die Sauerstoffbilanz berücksichtigt in dieser Arbeit nur die Reaktion in der flüssigen Phase 

des Volumenelements < 0. G
2O,Rr&
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Anmerkung: 

Die durch Temperaturänderung bedingte Konzentrationsänderung wird nach jedem Iterations-

schritt separat berechnet. 

 

 



4.4.2  Simulationsverfahren 

4.4.2.1 Crank-Nicolson-Verfahren 

 

Das Crank-Nicolson-Verfahren wurde 1947 von Crank und Nicolson entwickelt (Crank 1947). 

Es basiert auf einer Finiten-Differenzen-Methode (FDM). Dabei wird das Modellgebiet, für das 

die Gleichung gelten soll, in eine endliche Anzahl Gitterpunkte unterteilt. An diesen Gitterpunk-

ten wird der Differentenquotient der Gleichung berechnet. Das Crank-Nicolson-Verfahren ist 

eine Kombination aus dem expliziten und impliziten Euler-Verfahren. Für jeden Zeitschritt ist 

ein Gleichungssystem zu lösen. 

 

Zentrale Aspekte des Differenzenverfahrens werden nachfolgend am Beispiel der eindimensio-

nalen Wärmeleitgleichung erörtert. Die Strecke ist in äquidistante Längenabschnitte Δx unter-

gliedert. Der Parameter i kennzeichnet den Ort und der Parameter n den Zeitschritt Δt. 

 
Abbildung 4.4.2.1-1: Gitter für das Crank-Nicolson-Verfahren 
 

Die partielle Differentialgleichung für eindimensionale Wärmeleitung lautet: 

2x
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Die im Zeitschritt Δt eintretende Temperaturänderung wird über die Änderung der Temperatu-

ren von aktueller Zeit (n) bis zum nächsten Zeitschritt (n + 1) beschrieben. 
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Für die zweite Ableitung der örtlichen Temperaturänderung führt das Differenzenverfahren zu 

folgendem Ansatz: 
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Die betreffende Wärmeleitgleichung in Differenzenschreibweise lautet: 
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2x
tab

Δ
Δ

⋅= &Wird  gesetzt und die Gleichung umgestellt, erhält man für die Temperatur des 

nächsten Zeitschrittes: 
n
i

n
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n
1i

1n
i T)b21()TT(bT ⋅⋅−++⋅= +−
+  (4.4.2.1-5) 

 

Die Umsetzung dieses Verfahrens für alle Gitterpunkte führt zu einem linearen Gleichungssys-

tem, wobei an den Rändern die jeweiligen Randbedingungen zu beachten sind. Das Lösungsver-

fahren startet mit den vorgegebenen Anfangsbedingungen (n = 1). 

 

 

4.4.2.2 Alternating direction implicit procedure (ADIP) 

 

Für mehrdimensionale Betrachtungen wurden mehrere Methoden entwickelt. Das Crank-

Nicolson-Verfahren ist auch nutzbar, jedoch müssen komplexe Gleichungssysteme gelöst wer-

den. In dieser Arbeit wird das von Douglas (Douglas 1956) entwickelte Verfahren „Alternating 

direction implicit procedure“ angewandt. Es werden dabei die Differenzengleichungen der je-

weiligen Richtung (x-, y-Richtung) einzeln aufgestellt und nacheinander gelöst. Der Zeitschritt 

wird dafür in zwei halbe Zeitschritte geteilt. Zunächst wird erst das Gleichungssystem der 

x-Richtung mit ersten halben Zeitschritten und anschließend das Gleichungssystem der 

y-Richtung mit dem zweiten halben Zeitschritten gelöst. 

 

 
Abbildung 4.4.2.2-1: Gitter für das ADIP-Verfahren 
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Beispiel: zweidimensionale Wärmeleitung 

22 y
T

x
T

t
T

∂
∂
⋅+

∂
∂
⋅=

∂
∂ 22

aa &&  (4.4.2.2-1) 

 

In der ersten Hälfte des Zeitschrittes werden die Effekte in der x-Richtung einbezogen. 
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Das so entstandene Gleichungssystem wird gelöst und bildet die Grundlage der zweiten Hälfte 

des Zeitschrittes, in den die Effekte der y-Richtung einbezogen werden. 
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Am Ende der Berechnung liegen die Temperaturprofile zum Zeitpunkt t + Δt vor. 
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4.5 Bewertung der Selbstentzündungstemperatur technischer 

Systeme am Beispiel Steinwolle/Ti05 und 

Gewebepackungen/Ti05 

4.5.1  Kriterienmethode 

 

Die Bewertung der Selbstentzündung technischer Systeme auf Basis von isoperibolen Versu-

chen kann entweder auf grafische Weise oder durch rechnerische Extrapolation erfolgen. Die 

Grundlagen zu beiden Verfahren wurden im Kapitel 3.6.1 erörtert. 

 

 

4.5.1.1 Isoperibole Versuche und grafische Extrapolation 

 

Die grafische Extrapolation erfolgt mit Hilfe des Arrhenius-Diagramms oder des Pseudo- 

Arrhenius-Diagramms. Ein Beispiel wurde in Abbildung 3.6.1-2 dargestellt. Die kritischen Pa-

rameter kann man nach Gleichung 3.6.1-1 ermitteln. Die dafür benötigte Biot-Zahl kann entwe-

der berechnet oder durch Simulation ermittelt werden. 

 

Variante 1 

Die Bewertungsgrundlage bildet das Arrhenius-Diagramm der Selbstentzündungsversuche (Ab-

bildung 4.5.1.1-1). Entlang der Interpolationslinie in Abbildung 4.5.1.1-1 erfolgt die Extrapola-

tion zu größeren Volumina. Die in Tabelle 4.5.1.1-1 angegebenen Biot-Zahlen und der Wärme-

übergangskoeffizient wurden mit Hilfe von Simulationsrechungen ermittelt und der kritische 

Thomas-Parameter δkr, Th anschließend nach Gleichung 3.4.1.1-5 berechnet. 

 

Tabelle 4.5.1.1-1: Ergebnis der Extrapolation mittels Arrhenius-Diagramm (δkr, Th berechnet 
nach Gleichung 3.4.1.1-5, Biot-Zahl aus Simulation), Extrapolation fett 

G
Σα&  Volumen SET δkr, Th Biot-Zahl 

cm³ °C - - W/(m²·K) 
8 114-115 1,00 1,49 12,7 

125 80-84 1,35 2,56 8,7 
240 75-77 1,45 3,03 8,3 

1.000 60-63 1,63 4,06 6,9 
40 10.000 1,92 6,90 5,3 
20 100.000 2,13 11,3 4,1 
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Abbildung 4.5.1.1-1: Arrhenius-Diagramm der SET-Versuche 
 

Variante 2 

Die Nutzung des Pseudo-Arrhenius-Diagramms (siehe Abbildung 4.5.1.1-2) ist eine zu Varian-

te 1 alternative Vorgehensweise (siehe DIN 15188 (DIN 15188, 2007)). Hierbei kann man die 

SET ohne vorherige Berechnungen auf größere Volumina extrapolieren. Entlang der Interpola-

tionslinie, welche durch die experimentell bestimmten SETs verläuft, erfolgt die Extrapolation. 

Die extrapolierten SETs entsprechen denen, die auch mit dem Arrhenius-Diagramm ermittelt 

wurden (siehe Tabelle 4.5.1.1-1). 
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Abbildung 4.5.1.1-2: Pseudo-Arrhenius-Diagramm der SET-Versuche 
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4.5.1.2 Isoperibole Versuche und rechnerische Bewertung 

 

Für eine rechnerische Bewertung muss die Gleichung 3.4.1.1-1 für das jeweilige Volumen bzw. 

den dafür charakteristischen Radius iterativ gelöst werden. Die dafür benötigten kinetischen 

Parameter sind aus den isoperibolen Experimenten, wie in Kapitel 3.4.1.1 beschrieben, zu 

bestimmen. 

 

Unabhängig davon, welche Methodik benutzt wird, sollte man beachten, inwiefern die Messbe-

dingungen im Labor auf die Umgebungsbedingungen im technischen Einsatz übertragbar sind. 

Sind diese nicht übertragbar, dann unterscheidet sich die extrapolierte SET von der tatsächlich 

auftretenden. Die SET in technischen Systemen kann z. B. bei reduziertem Sauerstofftransport 

höher als vorhergesagt sein. Die Selbstentzündung kann aber ggf. auch bei einer niedrigeren 

Temperatur als vorhergesagt auftreten, wenn die Verdunstung an der äußeren Oberfläche unter-

bunden wird (Labor – offenes System; Technik – geschlossenes System). 

 

Mit Hilfe der in Kapitel 4.3.2.1.1 ermittelten kinetischen Parameter und unter Verwendung von 

Gleichung 3.4.1.1-1 wurde die SET für das System Steinwolle/Ti05 bestimmt. Die in Tabelle 

4.5.1.2-1 fett dargestellten Ergebnisse der SET wurden berechnet. 

 

Tabelle 4.5.1.2-1: Ergebnisse der rechnerischen Bewertung der SET für das System Stein-
wolle/Ti05 

Volumen δkr, Th SET  kinetische Parameter cm³ - °C 
8 Basis: 8 cm³/1.000 cm³ Experimente 1,00 114,5 
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(SET: 114,5 °C/61,5 °C) 
R~/E~ = 7.400 K; = 9.920 1/s Ord.0

0k&
125 
240 

1.000 
10.000 

100.000 

1,35 
1,45 
1,63 
1,92 
2,13 

82,7 
75,0 
61,5 
39,6 
20,5 

Weitere Daten: = 0,126; L
FSε Σ,pc = 1.533 J/(kg·K); Σρ = 171 kg/m³; ΔhR,FS = -3·106 J/kg; 

= 0,085 W/(m·K) 05Ti/Steinwolleλλ && =Σ

 

Da die rechnerische Methode und die grafische Methode die gleichen Basisdaten benutzen, sind 

die Ergebnisse auch nahezu gleich. 

 

 



4.5.1.3 Überadiabate Versuche und rechnerische Bewertung 

 

Für eine rechnerische Bewertung muss die Gleichung 3.4.1.1-1 für das jeweilige Volumen bzw. 

den dafür charakteristischen Radius iterativ gelöst werden. Die dafür benötigten kinetischen 

Parameter sind aus den überadiabaten Experimenten, wie in Kapitel 3.4.1.2 beschrieben, zu 

bestimmen. Es wurden Ergebnisse der Bestimmung der kinetischen Parameter für beide Benet-

zungen (w =1 und w = 2) zur Berechnung genutzt. Für die Beschreibung der Selbstentzündung 

ist der mit 1. Abschnitt bezeichnete Bereich bei den Auswertungen der überadiabaten Versuche 

von Bedeutung. Der Vorfaktor für den Ansatz nullter Ordnung wurde für eine Temperatur 

von 420 K bewertet. 

Ord.0
0k&

 

Tabelle 4.5.1.3-1: Ergebnisse der rechnerischen Bewertung der SET für das System Stein-
wolle/Ti05 

Volumen SET  kinetische Parameter cm³ °C 
127 8 Basis: Experimente w = 1 
91,8 125  

R~/E~ 83,9 240 = 7.150 K; = 27.360 m³/(kg·s) *
0k&

68,7 1.000 Ord.0
0k& = 3.260 1/s 45,6 10.000 

(cO2·cFS/cFS,0 = 0,119 kg/m³) bei 420 K 24,9 100.000 
8 Basis: Experimente w = 2 139 
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R~/E~ = 6.990 K; = 11.880 m³/(kg·s) *

0k&
Ord.0

0k& = 1.410 1/s 
(cO2·cFS/cFS,0 = 0,1184 kg/m³) bei 420 K 

125 
240 

1.000 
10.000 

100.000 

101 
92,5 
76,3 
51,0 
29,4 

Weitere Daten: = 0,126; = 900 kg/m³; = 0,085 W/(m·K); 

ΔhR,FS = -3·106 J/kg  

05Ti/Steinwolleλλ && =Σ
L
FSε L

FSρ

 

Generell liegen die extrapolierten SETs höher als die im Experiment ermittelten. Große Abwei-

chungen liegen vor allem bei den kleinen Volumina vor. Die Extrapolationen auf Basis der Ex-

perimente mit größerer Benetzung (w = 2) zeigen große Abweichungen. Gründe hierfür wurden 

bereits am Ende des Kapitels 4.3.2.2.1 diskutiert. 

 

 



4.5.2  Simulationsmethode 

4.5.2.1 Isoperibole Versuche 

4.5.2.1.1 Benetzte Steinwolle 

 

In Tabelle 4.5.2.1-1 sind Simulationsergebnisse auf Basis der mit isoperibolen Versuchen ermit-

telten kinetischen Daten aufgeführt. Die ermittelten SETs liegen generell über den experimentell 

ermittelten SETs und auch über den in Kapitel 4.5.1.2 ermittelten SETs. Der Unterschied wird 

mit steigendem Volumen größer. Ein möglicher Grund kann der Einfluss der Sauerstoffkonzent-

ration im Kern sein, der bei der Simulation berücksichtigt wird. 

 

Tabelle 4.5.2.1-1: Ergebnisse der rechnerischen Extrapolation der SET für das System 
Steinwolle/Ti05 

Volumen SET  kinetische Parameter cm³ °C 
114 Basis: 8 cm³/1.000 cm³ Experimente 8 
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(SET: 114,5 °C/61,5 °C) 
R~/E~ = 7.400 K; = 9.920 1/s Ord.0

0k&
*
0k& = 60.000 m³/(kg·s) 

125 
240 

1.000 
10.000 

100.000 

85 
79 
65 
44 
27 

Σ,pcWeitere Daten:  = 0,126; = 900 kg/m³; L
FSε L

FSρ = 1.533 J/(kg·K); Σρ = 171 kg/m³; 

ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,085 W/(m·K) 05Ti/Steinwolleλλ && =Σ

 

 

4.5.2.2 Überadiabate Versuche 

4.5.2.2.1 Benetzte Steinwolle 

 

In Tabelle 4.5.2.2-1 sind die Ergebnisse der rechnerischen Extrapolation der SET für das Sys-

tem Steinwolle/Ti05 mit kinetischen Parametern, welche mit Hilfe überadiabater Experimente 

gewonnen wurden, dargestellt. Die auf Basis der kinetischen Parametern aus Versuchen mit 

einer Benetzung von w = 1 ( = 0,096) simulierten SETs liegen etwas höher als die experi-

mentell ermittelten SETs. Wird die Selbstentzündung mit den kinetischen Parametern aus übe-

radiabaten Versuchen mit w = 2 ( = 0,18) simuliert, liegen die simulierten SETs teilweise 

deutlich über den experimentell ermittelten SETs. 

L
FSε

L
FSε

 

 



Anmerkung: 

Die unterschiedlichen Messbedingungen des überadiabaten Experiments ( = 0,18) und des 

isoperibolen Experiments ( = 0,126) führten dazu, dass die Annahme keines Sauerstoffkon-

zentrationsgradienten im Film bei = 0,18 weniger erfüllt wird als bei = 0,126. 

L
FSε

L
FSε

L
FSε L

FSε

 

Tabelle 4.5.2.2-1: Ergebnisse der rechnerischen Extrapolation der SET für das System 
Steinwolle/Ti05 

Volumen SET  kinetische Parameter cm³ °C 
119 Basis: überadiabate Experimente w = 1 8 
84  125 

R~/E~ 78 240 = 7.150 K; = 27.360 m³/(kg·s) *
0k&

63 1.000  41 10.000 
25 100.000 
131 8 Basis: überadiabate Experimente w = 2 
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R~/E~ = 6.990 K; = 11.880 m³/(kg·s) *

0k&

 

125 
240 

1.000 
10.000 

100.000 

92 
83 
70 
48 
31 

Σ,pcWeitere Daten:  = 0,126; = 900 kg/m³; L
FSε L

FSρ = 1.533 J/(kg·K); Σρ = 171 kg/m³; 

ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,085 W/(m·K) 05Ti/Steinwolleλλ && =Σ

 

 

4.5.2.2.2 Benetzte Gewebepackungen 

 

LEX-Packungen 

Die mit den kinetischen Parametern, welche aus überadiabaten Experimenten ermittelt wurden, 

durchgeführten Simulationsrechnungen der SET der Packung (V = 270 cm³) stimmt mit der im 

isoperibolen Versuch ermittelten SET im Rahmen der Messgenauigkeit überein. 

 

Tabelle 4.5.2.2.2-1: Ergebnisse der rechnerischen Extrapolation der SET für das System LEX-
Packung/Ti05 

Volumen SET  kinetische Parameter cm³ °C 
 270 92 

R~/E~ 1.000 79 = 8.569 K;  = 4,74·106 m³/(s·kg) *
0k&

61 10.000 
46 100.000 



Σ,pc ΣρWeitere Daten: = 0,035; = 900 kg/m³; L
FSε L

FSρ = 632 J/(kg·K); = 336 kg/m³; 

ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,35 W/(m·K) 05Ti/LEXλλ && =Σ

 

LDX-Packungen 

Die durch Simulation ermittelte SET der LDX-Packung liegt im gleichen Bereich wie die expe-

rimentell bestimmte SET. 

 

Tabelle 4.5.2.2.2-2: Ergebnisse der rechnerischen Extrapolation der SET für das System 
LDX-Packung/Ti05 

Volumen SET  kinetische Parameter cm³ °C 
 270 126 

R~/E~ 1.000 114 = 9.530 K;  = 2,54·107 m³/(s·kg) *
0k&

10.000 97 
100.000 77 

Σ,pc ΣρWeitere Daten: = 0,03; = 900 kg/m³; L
FSε L

FSρ = 582 J/(kg·K); = 471 kg/m³; 

ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,55 W/(m·K) 05Ti/LDXλλ && =Σ
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5  Bewertung der angewandten Untersuchungsmethoden 

5.1  Wärmetransport 

 

Unbenetzte Steinwolle 

Zur Überprüfung des Simulationsprogramms zur Ermittlung der Wärmetransportparameter 

wurde von Richter (Richter 2015) ein Zylinder aus unbenetzter Steinwolle vermessen und mit 

den Angaben im Datenblatt der Steinwolle (Rockwool 2013) verglichen. 

 

Verwendetes Material: Zylinder Steinwolle 

Dichte der Steinwolle ρSteinwolle = 51,75 kg/m³ 

Gewicht der Steinwolle mSteinwolle = 20,81 g 

Σ,pc = 840 J/(kg·K) spezifische Wärmekapazität der Probe 

Abmessungen der Probe D = 0,08 m; H = 0,08 m

 

Bewertung der Wärmeleitfähigkeit 

Aus dem Vergleich der Kerntemperaturfunktionen der Simulation und des Experimentes (siehe 

Abbildung 5.1-1) wurde folgender Wert für die Wärmeleitfähigkeit ermittelt: 

= 0,05 W/(m·K). Σλ&

0

10

20

30

40

50

60

70

0 500 1000 1500 2000 2500 3000
Zeit [s]

Te
m

pe
ra

tu
r [

°C
]

Experiment Ofentemperatur
Experiment Kerntemperatur
Experiment Oberflächentemperatur
Simulation Oberflächentemperatur
Simulation Kerntemperatur

Abbildung 5.1-1: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse unbenetzter Steinwolle 
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Im Datenblatt der Steinwolle ist die Wärmeleitfähigkeit mit  = 0,035 W/(m·K) bei einer Roh-

dichte von 40 kg/m³ und einer Temperatur von 10 °C angegeben. Unter weiterer Berücksichti-

gung des Einflusses der Dichte (die untersuchte Probe hatte eine höhere Dichte) und einer Ext-

rapolation auf 10 °C folgt aus dem Messwert die dem Datenblatt zugrunde liegende Bedingun-

gen: = 0,038 W/(m·K). 

λ&

extr.expλ&

 

Unbenetzte Glaswolle 

Zur weiteren Überprüfung des Simulationsprogramms zur Ermittlung der Wärmetransportpara-

meter wurde ein Zylinder aus unbenetzter Glaswolle (siehe Kapitel 4.1.2.1) vermessen. 

 

Verwendetes Material: Zylinder Glaswolle 

Dichte der Steinwolle ρGlaswolle = 16,6 kg/m³ 

Gewicht der Steinwolle mGlaswolle = 60 g 

Σ,pc = 840 J/(kg·K) spezifische Wärmekapazität der Probe 

Abmessungen der Probe D = 0,17 m; H = 0,16 m

 

Bewertung der Wärmeleitfähigkeit 

Aus dem Vergleich der Kerntemperaturfunktionen der Simulation und des Experimentes (siehe 

Abbildung 5.1-2) wurde folgender Wert für die Wärmeleitfähigkeit ermittelt: 

= 0,042 W/(m·K). Σλ&
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Abbildung 5.1-2: Vergleich Mess- und Simulationsergebnisse unbenetzter Glaswolle 
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Im Datenblatt (Isover 2014) der Glaswolle ist die Wärmeleitfähigkeit mit  = 0,04 W/(m·K) 

angegeben. Eine Extrapolation des experimentell ermittelten Wertes auf 10 °C ergibt einen Wert 

von: = 0,04 W/(m·K). 

λ&

extr.expλ&

 

 

5.2  Kinetik 

 

Die Methodiken für die Bestimmung der kinetischen Parameter können untereinander vergli-

chen werden und somit einen Anhaltspunkt für die Korrektheit der ermittelten Daten geben. Die 

aus isoperibolen Versuchen ermittelten kinetischen Parameter für benetzte Steinwolle wurden in 

Kapitel 4.5.1.2 für die Extrapolation auf größere Volumina genutzt. Die ermittelte SET liegt im 

gleichen Temperaturbereich wie die SET, welche mit den kinetischen Parametern aus überadia-

baten Versuchen ermittelt wurden. 

 

 

5.3  Validierung der Simulationsrechnung 

 

Das Modell zur Simulation der Anfangsphase der Selbstentzündung ist in Kapitel 4.4.1 be-

schrieben. 

 

Die Simulationen wurden in 1D durchgeführt. Da das vereinfachte Simulationsmodell auf Ku-

gelgeometrie basiert, mussten die Daten der Experimente, bei denen die Proben Würfel bzw. im 

Fall der Packungen Zylinder waren, umgerechnet werden. 

 

 

5.3.1  Benetzte Steinwolle 

 

Die Geometriekorrektur wurde auf Basis des Verhältnisses des Frank-Kamenetskii-Parameters 

vorgenommen:  2
Würfel

2
KugelWürfel,FK,krKugel,FK,kr )2/L/(r/ ≈δδ

Dadurch entstehen folgende Korrekturen der charakteristischen Länge und das Volumen: 

rKugel/(L/2) Würfel = 1,15 bzw. VKugel = VWürfel · 0,66 
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Für die folgenden Simulationen wurden die auf Basis der isoperibolen Experimente ermittelten 

kinetischen Daten zugrunde gelegt. 

 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation sind: 

R~/E~L
0,FSε
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= 0,126; = 900 kg/m³; L
0,FSc Σ,pc = 1.533 J/(kg·K); = 171 kg/m³; Σρ = 7.400 K; 

= 9.920 1/s; ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,085 W/(m·K) 05Ti/SWλλ && =Σ0k&

 

Vergleich mit 8 cm³-Experiment: 

Der Übergang von der Selbsterwärmung zur Selbstentzündung sowie der zeitliche Verlauf wur-

de für den 8 cm³-Würfel in guter Qualität abgebildet (siehe Abbildung 5.3.1-1). Die Abwei-

chungen im Temperaturmaximum des Kerns lassen sich u. a. durch die Sensitivität des Experi-

mentes in Abhängigkeit der Ofentemperatur erklären. Aus der Abbildung 4.2.1.4-1 geht bei-

spielsweise hervor, dass bei einer Ofentemperatur von 115 °C bereits ein Temperaturmaximum 

von 200 °C erreicht wurde. 
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Abbildung 5.3.1-1: Vergleich Kerntemperatur Simulation/Experiment, Würfel 8 cm³ Stein-

wolle (Benetzung mit Lösemittel Steinwolle 0,52 g/Ti05 1,0 g),  
links: Ofentemperatur 114 °C; rechts: Ofentemperatur 120 °C 

 

Vergleich mit 1.000 cm³-Experiment: 

Auch bei einem Volumen von 1.000 cm³ wird der Übergang von der Selbsterwärmung zur 

Selbstentzündung durch die Simulation in guter Qualität beschrieben. Die Abweichungen im 

Temperaturmaximum bei der rechten Abbildung 5.3.1-2 lassen sich durch die Komplexität der 

ablaufenden chemischen Reaktion erklären. In der Simulation wird die vor der Selbstentzün-

dung gültige Formalkinetik zugrunde gelegt. Dadurch ist im Bereich niedrigerer Temperaturen 

die simulierte Reaktionswärmeleistung höher als im Experiment. Sowohl die anfänglich über-

höhte Temperaturentwicklung als auch die kürzere Dauer bis zur Wärmeexplosion lassen sich 

somit erklären. 
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Abbildung 5.3.1-2: Vergleich Experiment/Simulation Kerntemperatur Steinwolle Würfel 

1.000 cm³, Benetzung Ti05 mit mechanischem Verfahren (Steinwolle 
57 g/Ti05 114 g); links: Ofentemperatur 60 °C; rechts: Ofentemperatur 
64 °C 

 

Die Berücksichtigung mehrerer Reaktionsschritte oder die Verwendung des autokatalytischen 

Reaktionsmodells, wie Brindley (Brindley 1999) es vorschlägt, würde das zeitliche Verhalten 

der Simulation verbessern. 

 

 

5.3.2  Benetzte Gewebepackungen 

 

Der der Packungsgeometrie (D = 8 cm, H = 5,4 cm) äquivalente Kugelradius wurde durch Si-

mulation ermittelt. Der Radius der Kugel, die die gleiche SET wie die Packung hat, ist 

rKugel = 3,76 cm. Der Korrekturfaktor für das äquivalente Volumen ist damit sehr gering 

VKugel = 1,02 · VZylinder. 

 

Anmerkung: 

Im Falle eines Zylinders mit D = H führt die gleiche Methode zu einem Kugelradius von 

rKugel = 4,32 cm und einer Volumenkorrektur von VKugel = 0,84 · VZylinder. 

 

Vergleich: Simulationsergebnis vs. Experiment LEX-Packung 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation sind: 

R~/E~L
0,FSε
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= 0,035; = 900 kg/m³; L
0,FSc Σ,pc = 632 J/(kg·K); = 336 kg/m³; Σρ = 8.560 K; 

= 4,74·106 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,35 W/(m·K) C50,05Ti/LEX °Σ = λλ &&*
0k&

 

Der Übergang von einer Selbsterwärmung zur Selbstentzündung wird durch die Simulation gut 

abgebildet. Die maximalen Kerntemperaturen unterscheiden sich jeweils nicht allzu stark in der 



Höhe, aber jedoch in der Zeit. Die Abweichungen im zeitlichen Verlauf lassen sich auf das ver-

einfachte Reaktionsmodel zurückführen, das die anfänglichen Reaktionen nicht berücksichtigt. 
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Abbildung 5.3.2-1: Links: Ofentemperatur = 92 °C, maximale Kerntemperatur im Experi-

ment 101 °C, maximale Kerntemperatur in der Simulation 106 °C 
Rechts: Ofentemperatur = 102 °C, maximale Kerntemperatur im Expe-
riment 235 °C, maximale Kerntemperatur in der Simulation 285 °C 

 

 

Vergleich: Simulationsergebnis vs. Experiment LDX-Packung 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation sind: 

R~/E~L
0,FSε
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= 0,03; = 900 kg/m³; L
0,FSc Σ,pc = 582 J/(kg·K); = 471 kg/m³; Σρ = 9.530 K; 

= 2,54·107 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,55 W/(m·K) C50,05Ti/LDX °Σ = λλ &&*
0k&

 

Bei den LDX-Packungen wird der Übergang von einer Selbsterwärmung zur Selbstentzündung 

bei leicht veränderten Bedingungen gut abgebildet (siehe Abbildung 5.3.2-2). Die Ofentempera-

turen liegen in der Simulation niedriger als im Experiment. 
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Abbildung 5.3.2-2: Links:  Experiment: Ofentemperatur = 128 °C, 

 Simulation: Ofentemperatur = 123 °C 
Rechts:  Experiment: Ofentemperatur = 135 °C, 
 Simulation: Ofentemperatur = 129 °C 
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Die Ursache dafür liegt wahrscheinlich in der Struktur der Packung und den in der Simulation 

nicht abgebildeten Effekten auf der Oberfläche in der LDX-Packung. Im Vergleich zur LEX-

Packung sind die Schichtdicken des Ti05 ungefähr doppelt so groß. Bei der Simulation wird von 

einer Volumenreaktion ausgegangen. Mit steigender Schichtdicke nimmt aber die Sauerstoff-

konzentration im Film ab. Dies hat wiederum Auswirkungen auf die Reaktion. Daneben ist zu 

berücksichtigen, dass im Experiment aufgrund der gröberen Struktur der LDX-Packung ein 

konvektiver Wärmetransport vorliegt. 

 

 

5.4  Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur 

 

Ein Vergleich mit SET-Werten für das System Steinwolle/Fettsäure Ti05 aus der Veröffentli-

chung von Witt (Witt1 1994) zeigt sehr gute Übereinstimmungen. Bei Witt wurden die Stein-

wolleproben mit der mechanischen Methode benetzt. Es lagen höhere Benetzungsverhältnisse 

vor als in dieser Arbeit (bei Witt w = 3, hier w = 2). 

 

Tabelle 5.4-1: Vergleich SET für benetzte Steinwolle aus dieser Arbeit mit SET aus Literatur 
(Witt1 1994) 

Volumen SET SET bei Witt
cm³ °C °C 

8 114 112 
125 80 81 

1.000 60 60 
 

 

5.5  Validierung 

5.5.1  Benetzte Steinwolle 

 

Validierung Kriterienmethode 

 

Die kinetischen Daten wurden gemäß Kapitel 4.3.2.1.1 anhand der SET-Bewertung für den 

8 cm³-Würfel (SET = 114,5 °C ± 0,5 °C) und den 1.000 cm³-Würfel (SET = 61,5 °C ± 1,5 °C) 

ermittelt. 

 

Die Simulationsergebnisse sind in Tabelle 5.5.1-1 den Messergebnissen gegenübergestellt. 

 



Tabelle 5.5.1-1: Experimentelle SET im Vergleich mit der SET aus Simulationsrechnungen 

Experiment Simulation a) 
Länge/2 SET Radius SET 

m °C m °C 
0,010 114-115 0,012 114,5
0,025 80-84 0,029 82,3 
0,031 75-77 0,036 75,6 
0,050 60-63 0,058 61,8 

a) Simulation für Kugel (VKugel = 0,8 · VWürfel) 

 

Diskussion: 

- Da der Wert des Konzentrationsterms mit Hilfe eines SET-Experimentes ermittelt wurde, 

liegen die simulierten SETs nahe an den experimentell ermittelten Werten. Die geringe Ab-

weichung zeigt, dass die Aktivierungsenergie ( R~/E~ = 7.400 K) und der Wärmeübergangs-

koeffizient des Gesamtsystems  den experimentellen Bedingungen entsprechen. G
Σα&
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- Da die Wärmeleitfähigkeit  und die Konzentrationen Σλ&
L
FS

G
2O c,c  sowohl in der Simulation 

als auch bei der Berechnung des Stoßfaktors  berücksichtigt werden, ist ihre Sensitivität 

gering. 

*
0k&

- Die geringe Abweichung zwischen Experiment und Simulation deutet darauf hin, dass die 

Annahme, dass keine Konvektion vorliegt, gerechtfertigt ist. 

 

Bestimmung der SET und der Selbstentzündungszeit 

Ergebnisse der Simulation der Experimente und extrapolierte Volumina sind in Tabelle 5.5.1-2 

dargestellt. 

 

Ergebnisse entsprechend Kriterienmethode SET Tabelle 5.5.1-2: 
δkr, Th

b) Volumen SET SE-Zeit kinetische Parameter cm³ - °C h 
Basis: 8 cm³/1.000 cm³ Experimente 8 1,00 114,5 0,4 
(SET: 114,5 °C/61,5 °C) 125 1,35 82,3 1,8 

R~/E~ 240 1,45 75,6 2,5 = 7.400 K; = 60.000 m/(s·kg) *
0k&

1.000 1,63 61,8 6,8 (cO2 · cFS,0 = 0,165 kg/m³) a) 10.000 1,92 41,8 19,3 
100.000 2,13 22,9 113 

a) Wert basiert auf Vergleich Experiment/Simulation für 8 cm³ 
b) entspricht Simulation kurz vor Zündtemperatur 

 

 

 



Diskussion 

- Die ermittelten SETs sind etwas größer als die in Kapitel 4.5.1.1 ermittelten Werte. Eine 

mögliche Ursache ist die Berücksichtigung des Speicherterms in der Simulation. 

- Für technische Anwendungen liefert die SE-Zeit wichtige zusätzliche Informationen. 

- Die Simulation kann für Sensitivitätsstudien genutzt werden. 

 

Validierung Simulationsmethode 

In Tabelle 5.5.1-3 sind Simulationsergebnisse dargestellt, welche mittels kinetischer Daten, die 

aus überadiabaten Versuchen stammen, durchgeführt wurden. Die jeweiligen Konzentrationen 

des Ti05 und des Sauerstoffes stammen aus der Simulation. 

 

Tabelle 5.5.1-3: SET, Vergleich Ergebnisse aus Experimenten mit Simulationsrechnungen 
(Bestimmung  aus Simulation), kinetische Daten aus überadiabaten 
Versuchen 

G
2O

L
FS c,c

Experiment Simulation für Kugel (VKugel = 0,8 · VWürfel) 

w = 2 w = 2 w = 1 w = 1 
L/2 SET 

R~/E~ R~/E~ R~/E~ R~/E~= 6.920 K = 7.140 K = 7.150 K = 7.170 K 
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m °C SET (°C) a) SET (°C) b) SET (°C) c) SET (°C) d) 

0,010 114-115 129,0 130,5 119,8 120,7 

0,025 80-84 90,6 93,1 85,1 85,9 

0,031 75-77 82,8 85,5 77,9 78,8 

0,050 60-63 67,2 70,1 63,4 64,1 
a) = 12.100 m³/(s·kg); = 0,18; ΔT = 2 K *

0k& L
0,FSε

b) = 18.970 m³/(s·kg); = 0,17; ΔT = 8 K  *
0k& L

0,FSε
c) = 27.500 m³/(s·kg); = 0,095; ΔT = 8 K *

0k& L
0,FSε

d) = 27.960 m³/(s·kg); = 0,095; ΔT = 4 K *
0k& L

0,FSε
 

Werden die kinetischen Daten aus den Messungen mit hohem Gewichtsanteil (w = 2) benutzt, 

ergeben sich höhere Selbstentzündungstemperaturen als bei niedrigem (w = 1). Die Selbstent-

zündungstemperaturen für w = 1 liegen im Bereich der experimentell ermittelten SETs. 

 

Anmerkungen 

E~Die Aktivierungsenergie  und somit auch der Stoßfaktor  sind sehr sensitiv bezüglich der 

Konzentrationen 

*
0k&

L
FS

G
2O c,c . Da die Konzentrationen für die Auswertung der überadiabaten Expe-



rimente mittels eines isoperibolen Simulationsmodells unter adiabaten Bedingungen (geringer 

Wärmeübergangskoeffizient) durchgeführt wurden, ist anzunehmen, dass die Sauerstoffkonzent-

ration G
2Oc  zu groß für die überadiabaten Versuche ist. Dies führt bei der Auswertung zu einem 

zu niedrigen Wert für den Stoßfaktor . Bei der Simulation führt dies zu einer zu hohen SET. *
0k&

Da die Wärmeleitfähigkeit  und der Gesamtwärmeübergangskoeffizient  nur in der Simu-

lation und nicht bei der Bestimmung der kinetischen Daten berücksichtigt werden, ist diese Me-

thode sensitiv bezüglich beider wärmetechnischer Werte. 

Σλ&
G
Σα&

 

Bestimmung der SET und der Selbstentzündungszeit 

Mit den kinetischen Daten aus den überadiabaten Versuchen wurden die Selbstentzündungs-

temperatur und die SE-Zeit bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5.5.1-4 dargestellt. 

 

Tabelle 5.5.1-4: Beispielergebnisse der Simulationsmethode, benetzte Steinwolle 
Volumen SET SE-Zeit kinetische Parameter cm³ °C h 

0,5 w = 1 8 119,8 
R~/E~ 1,8 125 85,1 = 7.150 K; = 27.360 m³/(s·kg) *

0k&
3,2 240 77,9 (cO2 · cFS,0 = 0,119 kg/m³)a) 6,2 63,4 1.000 

25,6 42,2 10.000 
108,0 22,6 100.000 

0,4 8 w = 2 129,0 
R~/E~ 1,7 125 90,6 = 6.990 K; = 11.880 m³/(s·kg) *

0k&
2,6 240 82,8 (cO2 · cFS,0 = 0,1184 kg/m³) a) 5,5 1.000 67,2 

21,9 44,6 10.000 
23,8 111,0 100.000 

a) Konzentrationen für den oberen Temperaturbereich bei der Auswertung des überadiabaten Experimentes (421 K) 

 

Diskussion 

‐ Die ermittelten SETs sind höher als die mit Kriterienmethode ermittelten (vgl. Tabelle 

5.5.1-2; stärkere Abweichung bei w = 2 als bei w = 1). Eine mögliche Ursache der Unter-

schiede zwischen w = 1 und w = 2 kann die größere Schichtdicke bei w = 2 sein, welche ei-

nen höheren Stofftransportwiderstand aufweist. 

‐ SE-Zeiten sind sensitiv bezüglich der Temperatur, welche am Ende des Iterationsprozesses 

der Simulation gewählt wird (Grenze: SETsim-SETreal < 0,1 K). Daher ist die Abweichung 

von der Iterationsmethodik beeinflusst. 
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‐ Die Experimente mit einer Benetzung w = 1 sollten für die Bestimmung der kinetischen 

Daten bevorzugt genutzt werden. 

 

5.5.2  Benetzte Gewebepackungen 

 

Validierung Simulationsmethode 

In Tabelle 5.5.2-1 sind Simulationsergebnisse für LEX- und LDX-Packungen dargestellt, wel-

che mittels kinetischer Daten, die aus überadiabaten Versuchen stammen, durchgeführt wurden. 

Die jeweiligen Konzentrationen des Ti05 und des Sauerstoffes stammen aus der Simulation. 

 

Tabelle 5.5.2-1: SET, Vergleich Ergebnisse aus Experimenten mit Simulationsrechnungen 
(Bestimmung  aus Simulation), kinetische Daten aus überadiabaten 
Versuchen 

G
2O

L
FS c,c

 Simulation für Kugel (VKugel = 0,84 · VZylinder) 
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Volumen LEX a) LEX b) LDX c) LDX d) 
cm³     

270 92 92 129 126 
1.000 79 79 115 114 

10.000 61 63 91 97 
100.000 46 48 69 77 

R~/E~a) = 8.569 K; = 4,74·106 m³/(s·kg); ΔT = 2 K *
0k&

R~/E~b) = 8.900 K; = 1,01·107 m³/(s·kg); ΔT = 4 K *
0k&

R~/E~c) = 7.870 K; = 4,7·105 m³/(s·kg); ΔT = 2 K *
0k&

R~/E~d) = 9.530 K; = 2,54·107 m³/(s·kg); ΔT = 4 K *
0k&

 

Der Vergleich von Simulationsrechnungen mit kinetischen Parametern aus unterschiedlichen 

überadiabaten Experimenten zeigt bei der LEX-Packung eine gute Übereinstimmung, mit leich-

ten Abweichungen bei den größeren Volumina. Bei der LDX-Packung kommt es bei größeren 

Volumina zu größeren Abweichungen der simulierten SET. Die Aktivierungsenergie E~  und 

somit auch der Stoßfaktor  sind sehr sensitiv bezüglich der Konzentrationen L
FS

G
2O c,cG

0,2O
*
0 ck ⋅& . 

Daher ist vor allem bei Simulationen mit den unterschiedlichen kinetischen Parametern der 

LDX-Packung ein größerer Unterschied zwischen den 2 gewählten Experimenten festzustellen. 

Bei der LDX-Packung ist im Verhältnis zur Masse der unbenetzten Packung wenig Fettstoff 

angelagert. Dies führt zu einer geringen Temperaturerhöhung im Falle einer Selbstentzündung. 

 

 

 



Bestimmung der SET und der Selbstentzündungszeit 

Mit den kinetischen Daten aus den überadiabaten Versuchen wurden die Selbstentzündungs-

temperatur und die SE-Zeit bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5.5.2-2 dargestellt. 

 

Tabelle 5.5.2-2: Beispielergebnisse der Simulationsmethode 
Volumen SET SE-Zeit kinetische Parameter cm³ °C h 

0,7 270 92 LEX 
R~/E~ 1,3 1.000 79 = 8.569 K; = 4,74·106 m³/(s·kg) *

0k&
5,5 61 10.000 (cO2 · cFS,0 = 0,118 kg/m³)a) 17,6 46 100.000 
0,3 270 126 LDX 

R~/E~ 0,6 1.000 114 = 9.530 K; = 2,54·107 m³/(s·kg) *
0k&

1,0 10.000 97 (cO2 · cFS,0 = 0,088 kg/m³) a) 7,5 77 100.000 
a) Konzentrationen für den oberen Temperaturbereich bei der Auswertung des überadiabaten Experimentes 

 

Bei der LDX-Packung ist die SE-Zeit generell kleiner als bei der LEX-Packung. Für beide Pa-

ckungen ist die SE-Zeit aus der Simulation im gleichen Bereich wie die SE-Zeit aus den Expe-

rimenten. 
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6 Mess- und Bewertungsverfahren der 

SET-Bestimmungsmethoden 

 

Zur Bestimmung der Selbstentzündungsbedingungen für benetzte poröse Systeme wurden meh-

rere Methoden mit dem Ziel entwickelt, dass diese auch praktisch umsetzbar sind. 

 

 

6.1  Kriterienmethode 

6.1.1  Isoperibole Versuche und grafische Extrapolation 

 

Diese Methode orientiert sich an dem für Stäube bekannten Verfahren (DIN/VDI). Sie basiert 

auf isoperibolen Experimenten zur Bestimmung der SET = f(V, = konst.) für mindestens 2 

Volumina im Labormaßstab und Extrapolation der Ergebnisse auf Basis eines Kriteriums (Tho-

mas-Kriterium). 

L
0,FSε

 

Messverfahren: 

- Bereitstellung der Messeinrichtung/Messdatenerfassung (siehe Kapitel 3.3 und 4.1) 

- Durchführung der Benetzung (siehe Kapitel 4.1.3) 

- Bestimmung der SET von mindestens 2 Probegrößen (siehe Kapitel 4.2) 

- ggf. Ermittlung der Wärmetransportkenndaten (Gesamtwärmeübergangskoeffizient, effekti-

ve Wärmeleitfähigkeit) aus einem Aufheizexperiment (siehe Kapitel 4.3.1) 

 

Bewertungsverfahren: 

‐ grafische Extrapolation (siehe Kapitel 3.6.1 und 4.5.1) 

‐ Für die Bestimmung des Thomas-Parameters (δkr, Th) müssen der Gesamtwärmeübergangs-

koeffizient und die effektive Wärmeleitfähigkeit im Zündbereich bestimmt werden. Hierfür 

muss die Oberflächentemperatur bekannt sein. Diese kann gemessen (in den SET-

Experimenten) oder durch Simulation bestimmt werden (siehe Kapitel 4.3.1). 

 

Hinweise: 

Sollte bei kleinen Probevolumina das Temperaturkriterium (TKern > 400 °C) nicht erfüllt wer-

den, dann kann das Temperaturdifferenzkriterium (z. B. ΔT = 50 °C) angewandt werden. 

Geometrische Veränderungen können über δkr, Th berücksichtigt werden. 
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Vorteile: 

‐ Verfahren in Anlehnung an das Standardverfahren für Stäube 

‐ geringster Bewertungsaufwand 

 

Nachteile: 

‐ hoher Messaufwand 

 

Anwendungsgrenzen: 

‐ keine Konvektion im System 

‐ geringe Verdunstung 

 

 

6.1.2  Isoperibole Versuche und rechnerische Bewertung 

 

Diese Methode orientiert sich an dem für Stäube bekannten Verfahren (DIN/VDI). Sie basiert 

auf isoperibolen Experimenten zur Bestimmung der SET = f(V, = konst.) für mindestens 

2 Volumina im Labormaßstab und Extrapolation der Ergebnisse auf Basis des Thomas-

Kriteriums. 

L
0,FSε

 

Messverfahren: 

‐ Bereitstellung der Messeinrichtung/Messdatenerfassung (siehe Kapitel 3.3 und 4.1) 

‐ Durchführung der Benetzung (siehe Kapitel 4.1.3) 

‐ Bestimmung der SET von mindestens 2 Probegrößen (siehe Kapitel 4.2) 

‐ ggf. Ermittlung der Wärmetransportkenndaten (Gesamtwärmeübergangskoeffizient, effekti-

ve Wärmeleitfähigkeit) aus einem Aufheizexperiment (siehe Kapitel 4.3.1) 

 

Bewertungsverfahren: 

‐ Für die Bestimmung des Thomas-Parameters (δkr, Th) müssen der Gesamtwärmeübergangs-

koeffizient und die effektive Wärmeleitfähigkeit im Zündbereich bestimmt werden. Hierfür 

muss die Oberflächentemperatur bekannt sein. Diese kann gemessen (in den SET-

Experimenten) oder durch Simulation bestimmt werden (siehe Kapitel 4.3.1). 

‐ Ermittlung der kinetischen Parameter (siehe Kapitel 4.3.2.1) 

‐ iterative Berechnung der SET = f(V) 
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Hinweise: 

Sollte bei kleinen Probevolumina das Temperaturkriterium (TKern > 400 °C) nicht erfüllt wer-

den, dann kann das Temperaturdifferenzkriterium (z. B. ΔT = 50 °C) angewandt werden. 

Außer geometrischen Veränderungen (über δkr, Th) können Veränderungen des Volumenanteils 

der Flüssigkeit ( ) berücksichtigt werden. L
0,FSε

 

Vorteile: 

‐ Verfahren in Anlehnung an das Standardverfahren für Stäube 

‐ Variation des Volumenanteils der Flüssigkeit ( ) wird erfasst L
0,FSε

‐ numerisches Verfahren 

 

Nachteile: 

‐ hoher Messaufwand 

 

Anwendungsgrenzen: 

‐ keine Konvektion im System 

‐ geringe Verdunstung 

 

 

6.1.3  Überadiabate Versuche und rechnerische Bewertung 

 

Diese Methode basiert auf einem überadiabaten Experiment zur Bestimmung der Reaktions-

kenndaten (Aktivierungsenergie, Stoßfaktor) und Bewertung der SET auf Basis des erweiterten 

Thomas-Kriteriums (Ansatz: Reaktion zweiter Ordnung). 

 

Messverfahren: 

‐ Bereitstellung der Messeinrichtung/Messdatenerfassung (siehe Kapitel 3.3 und 4.1) 

‐ Durchführung der Benetzung (siehe Kapitel 4.1.3) 

‐ Durchführung eines überadiabaten Experiments zur Bestimmung der Reaktionskenndaten 

(Aktivierungsenergie, Stoßfaktor) (siehe Kapitel 4.3.2.2) 

‐ Ermittlung der adiabaten Temperaturanstiegsrate (siehe Kapitel 4.3.2.2) 

‐ ggf. Konzentrationsmessung  G
BereichSET,Kern,2Oc −
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‐ ggf. Ermittlung der Wärmetransportkenndaten (Gesamtwärmeübergangskoeffizient, effekti-

ve Wärmeleitfähigkeit) aus einem Aufheizexperiment (siehe Kapitel 4.3.1) 

‐ mindestens ein isoperiboles Experiment zur Validierung 

 

Bewertungsverfahren: 

‐ Für die Bestimmung des Thomas-Parameters (δkr, Th) müssen der Gesamtwärmeübergangs-

koeffizient und die effektive Wärmeleitfähigkeit im Zündbereich bestimmt werden. Hierfür 

muss die Oberflächentemperatur bekannt sein. Diese kann gemessen (in den SET-

Experimenten) oder durch Simulation bestimmt werden (Kapitel 4.3.1). 

‐ Die Konzentrationen müssen experimentell und/oder mittels Simulation für die Bewertungs-

punkte bestimmt werden (siehe Kapitel 4.3.2.2). 

‐ Die Reaktionskenndaten (Aktivierungsenergie, Stoßfaktor) müssen unter Berücksichtigung 

der an den Bewertungspunkten vorliegenden Konzentrationen ermittelt werden (siehe Kapi-

tel 4.3.2.2). 

‐ iterative Berechnung der SET 

 

Hinweise: 

‐ Im Rahmen der Bewertung des Validierungsexperiments kann das Temperaturkriterium 

(TKern > 400 °C) oder das Temperaturdifferenzkriterium (z. B. ΔT = 50 °C) angewandt wer-

den. 

‐ Außer geometrischen Veränderungen (über δkr, Th) können Veränderungen des Volumenan-

teils der Flüssigkeit ( ) berücksichtigt werden. L
0,FSε

 

Vorteile:  

‐ numerisches Verfahren 

‐ reduzierter Messaufwand 

‐ Abhängigkeit der SET vom Volumenanteil der Flüssigkeit ( ) kann bewertet werden 

(Sensitivitätsbetrachtung innerhalb der Grenzen ( ) 

L
0,FSε

L
max,0,FS

L
0,FS

L
min,0,FS εεε <<

 

Nachteile: 

‐ neues und noch wenig erprobtes Verfahren 

‐ die Konzentrationen müssen für die Bewertungspunkte ermittelt werden 
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Anwendungsgrenzen: 

‐ keine Konvektion im System 

 

 

6.2  Simulationsmethode 

6.2.1  Isoperibole Versuche 

 

Diese Methode basiert auf einem geeigneten Simulationsmodell unter der Verfügbarkeit qualifi-

zierter Simulationsparameter, die möglichst unter Bedingungen des zu bewertenden Systems 

experimentell zu ermitteln sind. 

 

Messverfahren: 

‐ Bereitstellung der Messeinrichtung/Messdatenerfassung (siehe Kapitel 3.3 und 4.1) 

‐ Durchführung der Benetzung (siehe Kapitel 4.1.3) 

‐ Bestimmung der SET von mindestens 2 Probegrößen (siehe Kapitel 4.2) 

‐ ggf. Konzentrationsmessung  G
BereichSET,Kern,2Oc −

‐ möglichst Ermittlung der Wärmetransportkenndaten (Gesamtwärmeübergangskoeffizient, 

effektive Wärmeleitfähigkeit) aus einem Aufheizexperiment (siehe Kapitel 4.3.1) 

 

Bewertungsverfahren: 

- Bewertung des Gesamtwärmeübergangskoeffizienten in Abhängigkeit von der Temperatur 

(siehe Kapitel 4.3.1) 

- Bewertung der effektiven Wärmeleitfähigkeit in Abhängigkeit von der Temperatur und  

(siehe Kapitel 4.3.1) 

L
FSε

- Ermittlung der Aktivierungsenergie (siehe Kapitel 4.3.2.1) 

- Ermittlung des Stoßfaktors unter Berücksichtigung der im Selbstentzündungsbereich vorlie-

genden Konzentrationen (siehe Kapitel 4.3.2.1) 

‐ Entwicklung eines Simulationsmodells zur Bestimmung der SET (siehe Kapitel 4.4) 

‐ iterative Bestimmung der SET = f(V, t) 

 

Hinweise: 

- Sollte bei kleinen Probevolumina das Temperaturkriterium (TKern > 400 °C) nicht erfüllt 

werden, dann kann das Temperaturdifferenzkriterium (z. B. ΔT = 50 °C) angewandt werden. 
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- Außer geometrischen Veränderungen können Veränderungen des Volumenanteils der Flüs-

sigkeit ( ) berücksichtigt werden. L
0,FSε

- Die Anwendung einer Simulation ermöglicht die Vorhersage der SET in Abhängigkeit der 

Zeit sowie Sensitivitätsuntersuchungen. 

 

Vorteile: 

‐ Abhängigkeit der SET vom Volumenanteil der Flüssigkeit ( ) kann bewertet werden 

(Sensitivitätsbetrachtung innerhalb der Grenzen ( ) 

L
0,FSε

L
max,0,FS

L
0,FS

L
min,0,FS εεε <<

- Verfahren ermöglicht Sensitivitätsstudien 

- Verfahren liefert SET = f(V, t, ) L
0,FSε

 

Nachteile: 

- hoher Messaufwand 

- neues und noch wenig erprobtes Verfahren 

- Verfahren ist noch nicht durch die Untersuchung technischer Systeme validiert 

- ein geeignetes Simulationsprogramm muss verfügbar sein 

 

Anwendungsgrenzen: 

- zurzeit Ausschluss der Konvektion im System (Ein ggf. vorliegender konvektiver Wärme- 

und Stofftransport wurde im zurzeit benutzten Modell nicht berücksichtigt.) 

 

 

6.2.2  Überadiabate Versuche 

 

Diese Methode basiert auf einem geeigneten Simulationsmodell unter der Verfügbarkeit qualifi-

zierter Simulationsparameter, die möglichst unter Bedingungen des zu bewertenden Systems 

experimentell zu ermitteln sind. Das Simulationsergebnis ist mit mindestens einem isoperibolen 

Experiment im Labormaßstab zu validieren. 

 

Messverfahren: 

- Bereitstellung der Messeinrichtung/Messdatenerfassung (siehe Kapitel 3.3 und 4.1) 

- Durchführung der Benetzung (siehe Kapitel 4.1.3) 

- Durchführung eines qualifizierten überadiabaten Experiments (siehe Kapitel 4.3.2.2) 
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- Ermittlung der adiabaten Temperaturanstiegsrate (siehe Kapitel 4.3.2.2) 

- ggf. Konzentrationsmessung  G
BereichSET,Kern,2Oc −

- möglichst Ermittlung der Wärmetransportkenndaten (Gesamtwärmeübergangskoeffizient, 

effektive Wärmeleitfähigkeit) aus einem Aufheizexperiment (siehe Kapitel 4.3.1) 

- mindestens ein isoperiboles Experiment zur Validierung 

 

Bewertungsverfahren: 

- Bewertung des Gesamtwärmeübergangskoeffizienten in Abhängigkeit von der Temperatur 

(siehe Kapitel 4.3.1) 

- Bewertung der effektiven Wärmeleitfähigkeit in Abhängigkeit von der Temperatur und  

(siehe Kapitel 4.3.1) 

L
FSε

- Bestimmung der Konzentrationen für die Bewertungspunkte mittels Simulation (Validierung 

der Sauerstoffkonzentration anhand eines Experiments) 

- Ermittlung der Aktivierungsenergie unter Berücksichtigung der an den Bewertungspunkten 

vorliegenden Konzentrationen (siehe Kapitel 4.3.2.2) 

- Ermittlung des Stoßfaktors unter Berücksichtigung der am Bewertungspunkt vorliegenden 

Konzentration (siehe Kapitel 4.3.2.2) 

- Entwicklung eines Simulationsmodells zur Bestimmung der SET (siehe Kapitel 4.4) 

- iterative Bestimmung der SET 

 

Hinweise: 

- Sollte bei kleinen Probevolumina das Temperaturkriterium (TKern > 400 °C) nicht erfüllt 

werden, dann kann das Temperaturdifferenzkriterium (z. B. ΔT = 50 °C) angewandt werden. 

- Außer geometrischen Veränderungen können Veränderungen des Volumenanteils der Flüs-

sigkeit ( ) berücksichtigt werden. L
0,FSε

- Die Anwendung einer Simulation ermöglicht sowohl die Vorhersage der SET in Abhängig-

keit von der Zeit als auch Sensitivitätsuntersuchungen.  

 

Vorteile: 

‐ geringer Messaufwand 

‐ Abhängigkeit der SET vom Volumenanteil der Flüssigkeit ( ) kann bewertet werden 

(Sensitivitätsbetrachtung innerhalb der Grenzen ( ) 

L
0,FSε

L
max,0,FS

L
0,FS

L
min,0,FS εεε <<

- Verfahren ermöglicht Sensitivitätsstudien 
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- Verfahren liefert SET = f(V, t, ) L
0,FSε

 

Nachteile: 

- neues und noch wenig erprobtes Verfahren 

- Verfahren ist noch nicht durch die Untersuchung technischer Systeme validiert 

- ein geeignetes Simulationsprogramm muss verfügbar sein 

 

Anwendungsgrenzen: 

- zurzeit Ausschluss der Konvektion im System (Ein ggf. vorliegender konvektiver Wärme- 

und Stofftransport wurde im zurzeit benutzten Modell nicht berücksichtigt.) 
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7  Zusammenfassung und Ausblick 

7.1  Zusammenfassung 

 

Zur Bestimmung der Selbstentzündungstemperatur von benetzten porösen Strukturen wurden 

mehrere Methoden entwickelt und mit den Systemen Steinwolle/Gewebepackungen, welche mit 

dem Fettsäuregemisch Ti05 benetzt wurden, erprobt. Die modellbasierten Methoden haben den 

Nachteil des höheren experimentellen Aufwands. Die simulationsbasierten Methoden setzen 

demgegenüber ein geeignetes Simulationsmodell und die Kenntnis systemspezifischer Simulati-

onsparameter voraus. 

 

Basierend auf den Erkenntnissen der Experimente und Auswertungen der wärmetechnischen 

und reaktionstechnischen Daten wurden Methodiken zur effizienten Ermittlung der Selbstent-

zündungstemperatur entwickelt. 

 

Zur Ermittlung der wärmetechnischen Parameter ( , ) wurde ein dynamischer Ansatz und 

zur Ermittlung der reaktionskinetischen Parameter ein überadiabater Ansatz entwickelt. Diese 

Ansätze basieren auf Versuchstechniken, die eine Modifizierung der Standardversuchsumge-

bung zur Bestimmung der Selbstentzündungsparameter sind. 

Σλ&
GαΣ&

 

Die Eignung der entwickelten Ansätze zur Bestimmung der wärmetechnischen Parameter und 

der Reaktionsparameter wurde durch Vergleich mit bekannten Werten nachgewiesen. Die Eig-

nung der simulationsbasierten Methode zur Ermittlung der Selbstentzündungstemperatur (SET) 

wurde durch Vergleich mit experimentell ermittelten SET-Werten bestätigt. 

 

Wesentliche Grenzen der dieser Arbeit zugrunde liegenden Methodenentwicklungen sind: 

- kein Einbezug leicht flüchtiger Stoffe 

- keine direkte Berücksichtigung der Konvektion 

 

 

7.2  Ausblick 

 

Die benutzten und entwickelten Methoden zur Ermittlung der wärmetechnischen und kineti-

schen Parameter sollten mit anderen Träger-/Stoffsystemen bei unterschiedlicher Benetzung 
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überprüft und weiterentwickelt werden. Gegebenenfalls sollte auch der Reaktionsansatz bei der 

Auswertung der kinetischen Daten angepasst werden. 

Das bestehende Simulationsprogramm für die Abbildung der Selbstentzündung sollte dahinge-

hend erweitert werden, dass auch die überadiabaten Experimente simuliert werden können. 

Durch Anpassung des simulierten Temperaturprofils anderer experimenteller Ergebnisse lassen 

sich Fehler bei der Ermittlung der kinetischen Parameter verringern. Durch Einbindung der 

Konvektion in die Simulation lässt sich der Anwendungsbereich der Simulationsmethode zur 

SET-Bestimmung auf größere Gewebe- und Blechpackungen erweitern. 

 

In der technischen Welt liegen benetzte poröse Systeme eher in einer geschlossen Umgebung 

vor, während das System in der experimentellen Realität offen ist. Somit üben Verdunstungs-

prozesse im Experiment einen kleineren Einfluss aus als im technischen System. Versuche in 

geschlossenen großen Systemen sollten daher zur Validierung der Simulation herangezogen 

werden. 

 

Eine erweiterte Simulation – u. a. durch Einbeziehung der Konvektion – kann ergänzend genutzt 

werden, um folgende Fragen zu klären: 

• Welchen Einfluss haben die den Selbstentzündungsvorgang in benetzten Strukturen beein-

trächtigenden Größen unter Einbaubedingungen? 

• Unter welchen konstruktiven Bedingungen lassen sich Selbstentzündungsgefahren aus-

schließen (Durchmesser, Wärmedämmung, Art der Packung)? 

• Unter welchen betrieblichen Bedingungen lassen sich Selbstentzündungsgefahren ausschlie-

ßen (Temperatur, Sauerstoffkonzentration)? 

• Wie ist der zeitliche Zusammenhang zwischen der Störungsart und dem Eintritt der Selbst-

entzündung? 

• Wie können Sicherheits- bzw. Schutzmaßnahmen am wirksamsten umgesetzt werden (Ort 

und Art der Temperaturüberwachung, Inertisierung)? 

 

Entsprechend lassen sich aus einer erweiterten Simulation qualifiziertere Handlungsempfehlun-

gen in Abhängigkeit des jeweiligen Träger-/Stoffsystems geben, damit eine Selbstentzündung 

wirkungsvoll verhindert werden kann. 
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9  Anhang 

9.1  Ergebnisse isoperiboler Messungen zur SET-Bestimmung 

9.1.1  LEX-Packungen 

 

Im Folgenden werden ergänzend für das Kapitel 4.2.2 Messergebnisse von weiteren ausgewähl-

ten isoperibolen Versuchen dargestellt. Abbildungen 9.1.1-1 bis 9.1.1-7 sind Standardversuche. 

Bei dem Versuch in Abbildung 9.1.1-8 wurde die LEX-Packung auf Aluminiumfolie gestellt. 
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Abbildung 9.1.1-1: LEX-Packung mit Ti05 benetzt, TOfen = 90 °C, Tmax = 98 °C, = 0,042, 
keine Selbstentzündung 
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Abbildung 9.1.1-2: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LEX-Packung mit 
Ti05 benetzt, TOfen = 96 °C, Tmax = 209 °C, = 0,044 L

FSε
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Abbildung 9.1.1-3: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LEX-Packung mit 
Ti05 benetzt, TOfen = 104 °C, Tmax = 240 °C, = 0,044 L

FSε
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Abbildung 9.1.1-4: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LEX-Packung mit 
Ti05 benetzt, TOfen = 110 °C, Tmax = 250 °C, = 0,044 L

FSε
 

0

50

100

150

200

250

300

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
Zeit [s]

Te
m

pe
ra

tu
r [

°C
]

Ofentemperatur
Kerntemperatur
Oberflächentemperatur

Abbildung 9.1.1-5: LEX-Packung mit Ti05 benetzt, TOfen = 120 °C, Tmax = 270 °C, 
= 0,042, Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium L

FSε
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Abbildung 9.1.1-6: LEX-Packung mit Ti05 benetzt, TOfen = 150 °C, Tmax = 320 °C, 
= 0,042, Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium L
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Abbildung 9.1.1-7: LEX-Packung mit Ti05 benetzt, TOfen = 170 °C, Tmax = 300 °C, 
= 0,034, Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium L

FSε
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Abbildung 9.1.1-8: LEX-Packung mit Ti05 benetzt, auf Aluminiumfolie, TOfen = 92 °C, 
Tmax = 106 °C, = 0,045, keine Selbstentzündung L

FSε
 

 

9.1.2  LDX-Packungen 

 

Im Folgenden werden ergänzend für das Kapitel 4.2.2 Messergebnisse von weiteren ausgewähl-

ten isoperibolen Versuchen dargestellt. Der Versuch in Abbildung 9.1.2-1 erfolgte mit Alumini-

umfolie unter der Packung. Die Versuche in den Abbildungen 9.1.2-2 bis 9.1.2-4 erfolgten ohne 

Aluminiumfolie unter der Packung. 
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Abbildung 9.1.2-1: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LDX-Packung mit 
Ti05 benetzt, TOfen = 140 °C auf Aluminiumfolie, Tmax = 191 °C, 

= 0,022 L
FSε
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Abbildung 9.1.2-2: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LDX-Packung mit 
Ti05 benetzt, TOfen = 140 °C, Tmax = 168 °C, = 0,022 L
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Abbildung 9.1.2-3: Selbstentzündung nach Temperaturdifferenzkriterium LDX-Packung mit 
Ti05 benetzt, TOfen = 145 °C, Tmax = 175 °C, = 0,025 L
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9.2  Bewertungsgrundlage der Konzentration 

 

In den folgenden Abbildungen sind die Bewertungsgrundlagen zur Bestimmung der Konzentra-

tionsterme von Fettsäure (cFS/cFS, 0) und Sauerstoff (cO2) für adiabate Bedingungen dargestellt. 

Die Bewertungsgrundlagen wurden mit Hilfe der quasi-adiabaten Simulation ermittelt, indem 

isoperibole Simulationsrechnungen mit sehr niedrigen Wärmeübergangskoeffizienten (0,4 – 0,6 

W/(m²·K)) durchgeführt wurden. Dabei entsprach die Umgebungstemperatur (Ofentemperatur) 

der Starttemperatur der überadiabaten Experimente (TOfen = 40 °C). 

 

 

9.2.1  Zur Abnahme der Fettsäurekonzentration 

 

Die in den Abbildungen dargestellte Konzentration des Fettrohstoffes (cFS/cFS, 0) entspricht den 

Hauptbestandteilen des Ti05 (Ölsäure und Linolsäure). Diese haben zusammen einen Anteil von 

ca. 80 % am Gesamtfettrohstoff (siehe auch Kapitel 4.1.2.2). 

 



9.2.1.1 Benetzte Steinwolle 

 

Steinwolle w = 1 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,095; r = 0,058 m; = 1.380 J/(kg·K); = 170 kg/m³; Σρ = 7.700 K; 

= 11.700 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,09 W/(m·K) C50,05Ti/SW °Σ = λλ &&*
0k&
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Abbildung 9.2.1.1-1: Veränderung der Fettsäurekonzentration im Kern, benetzte Steinwolle 
w = 1, = 0,095 L
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Steinwolle w = 2 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,18; r = 0,058 m; = 1.533 J/(kg·K); = 247 kg/m³; Σρ = 6.975 K; 

= 14.240 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,11 W/(m·K) C50,05Ti/SW °Σ = λλ &&*
0k&
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Abbildung 9.2.1.1-2: Veränderung der Fettsäurekonzentration im Kern, benetzte Steinwolle 
w = 2, = 0,18 L
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9.2.1.2 Benetzte Gewebepackungen 

 

LEX-Packung 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,035; r = 0,058 m; = 631 J/(kg·K); = 336 kg/m³; Σρ = 7.150 K; 

= 27.500 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,35 W/(m·K) C50,05Ti/LEX °Σ = λλ &&*
0k&
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LDX-Packung 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,03; r = 0,058 m; = 592 J/(kg·K); = 471 kg/m³; Σρ = 8.650 K; 

= 4,74·106 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,7 W/(m·K) C50,05Ti/LDX °Σ = λλ &&*
0k&
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9.2.2  Zur Abnahme der Sauerstoffkonzentration 

9.2.2.1 Benetzte Steinwolle 

 

Steinwolle w = 1 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,095; r = 0,058 m; = 1.380 J/(kg·K); = 170 kg/m³; Σρ = 7.700 K; 

= 11.700 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,09 W/(m·K) C50,05Ti/SW °Σ = λλ &&*
0k&
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Abbildung 9.2.2.1-1: Simulation Veränderung der Sauerstoffkonzentration im Kern, benetzte 
Steinwolle w = 1, = 0,095 L
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Steinwolle w = 2 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,18; r = 0,058 m; = 1.533 J/(kg·K); = 247 kg/m³; Σρ = 6.975 K; 

= 14.240 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,11 W/(m·K) C50,05Ti/SW °Σ = λλ &&*
0k&
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Abbildung 9.2.2.1-2: Simulation Veränderung der Sauerstoffkonzentration im Kern, benetzte 
Steinwolle w = 2, = 0,18 L
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9.2.2.2 Benetzte Gewebepackungen 

 

LEX-Packung 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,035; r = 0,058 m; = 631 J/(kg·K); = 336 kg/m³; Σρ = 7.150 K; 

= 27.500 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,35 W/(m·K) C50,05Ti/LEX °Σ = λλ &&*
0k&
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Abbildung 9.2.2.2-1: Simulation Veränderung der Sauerstoffkonzentration im Kern, LEX-
Packung, = 0,035 L
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LDX-Packung 

Wichtige Eingangsdaten der Simulation 

R~/E~L
0,FSε Σ,pc= 0,03; r = 0,058 m; = 592 J/(kg·K); = 471 kg/m³; Σρ = 8.650 K; 

= 4,74·106 m³/(s·kg); ΔhR,FS = -3·106 J/kg; = 0,7 W/(m·K) C50,05Ti/LDX °Σ = λλ &&*
0k&
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Abbildung 9.2.2.2-2: Simulation Veränderung der Sauerstoffkonzentration im Kern, LDX-
Packung, = 0,03 L
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9.3  Bewertung der Verdunstung 

 

Die Bewertung der Verdunstung erfolgte auf Basis der einseitigen Diffusion (Baehr 2010). Da-

bei wurde davon ausgegangen, dass die Löslichkeit von Stickstoff in Ti05 vernachlässigbar ist. 

Für die Messung wurde Ti05 in einem TGA-Aluminiumoxidtiegel mit dem Füllstand s1 gefüllt. 

Während der Messung strömte in der Höhe s2 (Tiegelhöhe) ein Stickstoffstrom (Spülgas). 

 

 
Abbildung 9.3-1: Diffusion der Komponente A (Ti05) in das Spülgas (Stickstoff) (nach 

Baehr 2010) 
 

Der Molstrom DA, Luft (pro Zeit und Fläche) errechnet sich aus: 

1A

2A

12

ijA
A y~1

y~1ln
ss

Dc
n

−
−

⋅
−

⋅
=&  (9.3-1) 

 

2Ay~Der Molanteil von Ti05 in der Gasphase oberhalb des Tiegels ist = 0. Der Anteil von Ti05 

über der Oberfläche des Flüssigkeitsspiegels des Tiegels in der Gasphase entspricht dem Ver-

hältnis von Dampfdruck und Gesamtdruck ( 1Ay~ = ps/pΣ). 

 

Bei einem idealen Gas ergibt sich die Konzentration aus: 

TR~
p

V
Nc A

A ⋅
== Σ  (9.3-2) 
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Der Diffusionskoeffizient wurde nach Slattery und Bird berechnet (Chen 1962). 
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Tabelle 9.3-1: Berechnete Konzentration mit R~  = 8,314473 J/(mol·K), p = 101.325 Pa 
Temperatur Konzentration

°C mol/m³ 
56 37,04 
100 32,67 
140 29,5 
200 25,93 

 

Tabelle 9.3-2: Dampfdruck ps (aus Chemcad) 

Dampfdruck Temperatur
Myristinsäure Ölsäure 

°C bar bar 
4,41·10-7 4,90·10-858 
3,83·10-5 6,61·10-6101 
9,92·10-4 1,68·10-4144 

 

Tabelle 9.3-3: Kritische Daten (aus Chemcad) 
kritische Daten Myristinsäure Ölsäure Luft
Tcj K 754 780 132 
Pcj bar 17 13,89 37,2 
Mj g/mol 228,38 282,46 29 

 

Tabelle 9.3-4: Berechneter Diffusionskoeffizient in Luft bei 1 bar 
berechneter DiffusionskoeffizientTemperatur Myristinsäure Ölsäure 

°C m²/s m²/s 
6,06·10-6 5,51·10-6 56 
7,57·10-6 6,93·10-6 100 
9,18·10-6 8,34·10-6 140 
1,17·10-5 1,06·10-5 200 

 

Es wurde mit Gleichung 9.3-1 die theoretisch verdunstete Menge an Myristinsäure als flüchtigs-

te Komponente im Ti05 (2 % Anteil) und Ölsäure als Komponente mit dem größten Anteil 

(67 %) im Ti05 berechnet. Grundlage der Berechnung bildete die im TGA-Experiment ermittel-

te Masse von Ti05 und der daraus berechnete Flüssigkeitsstand s1. Weiterhin wurde davon aus-

gegangen, dass Ti05 nur aus Myristinsäure oder Ölsäure besteht, da die wahre Zusammenset-

zung des Tiegelinhaltes bei den unterschiedlichen Temperaturen unbekannt ist. Die berechneten 
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Werte stellen daher die maximal mögliche Menge an Myristinsäure bzw. Ölsäure dar, die bei 

der Temperatur innerhalb einer Stunde verdunsten würde. Die im Experiment gemessene Ge-

wichtsabnahme sollte bei niedrigen Temperaturen im Bereich der berechneten Abnahme der 

Myristinsäure liegen. Bei hohen Temperaturen sind im Experiment wahrscheinlich die Myristin-

säure und andere leichtflüchtige Komponenten des Ti05 bereits verdunstet. Daher sollte der ex-

perimentell ermittelte Wert der Gewichtsabnahme dort im Bereich der Ölsäure liegen. 

 

Tabelle 9.3-5: Verdunstung berechnet für kleinen Tiegel (DTiegel = 5 mm, HTiegel = 4 mm) An-
fangsmasse Ti05 = 45,7 mg, s1 Anfang = 2,6 mm 

1 h bei 
Temperatur Myristinsäure Ölsäure Experiment 

°C mg mg mg 
56 0,00114 0,00014 0,05 
100 0,11 0,02 0,05 
140 3,03 0,58 0,38 
200 39,01 11,89 5,65 

 

Tabelle 9.3-6: Verdunstung berechnet für großen Tiegel (DTiegel = 10 mm, HTiegel = 11 mm), 
Anfangsmasse Ti05 = 297,14 mg, s1 Anfang = 4,2 mm 

1 h bei 
Temperatur Myristinsäure Ölsäure Experiment 

°C mg mg mg 
56 0,00095 0,00012 0,07 
100 0,09 0,018 0,07 
140 2,57 0,49 0,6 
200 46,1 14,05 16,13 

 

Tabelle 9.3-7: Verdunstung berechnet für großen Tiegel (DTiegel = 10 mm, HTiegel = 11 mm), 
Anfangsmasse Ti05 = 140,34 mg, s1 Anfang = 2 mm 

1 h bei 
Temperatur Myristinsäure Ölsäure Experiment 

°C mg mg mg 
58 0,0007 0,00009 0,03 
103 0,062 0,012 0,13 
141 1,75 0,33 1,52 
199 32,22 9,79 13,24 
218 95,57 28,68 32,69 

 

Bei niedrigen Temperaturen verdunstet im Experiment mehr Masse als für Myristinsäure oder 

Ölsäure berechnet wurde. Dies liegt daran, dass Ti05 noch weitere leichter flüchtige Komponen-

ten enthält. Bei höheren Temperaturen liegt der experimentell ermittelte Wert zwischen den 

berechneten Ergebnissen. Die mit dem großen Tiegel ermittelten Messwerte sind qualifizierter 

als die mit dem kleinen Tiegel ermittelten Messwerte. 



9.4  Programmbeschreibung 

 

Für die Ermittlung der Wärmetransportparameter wird die Energiebilanz ohne Reaktion in ihrer 

dimensionslosen Form gelöst. Für die Lösung des Gleichungssystems wird das ADIP-Verfahren 

benutzt. 

 

Energiebilanz ohne Reaktion (D = H) 

Lösung der Gleichung 
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Anfangsbedingung (gleiche Temperatur im ganzen Körper): 

bei  τ = 0 Θ = 1 für 0 < r* < 1; 0 < z* < 1 

 

Randbedingungen (dimensionslos): 
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Im Programmcode ist die Möglichkeit vorgesehen, die Energiebilanz mit einer Reaktion nullter 

Ordnung zu lösen. 

 

Energiebilanz mit Reaktion nullter Ordnung (D = H) 
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In dimensionsloser Form  
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Anfangs-/Randbedingungen: siehe oben 

 

Die sich verändernde Umgebungstemperatur wird in der Simulation durch nach jedem Zeit-

schritt neu formulierte Anfangsbedingungen (aktuelles Temperaturprofil im Körper) berücksich-

tigt. 
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9.4.1   Quellcode 

9.4.1.1 waerme.for 
 

c  experimentelle daten, nsteps-datensätze 
 module tempfelder 
      integer :: nsteps 
      real,allocatable:: time1(:),tempofen(:),tempkern(:),tempoberf(:) 
      real,allocatable:: zeitsim(:),tempofen1(:),temperatur1(:,:) 
      real,allocatable:: temperatur(:,:,:) 
      end module tempfelder 
 
c  dimensionslose zeit und temperatur 
      module dimlos 
      integer :: nzeit, mradius 
      real,allocatable:: thetat(:,:,:),zeit(:) 
      real,allocatable:: theta(:,:), thetac(:,:) 
      end module dimlos 
 
c  stoffdaten, transportdaten, reaktionsdaten 
      module stoffdaten 
      real :: ar, bio, q,alpha, alpha1,alph 
      real :: radius, rho, cp, expo 
      real :: lambda, er, dhr, k0, hoehe, tofen 
      real :: epsilonst, dt, hhoehe 
      real :: alphar, alphaz  
      real,allocatable :: delta(:,:) 
      real,allocatable :: xlambda(:,:) 
      end module stoffdaten 
 
c  steuerungsparameter 
      module steuerung 
      integer :: k, m1, nfo, mz1 
      real :: dfo, dfo1 
      real :: ex, sig, sig1 
      logical :: mitrk 
      end module steuerung 
 
c  matrizen definierter groeße 
      module matrixkoeff 
 
      real :: a1(101,101),a2(101,101),a3(101,101) 
      real :: az1(101,101),az2(101,101),az3(101,101) 
      real :: b1(101,101),b2(101,101),b3(101,101) 
      real :: bz1(101,101),bz2(101,101),bz3(101,101) 
      real :: r(101),s1(101),s2(101),s3(101) 
      real :: d1(101),d2(101),d3(101),d4(101),d5(101) 
 real :: z(101) 
      real :: dz1(101),dz2(101),dz3(101),dz4(101),dz5(101) 
 real :: b(101,101),bb(101,101),bbz(101,101) 
 real :: a(101,101),aa(101,101),az(101,101),aaz(101,101) 
 
      end module matrixkoeff 
 
c ----------------------------------------------------------------------- 
c  programm zur berechnung der waermeleitung mittels adip 
c ----------------------------------------------------------------------- 
c 
c  zentrale randbedingung (mitte) gemäß diplomarbeit, witt 
c  wärmeübergangsbedingung (rand) gemäß baehr/stephan s. 224-225 
c 
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      program waerme 
 
      use tempfelder 
      use dimlos 
      use stoffdaten 
      use steuerung 
 
      implicit none 
 
      real,allocatable :: timefo(:) 
      integer :: n,m,i,mz 
 
c     ------------------------------------------------------------------ 
c     daten einlesen 
c     ------------------------------------------------------------------ 
 
      open(27,file='in.dat',status = 'old',form = 'formatted') 
       read(27,*) k 
       read(27,*) m1 
       read(27,*) mz1 
       read(27,*) dfo1 
       read(27,*) sig 
       read(27,*) sig1 
       read(27,*) mitrk 
       read(27,*) nfo 
       read(27,*) radius 
       read(27,*) hoehe 
       read(27,*) rho 
       read(27,*) cp 
       read(27,*) lambda 
       read(27,*) expo 
       read(27,*) er 
       read(27,*) dhr 
       read(27,*) k0 
       read(27,*) alpha1 
       read(27,*) epsilonst 
       read(27,*) alph 
      close (27) 
 
      allocate(zeit(1:nfo)) 
      allocate(thetat(1:nfo,1:m1+1,1:mz1+1)) 
      allocate(theta(1:m1+1,1:mz1+1)) 
      allocate(thetac(1:m1+1,1:mz1+1)) 
      allocate(timefo(1:nfo)) 
      allocate(temperatur(1:nfo,1:m1+1,1:mz1+1)) 
      allocate(delta(1:m1,1:mz1)) 
      allocate(xlambda(1:m1,1:mz1)) 
 
c     ------------------------------------------------------------------ 
c     experimentelle temperaturprofile einlesen und umrechnen 
c     ------------------------------------------------------------------ 
      open (28,file='temp.dat',form ='formatted',status = 'old') 
      read(28,*) nsteps 
 
      allocate(time1(1:nsteps)) 
      allocate(tempofen(1:nsteps)) 
      allocate(tempoberf(1:nsteps)) 
      allocate(tempkern(1:nsteps)) 
      allocate(zeitsim(1:nsteps)) 
      allocate(tempofen1(1:nsteps)) 
      allocate(temperatur1(1:m1+1,1:mz1+1)) 
 
      read(28,*) 
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     c (time1(i), tempofen(i),tempoberf(i), tempkern(i), i=1,nsteps) 
      close(28) 
 
c  umspeichern von oberfltemp auf ofentemp bei alpha unendlich 
c  wenn alpha zu gross ist, dann kommen schwingungen in die oberflaechentemp 
c  alpha von 1000 reicht auch aus oberfltemp entspricht dann der ofentemp 
      if (alpha1>100) then 
        tempofen=tempoberf 
      end if 
 
c  umrechnen von °c in kelvin 
 tempofen=tempofen+273.15 
 tempkern=tempkern+273.15 
      tempoberf=tempoberf+273.15 
 
c     umrechnen zeitschrittweite von dimensionsbehaftet in dimlos 
 dfo1=dfo1/((radius*radius)*rho*cp/lambda) 
      hhoehe=hoehe/2. 
 
c     ------------------------------------------------------------------ 
c     dgl loesen, lambda  aus eingangsdaten, biot wird berechnet 
c     ------------------------------------------------------------------ 
 
      call diff 
 
c     ------------------------------------------------------------------- 
c     dimlosen temperatur die temperatur berechnen 
c     ------------------------------------------------------------------- 
 
      do n=1,nfo 
        timefo(n)=zeit(n)*(radius*radius)*rho*cp/lambda 
 
c     schleife ueber experimentelle zeitschritte 
       do i=1, nsteps 
        if (time1(i)>=timefo(n)) then 
c       verlaesst die do schleife 
         exit  
        end if 
c      ende schleife ueber experimentelle zeitschritte 
       end do 
 
c     abfrage ob die sim-zeit groesser als experiment zeit  
      if (timefo(n)>time1(nsteps)) then 
       temperatur(n,m1+1,mz1+1)=tempofen(nsteps) 
      else 
 
      if (i>1) then 
       temperatur(n,m1+1,mz1+1)= tempofen(i-1) 
     c +((tempofen(i)-tempofen(i-1))/(time1(i)-time1(i-1))) 
     c *(timefo(n)-time1(i-1)) 
      else 
       temperatur(n,m1+1,mz1+1)=tempofen(i) 
      end if 
 
      end if 
 
c     temperaturen ueber radius berechnen 
      do m=1,m1 
        do mz=1,mz1 
      temperatur(n,m,mz)=temperatur(n,m1+1,mz1+1)*(1-thetat(n,m,mz)) 
     c +tempkern(1)*thetat(n,m,mz) 
        end do 
      end do 



 177

c     ende zeitschleife 
      end do 
 
c    ------------------------------------------------------- 
c    ergebnisausgabe 
c    ------------------------------------------------------- 
      open(30,file='resultkern.dat',form = 'formatted') 
       write(30,*)  'kerntemp lambda = ', lambda,  
       do n=1, nfo 
        write(30,*)   timefo(n),';', (temperatur(n,1,1)-273.15) 
       end do 
      close (30) 
 
      open(30,file='resultoberfl.dat',form = 'formatted') 
       write(30,*)  'oberflaechentemp lambda = ', lambda  
       do n=1, nfo 
        write(30,*)   timefo(n),';', (temperatur(n,m1,1)-273.15) 
       end do 
      close (30) 
 
      open(30,file='resultalle.dat',form = 'formatted') 
       write(30,*)  'Zeit [s]; Ofen [°C]; Oberfl [°C]; Kern [°C]' 
       do n=1, nfo 
        write(30,*)   timefo(n),';', (temperatur(n,m1+1,mz1+1)-273.15), 
     c    ';',(temperatur(n,m1,1)-273.15),';',(temperatur(n,1,1)-273.15) 
       end do 
      close (30) 
 
      end 
 
 
 

9.4.1.2 diff.for 
 
subroutine diff 
c     loesung der dgl 
c     lambda abh 
      use dimlos 
      use stoffdaten 
      use steuerung 
      use tempfelder 
 
      implicit none 
 
      external kons 
      external tempv 
      external f_temperatur 
      external f_alpha 
      external f_alphah 
      external f_alphahu 
 
      integer :: i, m,j 
      real :: delta_t, f_alpha, f_alphah, f_alphahu, tempr,tempz 
      real :: alphazo, alphazu, fo 
 
c     wertzuweisung der anfangstemperatur 
c     fuer den ersten zeitschritt 
 
      do j=1,mz1 
      do m=1,m1 
       theta(m,j)=1. 
       thetat(1,m,j)=theta(m,j) 
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       temperatur1(m,j)=tempkern(1) 
      end do 
      end do 
 
       theta(m1+1,mz1+1)=0. 
       zeit(1)=0. 
       fo=0. 
       dfo=dfo1 
       tofen=tempkern(1) 
 
c---------------------------------------------------------------------- 
c     schleife ueber zeitschritte 
 
      do i=2,nfo 
 
       fo=fo+dfo 
       zeit(i)=fo 
c    neue temperaturverteilung in abhängigkeit von  
c    aktueller ofentemperatur brechnen 
c    ausgabe der oberflaechentemperatur für r und z 
c    tempr,tempz -> neue temperaturen 
c    tempof -> ofentemperatur zur gleichen zeit 
      call f_temperatur(fo, tempr,tofen,tempz) 
 
      do j=1, mz1 
      do m=1, m1 
c    berechnung dimlose temperatur mit neuer ofentemperatur 
       theta(m,j)=(temperatur1(m,j)-tofen)/(tempkern(1)-tofen) 
      end do 
      end do 
 
c     delta_t ist temperaturunterschied zwischen ofen/umgebung und oberfläche 
 
      if (alpha1<0) then       
c     alpha berechnen 
c     temperaturdifferenz festlegen 
       delta_t=abs(tofen-tempz) 
c     vertikal      
       alphar= f_alpha(tofen, delta_t,tempz,hoehe,radius,epsilonst,alph) 
c     horizontal oben 
       alphazo= f_alphah(tofen, delta_t,tempr,radius,epsilonst,alph) 
c     horizontal unten 
       alphazu= f_alphahu(tofen, delta_t,tempr,radius,epsilonst,alph) 
c      mittelwert für alphaz 
       alphaz=(alphazo+alphazu)/2 
 
         else 
c     alpha aus datei 
        alphar=alpha1 
        alphaz=alpha1       
      end if 
 
c    delta wird nicht als frank kamenetskii parameter  
c    benutzt, da andere dimlose werte 
c    delta enthaelt die tempabhaengigkeit 
c    delta(zeit,radius,hhoehe)=lambda*(temp(zeit,radius,hoehe)/273.15)**1.5 
c    belegung von delta oder xlamdba führen zum gleichen Ergebnis 
 
c    werte fuer radius und hoehe 
 
      if (expo>-900) then 
c     wenn exponente kleiner -900 dann wird mit 
c     temperaturabhängigkeit gerechnen         
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      do m=1, m1 
      do j=1, mz1    
        xlambda(m,j)=(1/(((tofen*(1-theta(m,j))+tempkern(1)*theta(m,j)) 
     c             /273.15)**expo)) 
      end do 
      end do 
 
      else 
c     kein temperaturabhängiges lambda 
       xlambda=1 
      end if 
 
       delta=1. 
 
c  stuetzstellenverteilung festlegen  
      call kons  
 
c  temperaturverteilung berechnen 
      call tempv 
      
      do m=1, m1 
      do j=1, mz1    
c abspeichern des temperaturfeldes 
       thetat(i,m,j)=theta(m,j) 
c berechnung neuer temperaturverteilung mittels aktueller ofentemp 
       temperatur1(m,j)=tofen*(1-theta(m,j)) +tempkern(1)*theta(m,j) 
      end do 
      end do 
       
c     abbruch wenn kerntemp zu hoch 
      if (temperatur1(1,1)>800.) then 
c    bei abbruch für korrekte ausgabe/anzahl der zeitschritte ändern 
       nfo=i 
      exit 
      end if 
 
c     -------------------------------------- 
c     ende schleife ueber zeitschritte 
      end do 
 
      end 
 
 

9.4.1.3 f_temperatur.for 
 
      subroutine f_temperatur(zeitfo,tempr,tempof,tempz) 
 
c     funktion berechnet aus der gegebenen dimensionslosen temperatur 
c     die dimensionsbehaftete temperatur an der oberflaeche 
c     und sucht die ofentemperatur zum jeweiligen zeitschritt raus 
 
c     EINGABE 
c     zeitfo dimensionslose zeit 
 
c     AUSGABE 
c     tempof ofentemperatur zur zeitfo (aus experimentdaten)(K) 
c     tempr  mittlere horizontale oberflachentemp(K) 
c     tempz  mittlere vertikale oberflaechentemp(K) 
 
      use tempfelder 
      use dimlos 
      use stoffdaten 
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      use steuerung 
 
      implicit none 
 
      real :: zeitfo 
      real :: dimzeit,tempr,tempz,tempof 
      integer :: i,mz,mr 
 
c     ------------------------------------------------------------------- 
c     aus dimlosen temperatur wird die temperatur berechnet 
c     ------------------------------------------------------------------- 
      dimzeit=zeitfo*(radius*radius)*rho*cp/lambda 
 
c     schleife ueber experimentelle zeitschritte 
       do i=1, nsteps 
        if (time1(i)>=dimzeit) then 
c       verlaesst die do schleife 
         exit  
        end if 
c      ende schleife ueber experimentelle zeitschritte 
       end do 
 
c     abfrage ob die sim-zeit groesser als experiment zeit 
      if (dimzeit>=time1(nsteps)) then 
       tempof=tempofen(nsteps) 
      else 
c     lineare interpolation         
      tempof= tempofen(i-1) 
     c +((tempofen(i)-tempofen(i-1))/(time1(i)-time1(i-1))) 
     c *(dimzeit-time1(i-1)) 
      end if 
 
      tempr=0 
      tempz=0 
 
c     mittlere oberflaechentemp 
c       f_temp=f_temp/(mz1+m1) 
 
       tempz=tempof*(1-theta(m1,1))+tempkern(1)*theta(m1,1) 
       tempr=tempof*(1-theta(1,mz1))+tempkern(1)*theta(1,mz1) 
 
      end subroutine 
 
 
 

9.4.1.4 f_alpha.for 
 
      function f_alpha(t,delta_t,toberfl,hoehe,radius,epsilonst,alph) 
 
c     funktion gibt für vertikale fläche alpha in  
c     abhängigkeit der temperatur und mit strahlung aus 
c 
c     gleichungen aus waermeatlas fa1-3 
c 
c     achtung: berechnung fuer vertikale umstroemten zylinder 
 
c     AUSGABE 
c     f_alpha = waermeuebergangskoeffizient alpha (w/(m2*k)) 
 
c     EINGABE 
c     t = temperatur der umgebung (k) 
c     delta_t = temperaturdifferenz zwischen umgebung und objekt (k) 
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c     toberfl = oberflaechentemperatur (k) 
c     epsilonst = emissionsgrad stahl 
 
c     sonstige variablen 
c     g = fallbeschleunigung 
c     l = hoehe bzw anströmlaenge des objektes (m) 
c     kinvis = kinematische viskosität (m2/s) 
c     beta = thermischer ausdehnungskoeffizient des fluids 
c     pr = prandtl zahl 
c     gr = grashof zahl 
c     ra = rayleigh zahl 
c     nu = nusselt zahl 
c     lambdaluft = lambda der luft in abhaengigkeit der temperatur 
 
      implicit none 
 
      real :: t, f_alpha, alphastr,alph 
      real :: g,beta,delta_t,kinvis,toberfl 
      real :: nu, ra,gr,fpr,pr,sigma 
      real :: lambdaluft, hoehe, epsilonst,radius 
 
c     fallbeschleunigung 
      g=9.81 
c     stefan boltzmann konstante (w/(m2k4) 
      sigma=5.6706e-8 
 
c  beta (gleichung waermeatlas) 
      beta=1/t 
 
c  prandtl luft: 0,7179 (0 °c, 1 bar abs); 0,7194 (500 °c, 1 bar abs) 
c  f(pr) 0,7179 0°C  ->0,34876544 
c  f(pr) 0,7194 500°C->0,34909093 
      pr=0.7180 
      fpr=0.34876544 
 
c    kinematische viskosität von luft wird als linear im bereich angenommen 
c    und interpoliert t in °c 
c    bei 20°c -> 153,5*10-7 m²/s 
c    bei 100°c -> 235,1*10-7 m²/s 
c    bei 200°c -> 354,4*10-7 m²/s 
      kinvis=0.0000001*((t+delta_t/2)-273.15) + 0.0000135 
 
c grashof zahl 
      gr=(g*(hoehe**3))*beta*delta_t/(kinvis**2) 
 
c rayleigh zahl 
      ra=gr*pr 
 
c nusselt zahl 
c     wenn ra=0 ist wegen delta_t=0 
c     compiler berechnet nicht null hoch zahl 
      if (ra==0.0) then 
       nu=(0.825)**2 
      else 
       nu=(0.825+0.387*(ra*fpr)**(0.166))**2 
      end if 
 
c     umrechnung nusselt platte zu nusselt zylinder 
c     fuer zylinder fa2 gleichung 14 (wärmeatlas 10.Auflage) 
      nu=nu +0.435*hoehe/(2*radius) 
 
c     berechnung von lambda luft rein 
      lambdaluft=0.026 
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c     alpha = strahlungsterm + konvektionsterm 
c     aus baehr waerme und stoffuebertragung seite 32 
 
      if ((toberfl-t)/=0) then 
       alphastr=epsilonst*sigma*(toberfl**4-t**4)/(toberfl-t) 
      else 
       alphastr=epsilonst*4*sigma*t**3 
      endif 
 
      f_alpha=alphastr+nu*lambdaluft/hoehe+alph 
 
      end function f_alpha 
 
 

9.4.1.5 f_alphah.for 
 
      function f_alphah(t,delta_t,toberfl,radius,epsilonst,alph) 
 
c     funktion gibt alpha horizontel in abhängigkeit 
c der temperatur und mit strahlung aus 
c 
c     gleichungen aus waermeatlas fa4 
c 
c     achtung: berechnung fuer oberseite 
 
c     AUSGABE 
c     f_alpha = waermeuebergangskoeffizient alpha (w/(m2*k)) 
 
c     EINGABE 
c     t = temperatur der umgebung (k) 
c     delta_t = temperaturdifferenz zwischen umgebung und objekt (k) 
c     toberfl = oberflaechentemperatur (k) 
c     epsilonst = emissionsgrad stahl 
 
c     sonstige variablen 
c     g = fallbeschleunigung 
c     l = hoehe bzw anströmlaenge des objektes (m) 
c     kinvis = kinematische viskosität (m2/s) 
c     beta = thermischer ausdehnungskoeffizient des fluids 
c     pr = prandtl zahl 
c     gr = grashof zahl 
c     ra = rayleigh zahl 
c     nu = nusselt zahl 
c     lambdaluft = lambda der luft in abhaengigkeit der temperatur 
c     alphastr = strahlungsanteil von alpha 
 
      implicit none 
 
      real :: t, f_alphah,toberfl, alphastr,alph 
      real :: g,beta,delta_t,kinvis,l 
      real :: nu, ra,gr,f2pr,pr,sigma 
      real :: lambdaluft, epsilonst,radius 
 
c     anstroemlange kreisscheibe 
      l=(2*radius)/4 
 
c     fallbeschleunigung 
      g=9.81 
c     stefan boltzmann konstante (w/(m2k4) 
      sigma=5.6706e-8 
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c  beta (gleichung waermeatlas) 
      beta=1/t 
 
c  prandtl luft: 0,7179 (0 °c, 1 bar abs); 0,7194 (500 °c, 1 bar abs) 
      pr=0.7180 
      f2pr=(1+(0.322/pr)**(11./20.))**(-20./11.) 
 
c    kinematische viskosität von luft wird als linear im bereich angenommen 
c    und interpoliert t in °c 
c    bei 20°c -> 153,5*10-7 m²/s 
c    bei 100°c -> 235,1*10-7 m²/s 
c    bei 200°c -> 354,4*10-7 m²/s 
      kinvis=0.0000001*((t+delta_t/2)-273.15) + 0.0000135 
 
c grashof zahl 
      gr=(g*(l**3))*beta*delta_t/(kinvis**2) 
 
c rayleigh zahl 
      ra=gr*pr 
 
c nusselt zahl 
c unterscheidung laminare/turbulente stroemung 
 
      if (ra==0.0) then 
      nu=0 
      else  
        if ((ra*f2pr)>7.0e04) then 
c        turbulente stroemung 
         nu=0.15*(Ra*f2pr)**(0.3333333) 
        else 
c        laminare stroemung 
         nu=0.766*(Ra*f2pr)**(0.2) 
        end if 
      end if 
 
c     berechnung von lambda luft rein 
      lambdaluft=0.026 
 
c     alpha = strahlungsterm + konvektionsterm 
 
c     neu aus baehr waerme und stoffuebertragung seite 32 
       if ((toberfl-t)/=0) then 
       alphastr=epsilonst*sigma*(toberfl**4-t**4)/(toberfl-t) 
       else 
         alphastr=epsilonst*4*sigma*t**3 
       endif 
 
      f_alphah=alphastr+nu*lambdaluft/l+alph 
 
      end function f_alphah 
 
 
 

9.4.1.6 f_alphahu.for 
 
      function f_alphahu(t,delta_t,toberfl,radius,epsilonst,alph) 
 
c     funktion gibt alpha horizontel in abhängigkeit der 
c     temperatur und mit strahlung aus 
c 
c     gleichungen aus waermeatlas fa4 
c 
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c     achtung: berechnung fuer unterseite 
 
c     AUSGABE 
c     f_alpha = waermeuebergangskoeffizient alpha (w/(m2*k)) 
 
c     EINGABE 
c     t = temperatur der umgebung (k) 
c     delta_t = temperaturdifferenz zwischen umgebung und objekt (k) 
c     toberfl = oberflaechentemperatur (k) 
c     epsilonst = emissionsgrad stahl 
 
c     sonstige variablen 
c     g = fallbeschleunigung 
c     l = hoehe bzw anstroemlaenge des objektes (m) 
c     kinvis = kinematische viskosität (m2/s) 
c     beta = thermischer ausdehnungskoeffizient des fluids 
c     pr = prandtl zahl 
c     gr = grashof zahl 
c     ra = rayleigh zahl 
c     nu = nusselt zahl 
c     lambdaluft = lambda der luft in abhaengigkeit der temperatur 
c     alphastr = strahlungsanteil von alpha 
 
      implicit none 
 
      real :: t, f_alphahu,toberfl, alphastr,alph 
      real :: g,beta,f1pr,delta_t,kinvis,l 
      real :: nu, ra,gr,pr,sigma 
      real :: lambdaluft, epsilonst,radius 
 
c     anstroemlange kreisscheibe 
      l=(2*radius)/4 
 
c     fallbeschleunigung       
      g=9.81 
c     stefan boltzmann konstante (w/(m2k4) 
      sigma=5.6706e-8 
 
c  beta (gleichung waermeatlas) 
      beta=1/t 
 
c  prandtl luft: 0,7179 (0 °c, 1 bar abs); 0,7194 (500 °c, 1 bar abs) 
      pr=0.7180 
      f1pr=(1.+(0.492/pr)**(9./16.))**(-16./9.) 
 
c    kinematische viskosität von luft wird als linear im bereich angenommen 
c    und interpoliert t in °c 
c    bei 20°c -> 153,5*10-7 m²/s 
c    bei 100°c -> 235,1*10-7 m²/s 
c    bei 200°c -> 354,4*10-7 m²/s 
      kinvis=0.0000001*((t+delta_t/2)-273.15) + 0.0000135 
 
c grashof zahl 
      gr=(g*(l**3))*beta*delta_t/(kinvis**2) 
 
c rayleigh zahl 
      ra=gr*pr 
 
c nusselt zahl 
c unterscheidung laminare/turbulente stroemung 
      if (ra==0.0) then 
      nu=0 
      else  
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      nu=0.6*(ra*f1pr)**(1./3.) 
      end if 
 
c     berechnung von lambda luft rein 
      lambdaluft=0.026 
 
c     alpha = strahlungsterm + konvektionsterm 
 
c     neu aus baehr waerme und stoffuebertragung seite 32 
       if ((toberfl-t)/=0) then 
       alphastr=epsilonst*sigma*(toberfl**4-t**4)/(toberfl-t) 
       else 
         alphastr=epsilonst*4*sigma*t**3 
       endif 
 
       f_alphahu=alphastr+nu*lambdaluft/l+alph 
 
      end function f_alphahu 
 
 
 

9.4.1.7 koef.for 
 
      subroutine koef 
c     berechnet die unveraenderlichen koeffizienten der linken matrixseiten 
c 
c     xlambda(m,mz) kann z.B. die temperaturabhängigkeit von lambda enthalten 
c     da sich die temp aendert, sind die koeffizienten auch zeitabhängig  
c     und die routine muss für jeden schritt erneut aufgerufen werden. 
 
      use stoffdaten 
      use steuerung 
      use matrixkoeff 
 
      implicit none 
 
      integer :: m,mz 
      real, dimension (101,101) :: fd1, fd2, fd3 
      real :: fd 
 
c---------------------------------------------------------------------- 
c  r-richtung 
 
      do mz=1,mz1 
      do  m=2,m1-1 
       fd1(m,mz)=2./(xlambda(m,mz)+xlambda(m-1,mz)) 
       fd2(m,mz)=1./ xlambda(m,mz)  
       fd3(m,mz)=2./(xlambda(m,mz)+xlambda(m+1,mz)) 
      end do 
       fd1(m1,mz)=2./(xlambda(m1,mz)+xlambda(m1-1,mz)) 
       fd2(m1,mz)=1./ xlambda(m1,mz)  
       fd3(m1,mz)=1./xlambda(m1,mz) 
      end do 
 
      do mz=1,mz1 
 
      fd=1./xlambda(1,mz) 
 
      a1(1,mz)= 0.0 
      a2(1,mz)= delta(1,mz) *   fd*d2(1) + 1./(dfo/2.)  
      a3(1,mz)= delta(1,mz) * (-fd)*d2(1) 
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      do  m=2,m1-1 
       a1(m,mz) = delta(m,mz) *(-fd1(m,mz)*d1(m)+fd2(m,mz)*d2(m)) 
       a2(m,mz) = delta(m,mz) *( fd1(m,mz)*d1(m)-fd2(m,mz)*d3(m)  
     c           + fd3(m,mz)*d4(m)) 
     c           + 1./(dfo/2.) 
       a3(m,mz) = delta(m,mz) *(-fd2(m,mz)*d5(m)-fd3(m,mz)*d4(m)) 
      end do 
 
      a1(m1,mz) = delta(m,mz) *(-fd1(m,mz)*d1(m1)+fd2(m,mz)*d2(m1)) 
     c          + delta(m,mz) *(-fd2(m,mz)*d5(m1)-fd3(m,mz)*d4(m1)) 
      a2(m1,mz) = delta(m,mz) *( fd1(m,mz)*d1(m1)-fd2(m,mz)*d3(m1) 
     c          + fd3(m,mz)*d4(m1))  
     c          + (1./(dfo/2.0)) 
     c         - (-fd2(m,mz)*d5(m1)-fd3(m,mz)*d4(m1))  
     c         * 2.0 * (r(m1)-r(m1-1))*radius * alphar / lambda 
      a3(m1,mz) = 0.0 
 
      end do 
 
c---------------------------------------------------------------------- 
c  z-richtung 
c    koeff. der linken matrixseite 
 
      do m=1,m1 
      do  mz=2,mz1-1 
      fd1(m,mz)=2./(xlambda(m,mz)+xlambda(m,mz-1)) 
      fd2(m,mz)=1./ xlambda(m,mz)  
      fd3(m,mz)=2./(xlambda(m,mz)+xlambda(m,mz+1)) 
      end do 
      fd1(m,mz1)=2./(xlambda(m,mz1)+xlambda(m,mz1-1)) 
      fd2(m,mz1)=1./ xlambda(m,mz1)  
      fd3(m,mz1)=1./xlambda(m,mz1) 
 
      end do 
 
      do m=1,m1 
      fd=1./xlambda(m,1) 
 
      az1(m,1)= 0.0 
      az2(m,1)= delta(m,1) * fd*dz2(1) + 1./(dfo/2.) 
      az3(m,1)= delta(m,1) * (-fd)*dz2(1) 
 
      do  mz=2,mz1-1 
      az1(m,mz) = delta(m,mz) *(-fd1(m,mz)*dz1(mz)+fd2(m,mz)*dz2(mz)) 
      az2(m,mz) = delta(m,mz) *( fd1(m,mz)*dz1(mz)-fd2(m,mz)*dz3(mz) 
     c          + fd3(m,mz)*dz4(mz)) 
     c          +  1./(dfo/2.) 
      az3(m,mz) = delta(m,mz) *(-fd2(m,mz)*dz5(mz)-fd3(m,mz)*dz4(mz)) 
      end do 
 
      az1(m,mz1) = delta(m,mz1)*(-fd1(m,mz)*dz1(mz1)+fd2(m,mz)*dz2(mz1)) 
     c            +delta(m,mz1)*(-fd2(m,mz)*dz5(mz1)-fd3(m,mz)*dz4(mz1)) 
      az2(m,mz1) = delta(m,mz1)*( fd1(m,mz)*dz1(mz1)-fd2(m,mz)*dz3(mz1) 
     c            +fd3(m,mz)*dz4(mz1)) 
     c            + 1./(dfo/2.) 
     c             - (-fd2(m,mz)*dz5(mz1)-fd3(m,mz)*dz4(mz1)) 
     c             *2.0 * (z(mz1)-z(mz1-1))*hhoehe * alphaz/lambda 
      az3(m,mz1)  = 0.0 
 
      end do 
 
      end 
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9.4.1.8 kons.for 
 
 subroutine kons 
 
      use stoffdaten 
      use steuerung 
      use matrixkoeff 
 
      implicit none 
 
      integer :: fk,m,mz 
      real :: r31, r21, r32,ffm,fm1,fm11,fm,dz 
 real :: z31, z21, z32 
 
c  ----------------------------------------------------------------------- 
c  r-richtung 
 
      ex=1   
      fk=k+1. 
      fm1=real(m1) 
      fm11=real(m1-1) 
 
c    festlegung der stuetzstellen 
      do m=2,m1-1  
       fm=m 
       ffm=(fm1-fm)/fm11 
       r(m)=1.-ffm**ex  
      end do 
 
       r(m1)=1.0 
       r(1) =0.0 
       r(m1+1)= r(m1)+ (r(m1)-r(m1-1)) 
 
c  konstanten der matixkoeffezienten 
       r32=(r(2)-r(1))/2.  
       d2(1)=fk/(2.*r32*r32) 
 
       do m=2,m1 
       r21=(r(m)-r(m-1))/2. 
       r32= (r(m+1)-r(m))/2. 
       r31=(r(m+1)-r(m-1))/2. 
 
       d1(m)=(r32/(2.*r21*r21*r31)) * ((r(m) +r(m-1))/(2.*r(m)))**k 
       d2(m)=(r32-r21)/(2.*r31*r21*r21) 
       d3(m)=(r32-r21) *(r32-r21)/(2.*r21*r32*r21*r32) 
       d4(m)=(r21/(2.*r32*r32*r31))* ((r(m)+r(m+1))/(2.*r(m)))**k 
       d5(m)=(r32-r21)/(2.*r32*r32*r31) 
       end do 
 
c  ----------------------------------------------------------------------- 
c  z-richtung 
 
c  stützstellen in z-richtung 
       z(mz1)=hhoehe/radius 
       dz=z(mz1)/mz1 
 
       z(1) =0.0 
      do mz=2,mz1-1  
        z(mz)=z(mz-1)+dz 
      end do 
       z(mz1+1)= z(mz1)+ (z(mz1)-z(mz1-1)) 
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c  konstanten der matixkoeffezienten 
       z32=(z(2)-z(1))/2.  
       dz2(1)=1./(2.*z32*z32) 
 
       do mz=2,mz1 
       z21=(z(mz)-z(mz-1) )/2. 
       z32= (z(mz+1)-z(mz) )/2. 
       z31=(z(mz+1)-z(mz-1) )/2. 
 
       dz1(mz)=(z32/(2.*z21*z21*z31) ) 
       dz2(mz)=(z32-z21)/(2.*z31*z21*z21) 
       dz3(mz)=(z32-z21) *(z32-z21)/(2.*z21*z32*z21*z32) 
       dz4(mz)=(z21/(2.*z32*z32*z31)) 
       dz5(mz)=(z32-z21)/(2.*z32*z32*z31) 
       end do 
 
      end 
 
 

9.4.1.9 tempv.for 
 
      subroutine tempv 
c     adip verfahren 
c     berechnung der koeffizienten und loesung der gleichungssystems 
 
      use dimlos 
      use stoffdaten 
      use steuerung 
      use matrixkoeff 
      use tempfelder 
 
      implicit none 
 
      external koef  
 
      integer :: m,mm,mz,mm1 
 
      real,dimension(101,101)  :: theta1 
      real,dimension(101,101)  :: fd1, fd2, fd3 
 
c berechnung der rechten matrixseite  
c     fd berechnen 
 
      fd1=0 
      fd2=0 
      fd3=0 
 
      do mz=1,mz1 
 
c     erste stelle 
      b1(1,mz) =0.0 
      b2(1,mz) =delta(1,mz) * (-d2(1))  + 1./(dfo/2.) 
      b3(1,mz) =delta(1,mz) *   d2(1) 
 
c     stellen bis zum rand       
 do m=2,m1-1 
      fd1(m,mz) = 2./(xlambda(m,mz) + xlambda(m-1,mz)) 
      fd2(m,mz) = 1./ xlambda(m,mz) 
      fd3(m,mz) = 2./(xlambda(m,mz) + xlambda(m+1,mz)) 
       
      b1(m,mz) = delta(m,mz)*(fd1(m,mz)*d1(m)-fd2(m,mz)*d2(m)) 
      b2(m,mz) = delta(m,mz)*(-fd1(m,mz)*d1(m)+fd2(m,mz)*d3(m) 
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     c         - fd3(m,mz)*d4(m))  
     c         + 1./(dfo/2.)   
      b3(m,mz) = delta(m,mz)*(fd2(m,mz)*d5(m)+fd3(m,mz)*d4(m)) 
      end do 
 
      fd1(m1,mz) = 2./(xlambda(m1,mz) + xlambda(m1-1,mz)) 
      fd2(m1,mz) = 1./ xlambda(m1,mz)  
      fd3(m1,mz) = 1./xlambda(m1,mz) 
 
c     stelle am rand 
      b1(m1,mz) = delta(m1,mz)*(fd1(m,mz)*d1(m1)-fd2(m,mz)*d2(m1))+ 
     c            delta(m1,mz)*(fd2(m,mz)*d5(m1)+fd3(m,mz)*d4(m1)) 
      b2(m1,mz) = delta(m1,mz)*(-fd1(m,mz)*d1(m1)+fd2(m,mz)*d3(m1) 
     c         -fd3(m,mz)*d4(m1)) 
     c         + (1.0/(dfo/2.)) - 
     c         (fd2(m,mz)*d5(m1)+fd3(m,mz)*d4(m1))* 
     c         2.0 * (r(m1)-r(m1-1))*radius* alphar / lambda 
      b3(m1,mz) = 0.0 
      end do 
 
c   z-richtung 
 
      do m=1,m1 
c     erste stelle 
      bz1(m,1) =0.0 
      bz2(m,1) =delta(m,1) * (-dz2(1))  + 1./(dfo/2.) 
      bz3(m,1) =delta(m,1) *   dz2(1)  
 
c     alle anderen stellen 
      do mz=2,mz1-1 
      fd1(m,mz) = 2./(xlambda(m,mz) + xlambda(m,mz-1)) 
      fd2(m,mz) = 1./ xlambda(m,mz)  
      fd3(m,mz) = 2./(xlambda(m,mz) + xlambda(m,mz+1)) 
       
      bz1(m,mz) = delta(m,mz)*(fd1(m,mz)*dz1(mz)-fd2(m,mz)*dz2(mz)) 
      bz2(m,mz) = delta(m,mz)*(-fd1(m,mz)*dz1(mz)+fd2(m,mz)*dz3(mz) 
     c           - fd3(m,mz)*dz4(mz)) 
     c           +  1./(dfo/2.) 
      bz3(m,mz) = delta(m,mz)*(fd2(m,mz)*dz5(mz)+fd3(m,mz)*dz4(mz)) 
      end do 
 
      fd1(m,mz1) = 2./(xlambda(m,mz1) + xlambda(m,mz1-1)) 
      fd2(m,mz1) = 1./ xlambda(m,mz1) 
      fd3(m,mz1) = 1./ xlambda(m,mz1) 
 
c    stelle am rand 
      bz1(m,mz1) =  delta(m,mz1)*(fd1(m,mz)*dz1(mz1)-fd2(m,mz)*dz2(mz1)) 
     c          + delta(m,mz1)*(fd2(m,mz)*dz5(mz1)+fd3(m,mz)*dz4(mz1)) 
      bz2(m,mz1) = delta(m,mz1)*(-fd1(m,mz)*dz1(mz1)+fd2(m,mz)*dz3(mz1) 
     c          - fd3(m,mz)*dz4(mz1)) 
     c          + (1.0/(dfo/2.))  
     c          - (fd2(m,mz)*dz5(mz1)+fd3(m,mz)*dz4(mz1)) 
     c          * 2.0 * (z(mz1)-z(mz1-1))*hhoehe* alphaz / lambda 
      bz3(m,mz) =0.0 
 
      end do 
 
c---------------------------------------------------------------------------- 
c r-richtung 
c 1-ter lauf 
c---------------------------------------------------------------------------- 
 
c  mit oder ohne reaktion 
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      if ((tempkern(1)-tofen)/=0.0 .and. mitrk) then 
 
c     mit reaktion 
      do mz=1,mz1 
c     kern         
       b(1,mz) = b2(1,mz)*theta(1,mz) +b3(1,mz)*theta(2,mz)  
     c  + 0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta(1,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta(1,mz))))) 
 
c     rest      
       do m=2,m1-1 
       b(m,mz)=b1(m,mz)*theta(m-1,mz)  
     c  + b2(m,mz)*theta(m,mz) + b3(m,mz)*theta(m+1,mz)  
     c  + 0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta(m,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta(m,mz))))) 
       end do 
 
c     rand 
       b(m1,mz)=b1(m1,mz)*theta(m1-1,mz) + b2(m1,mz)*theta(m1,mz) 
     c  + 0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta(m1,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta(m1,mz))))) 
   end do 
 
      else 
c    keine reaktion 
      do mz=1,mz1 
c    kern         
       b(1,mz) = b2(1,mz)*theta(1,mz) +b3(1,mz)*theta(2,mz)  
c    rest      
       do m=2,m1-1 
       b(m,mz)=b1(m,mz)*theta(m-1,mz)  
     c  + b2(m,mz)*theta(m,mz) + b3(m,mz)*theta(m+1,mz) 
       end do 
c    rand 
       b(m1,mz)=b1(m1,mz)*theta(m1-1,mz) + b2(m1,mz)*theta(m1,mz) 
   end do 
 
      end if 
 
c  speicherung der werte der rechten matrixseite  
      bb=b 
 
   call koef 
 
c  berechnung der linken matrixseite nach dem gausschen eliminationsverfahren 
c  richtung r 
      do  mz=1,mz1 
        
       do  m=2,m1 
         a1(m,mz)=a1(m,mz)/a2(m-1,mz) 
         a2(m,mz)=a2(m,mz)-a1(m,mz)*a3(m-1,mz) 
         bb(m,mz)=bb(m,mz)-a1(m,mz)*bb(m-1,mz)  
       end do 
 
       theta1(m1,mz) =  theta(m1,mz)  
       theta(m1,mz)  =  bb(m1,mz)/a2(m1,mz)  
       theta(m1,mz)  =  (1.-sig1)*theta(m1,mz)+sig1*theta1(m1,mz) 
 
       do mm=2,m1   
         m = m1+1-mm  
         theta1(m,mz) = theta(m,mz) 
         theta(m,mz) = (bb(m,mz)-a3(m,mz)*theta(m+1,mz))/a2(m,mz) 
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         theta(m,mz) = (1.-sig1)*theta(m,mz)+sig1*theta1(m,mz)  
       end do 
 
      end do 
 
c---------------------------------------------------------------------------- 
c  r-richtung 
c  2-ter lauf 
c---------------------------------------------------------------------------- 
c    mit oder ohne reaktion 
      if ((tempkern(1)-tofen)/=0.0 .and. mitrk) then 
c    mit reaktion 
      do mz=1,mz1 
c    kern         
       b(1,mz) = b2(1,mz)*theta1(1,mz) +b3(1,mz)*theta1(2,mz)  
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta1(1,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta1(1,mz))))) 
c    rest      
       do m=2,m1-1 
       b(m,mz)=b1(m,mz)*theta1(m-1,mz) + b2(m,mz)*theta1(m,mz) 
     c  + b3(m,mz)*theta1(m+1,mz) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta1(m,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta1(m,mz))))) 
       end do 
c    rand 
       b(m1,mz)=b1(m1,mz)*theta1(m1-1,mz) + b2(m1,mz)*theta1(m1,mz) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta1(m1,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta1(m1,mz))))) 
      end do 
 
      else 
c     keine reaktion 
      do mz=1,mz1 
       b(1,mz) = b2(1,mz)*theta1(1,mz) +b3(1,mz)*theta1(2,mz) 
 
       do m=2,m1-1 
       b(m,mz)=b1(m,mz)*theta1(m-1,mz) + b2(m,mz)*theta1(m,mz) 
     c  + b3(m,mz)*theta1(m+1,mz)  
       end do 
 
       b(m1,mz)=b1(m1,mz)*theta1(m1-1,mz) + b2(m1,mz)*theta1(m1,mz) 
      end do 
 
      end if 
 
c  speicherung der  werte  der  rechten  matrixseite  
      bb=b 
      theta = theta1 
 
c  berechnung der linken matrixseite nach dem gausschen eliminationsverfahren 
c  richtung r 2 ter lauf 
 
      call koef 
 
      do  mz=1,mz1 
 
       do  m=2,m1 
        a1(m,mz)=a1(m,mz)/a2(m-1,mz) 
        a2(m,mz)=a2(m,mz)-a1(m,mz)*a3(m-1,mz) 
        bb(m,mz)=bb(m,mz)-a1(m,mz)*bb(m-1,mz)  
       end do 
 
       theta1(m1,mz) =  theta(m1,mz) 



 192

       theta(m1,mz)  =  bb(m1,mz)/a2(m1,mz) 
       theta(m1,mz)  =  (1.-sig1)*theta(m1,mz)+sig1*theta1(m1,mz) 
 
       do mm=2,m1 
        m = m1+1-mm 
        theta1(m,mz) = theta(m,mz) 
        theta(m,mz) = (bb(m,mz)-a3(m,mz)*theta(m+1,mz))/a2(m,mz) 
        theta(m,mz) = (1.-sig1)*theta(m,mz)+sig1*theta1(m,mz) 
       end do 
 
      end do 
 
c ------------------------------------------------------------------------- 
c  richtung z 
c  1-ter lauf 
c-------------------------------------------------------------------------- 
 
c     soll mit oder ohne reaktion gerechnet werden 
      if ((tempkern(1)-tofen)/=0.0 .and. mitrk) then 
c     mit reaktion 
 
      do m=1,m1 
c     kern         
        b(m,1) =  bz2(m,1)*theta(m,1) +bz3(m,1)*theta(m,2) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta(m,1)*tempkern(1)+tofen*(1-theta(m,1))))) 
 
c     rest 
        do mz=2,mz1-1 
        b(m,mz)=bz1(m,mz)*theta(m,mz-1) 
     c  + bz2(m,mz)*theta(m,mz)+bz3(m,mz)*theta(m,mz+1) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta(m,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta(m,mz))))) 
        end do    
c     rand         
       b(m,mz1)=bz1(m,mz1)*theta(m,mz1-1) + bz2(m,mz1)*theta(m,mz1) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta(m,mz1)*tempkern(1)+tofen*(1-theta(m,mz1))))) 
   end do 
 
      else 
c     ohne reaktion 
       do m=1,m1 
c      kern 
        b(m,1) = bz2(m,1)*theta(m,1) +bz3(m,1)*theta(m,2) 
c       rest 
        do mz=2,mz1-1 
        b(m,mz)= bz1(m,mz)*theta(m,mz-1) 
     c         + bz2(m,mz)*theta(m,mz)+bz3(m,mz)*theta(m,mz+1) 
        end do 
c      rand 
       b(m,mz1)=bz1(m,mz1)*theta(m,mz1-1) + bz2(m,mz1)*theta(m,mz1) 
   end do 
 
      end if 
 
c  speicherung der werte der rechten matrixseite 
      bb=b 
 
c  berechnung der linken matrixseite nach dem gausschen eliminationsverfahren 
c  richtung z 
 
   call koef 
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      do  m=1,m1 
 
       do  mz=2,mz1 
         az1(m,mz)=az1(m,mz)/az2(m,mz-1) 
         az2(m,mz)=az2(m,mz)-az1(m,mz)*az3(m,mz-1) 
         bb(m,mz)=bb(m,mz)-az1(m,mz)*bb(m,mz-1) 
       end do 
 
       theta1(m,mz1) =  theta(m,mz1)  
       theta(m,mz1)  =  bb(m,mz1)/az2(m,mz1)   
       theta(m,mz1)  =  (1.-sig1)*theta(m,mz1)+sig1*theta1(m,mz1) 
 
       do mm=2,mz1   
         mm1 = mz1+1-mm  
         theta1(m,mm1) = theta(m,mm1) 
         theta(m,mm1) = (bb(m,mm1)-az3(m,mm1)*theta(m,mm1+1))/az2(m,mm1) 
         theta(m,mm1) = (1.-sig1)*theta(m,mm1)+sig1*theta1(m,mm1) 
       end do 
 
      end do 
 
c ------------------------------------------------------------------------ 
c z-richtung  
c 2-ter lauf 
c------------------------------------------------------------------------- 
c  mit oder ohne reaktion 
      if ((tempkern(1)-tofen)/=0.0 .and. mitrk) then 
c mit reaktion 
        do m=1,m1 
 
c kern 
        b(m,1) =  bz2(m,1)*theta1(m,1) +bz3(m,1)*theta1(m,2) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta1(m,1)*tempkern(1)+tofen*(1-theta1(m,1))))) 
c rest      
        do mz=2,mz1-1 
        b(m,mz)=bz1(m,mz)*theta1(m,mz-1)  
     c        + bz2(m,mz)*theta1(m,mz)+bz3(m,mz)*theta1(m,mz+1) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta1(m,mz)*tempkern(1)+tofen*(1-theta1(m,mz))))) 
        end do    
c rand 
       b(m,mz1)=bz1(m,mz1)*theta1(m,mz1-1) + bz2(m,mz1)*theta1(m,mz1) 
     c  +0.5*((-dhr)*k0*radius**2/(lambda*(tempkern(1)-tofen))* 
     c  exp(-er/(theta1(m,mz1)*tempkern(1)+tofen*(1-theta1(m,mz1))))) 
 
      end do 
 
      else 
c ohne reaktion 
      do m=1,m1 
c kern 
        b(m,1) = bz2(m,1)*theta1(m,1) +bz3(m,1)*theta1(m,2) 
c rest 
        do mz=2,mz1-1 
        b(m,mz)=bz1(m,mz)*theta1(m,mz-1)  
     c         + bz2(m,mz)*theta1(m,mz)+bz3(m,mz)*theta1(m,mz+1) 
        end do 
c rand 
        b(m,mz1)=bz1(m,mz1)*theta1(m,mz1-1)+ bz2(m,mz1)*theta1(m,mz1) 
      end do 
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      end if 
 
c  speicherung der werte der rechten matrixseite 
      bb=b 
      theta = theta1 
 
c  berechnung der linken matrixseite nach dem gausschen eliminationsverfahren 
c  richtung z 
 
      call koef 
 
      do  m=1,m1 
       do  mz=2,mz1 
        az1(m,mz)=az1(m,mz)/az2(m,mz-1) 
        az2(m,mz)=az2(m,mz)-az1(m,mz)*az3(m,mz-1) 
        bb(m,mz)=bb(m,mz)-az1(m,mz)*bb(m,mz-1) 
       end do 
 
       theta1(m,mz1) =  theta(m,mz1) 
       theta(m,mz1)  =  bb(m,mz1)/az2(m,mz1) 
       theta(m,mz1)  =  (1.-sig1)*theta(m,mz1)+sig1*theta1(m,mz1) 
 
       do mm=2,mz1 
        mm1 = mz1+1-mm 
        theta1(m,mm1) = theta(m,mm1) 
        theta(m,mm1) = (bb(m,mm1)-az3(m,mm1)*theta(m,mm1+1))/az2(m,mm1) 
        theta(m,mm1) = (1.-sig1)*theta(m,mm1)+sig1*theta1(m,mm1) 
       end do 
 
      end do 
 
      end 


