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酸水素混合気のデトネーションセルサイズ,

誘導帯長さと臨界開始エネルギーの関係*
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Relation between Cell Size, Induction Zone Length and

Critical Initiation Energy in Oxyhydrogen Detonations

Shigeharu OHYAGI, Tatsuo OCHIAI,

Teruo YOSHIHASHI, and Yasuo HARIGAYA

Detonation cell size has been measured in a mixture of hydrogen with oxygen over wide ranges

of equivalence ratio and subatmospheric initial pressure. The experiments have been carried out in

a cylindrical tube of diameter 30 mm and the cell size has been determined by using the sooted plate

technique. The data of the cell size at subatmospheric pressures have indicated that it is proportional

to po , where ♪'o is an initial pressure of the mixtures. Values at the atmospheric pressure have been

obtained by extrapolating the obtained subatmospheric values of the cell size, and have beerl plotted

against the equivalence ratio and compared with calculated induction zone length by Westbrook. The

fact血at the cell size is directly proportional to the induction zone length has been veri丘ed for the

oxyhydrogen mixture over the range of the equivalence ratio tested. The proportionality factor for

this mixture has been found to be 23.3, while that for hydrogen/air mixtures had been found by

Knystautas et al. to be 52. 2. The critical initiation energies etimated from the cell size data obtained

here by utilizing the theoretical model proposed by Lee have been found to be in good agreenlent with

measured crtitical initiation energies by the critical tube diameter method of Matsui and Lee.
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1.緒　　　論

自由空間中への可燃性気体の漏えいによる爆発危険

性の問題は,デトネーション研究に臨界開始エネルギ

ーという概念を導入させ,デトネーションの開始とい

う新しい問題を提起した.従来,多くの研究者によっ

て測定され,燃焼学の一般的な教料書に記載されてい

るデトネーションの濃度限界などの数値も,開始エネ

ルギーの関数であり,臨界開始エネルギーという概念

のもとに整理し直す必要がある.また,デトネーショ

ン波面の三次元構造もデトネーション限界に深く関係

し,管内における限界は,三次元構造の空間スケール

と管の寸法との関係によって決まるものと考えられて

いる.デトネーション波面は,進行方向に伝ばする衝

撃波と,進行方向と垂直な方向に伝ばする衝撃波が,

それらの後方に存在する反応波と干渉することによっ

てできる三重衝撃波構造をなしており,管壁に薄くす

すの膜を塗っておくとその上にうろこ状の軌跡を残

す.これは,衝撃波の干渉によって生じる三重点の軌
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跡であり,このうろこの進行方向に対し垂直方向の幅

をセルサイズ)と呼ぶことにする. )は混合気の初期

圧,当量比などの関数であってその気体の反応性を示

す指標となる空間スケールである.デトネーション波

の三次元構造が明らかにされる以前には, ZNDモデ

ルによる一次元構造の解析によって波面の構造が論じ

られてきた.その場合,混合気の反応性を示す空間ス

ケールとして誘導反応帯長さ(l)が重要なパラメータ

である.実際のデトネーション波面は,三次元構造を

しているわけなので,このJを直接測定することは不

可能であり,詳細な反応機構を考慮した数値計算によ

って求められる. )とlは両者とも気体の反応性を示

すパラメータであるので互いに比例関係にあると考え

られる. Knystautasら(1)は,各種気体燃料と空気の混

合物に対し)とlを比較し,当量比の広い範囲でこの

比例関係がほぼ成り立つことを示した.

臨界開始エネルギーEcは,いわゆる「Zeldovichの

臨界条件」(2)によって, lの;+l乗(jは幾何学的な次

元を表すパラメ-ナで,開始源が平面的であれば零,

軸対称であれば1,球面的な場合2)に比例すると考

えられるので, ,1とlの比例関係が成り立てばE。は)

のj+1乗に比例することになる.特に球面的な開始時

におけるEcは,メタン-空気混合気やその他の臨界混
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合気のようにデトネーションに成り難い物質の場合極

端に大きくなり実験的に測定するためには装置が巨大

になる.この場合, )はEcの1/3乗に比例するため,

装置の大きさから考えれば)の測定のほうが容易で

ある.このような意味で)の測定が注目されデトネー

ションの開始の研究において重要な位置を占めてい

る.

このような背景のもとに,本研究では,著者ら(3)が,

円管を用いて行ってきたデトネーション波の平面的開

始現象の研究の一環として,酸素-水素混合気体の),

l,そしてEcの間の関係を明らかにし,理論的考察や

数値シミュレーションの基礎資料とする目的で,初期

圧,当量比をパラメータとしてすす膜法によりセルサ

イズ)を測定し. Westbrookl'による詳細化学反応機

構を味慮した計算によって求められたJの値と比較

し,臨界開始エネルギーとの関係を考察した.

2.実験装置および方法

図1に実験装置の概略を示す.デトネーション管は,

内径30mmのステンレス製の円管で,駆動部および

被駆動部から成り立ち,両部はマイラー膜で仕切られ

ている.駆動部に開始源としての可燃性気体を封入し,

点火プラグで点火することにより気体デトネーション

を起こきしめ,膜を焼破して被駆動管中の供試気体に

デトネーションを起こさせるようになっている.被駆

動部には12箇所に対向する一対の測定孔があり,そ

こにイオンプローブおよび圧力変換器を取付け,燃焼

波または圧力波の速度および圧力変化を測定した.

セルサイズの測定は,すす膜法を用いた.実際の方

法としては,アルミニウム板(100mmX80mm,厚さ

0.5mm)を管の内径に等しい円筒状にし,ケロシンの

すすを付着させ,図1に示すように後端から約650

mmの位置に内壁に密着させるように挿入し,デトネ

ーション波を通過させた後,それを取り出し平面に展

図1実験装置

開し,スプレーラッカで固定した後,セルサイズを測

定した.また,この場合すすに描かれたいわゆる「魚の

うろこ模様」は,不規則な形状であり測定面のゆがみ

やアルミニウム板を挿入したことによって管内に生じ

た段差などによって大きさにばらつきがあるので測定

領域内でそれらの影響の少ない約10セルを選びセル

サイズを測定しそれらを平均したものをその条件での

セルサイズとした.

セルサイズはデトネーション波が定常に伝ばしてい

る状態と開始過程において非定常状態にある場合では

異なった値を取ることが予想される.定常状態が実現

するかどうかは,供試気体の当量比,初期圧,開始源

としての駆動気体の状態に依存する.本実験において

は,躯動気体として酸水素量論混合気体を用い,その

初期圧を53.3kPaに固定した.供試気体は,水素-酸

素混合気とし,当量比卓の範囲は, 0.2≦¢≦2.5とし

た.初期圧は,最高101.3kPaとし,各当量比につい

て初期圧を順次変化させてセルサイズを測定した.定

常状態か否かについては,伝ばマッハ数の変化から確

認した.また,セルサイズが管径の1/2以上になると

セルサイズの値が管径の影響を受ける可能性がある.

したがって,今回の実験では,伝ばマッハ数が測定位

置で定常であること,セルサイズが15mm以下であ

ることの2条件を満たす範囲で行った.実験条件につ

いては表1にまとめて記す.

3.結果および考察

3・1すす模様　　図2(a)-(d)に代表的なすす

模様の写真を示す.いわゆる「魚のうろこ模様」が観察

される.セルサイズとは,このうろこの伝ば方向に直

角な方向の大きさと定義する.セルサイズは,初期圧

が低くなるほど,また,混合気が過濃または希薄にな

るほど大きくなる.セルの縦横比は,ほぼ, 1:1.5で,

表1実験条件

Driver Gas Hydrogen-Oxygen Mixture

*　= 1, 53.3　kPa.

Test Gas Hydrogen-Oxygen Mixture

≠　=　0.2, 0.3, 0.4, 0.5,

0.6, 0.7, 0.8, 0.9,

1.0, 1.1, 1.2, 1.3

1.4, 1.5, 1.7, 1.8

2.0, 2.2, 2.4, 2.5

20.0 kPa　≦po≦101.3　kPa
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(a) ♂-0.7,♪4-53.3kPa

(C) ¢-0.4,♪'。-24.OkPa
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(b) ≠-0.7,l。-16.OkPa

(d) 0-1.4,6。-24.OkPa

図2　すす模様

これは,混合気のパラメータにより微妙に変化する.

3・2　定常性　今回測定されたセルサイズは,す

べて定常なデトネーションのものであるが,これらの

デトネーションの定常性の確認は主に伝ば速度から行

った.図3は代表的な伝ばマッハ数の変化を示す.伝

ばマッハ数は,隣接する2測定区間のデトネーション

波面の到達時間差より求めた区間平均速度を,前方媒

質の音速で除したものである.今回測定された混合気

の範囲では,すべて図3に示すような十分定常なデト

ネーション波を得られることを確認した.

3・3　圧力波形　　図4にデトネーション波の圧力

波形の代表的な例を示す.測定点は被駆動管後端より

300mmの位置である. 2回めの立上りは,管端から

の反射波によるものである.当量比が大きいほど伝ば

速度が大きく反射波の到達も遠くなることがわかる.

どの場合にも先頭波面近傍に最高200kHz程度の振

動がみられ,センサの共振周波数が500kHzである

から三次元構造による影響と思われるが,今回の測定
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図3　伝ばマッハ数の変化

範囲では圧力振動からセルサイズを推定するにはセル

の大きさが小さ過ぎ測定精度からみて困難であると・思

われる.

3・4　セルサイズに対する初期圧力の影響　図5

は測定されたセルサイズと初期圧の関係をいくつかの

当量比について示したものである.図5 (a)は希薄側,
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図5(b)は過渡側である.これから, )は,ほぼPa "(α

は宝数)に比例し, αは約1.2であることがわかる.若

干のばらつきは,セルサイズ測定の際の平均のとり方

などによるものと考えられる.

3・5　セルサイズに対する当量比の影響　　これま

での燃料一空気系の測定(l)では,安全工学的な見地か

(a) ≠-0.7,カ,-40.OkPa

(c) 0-0.2,A,-80.OkPa

ら,大気圧でのセルサイズの値を問題としており,デ

ータもまとめられている.そこで,本研究でも比較の

ため,図5から大気圧でのセルサイズを外挿し,当量

比を横軸にプロットしたものが図6である. 0印でプ

ロットされているものが本実験で得られた結果であ

り, ¢-0.7で極小値をもつU字形曲線を描く. □印で

(b) (4-0.7,A>-16.OkPa

図4　圧力波形

(d) め-2.0,Sォ-64.OkPa
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図5　セルサイズに対する初期圧の影響
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示されているのは, Knystautasら(1)による水素丁空気

系デトネーションセルサイズの結果であり,こちらは

≠-1で極小値をもつU字形曲線を示すことがわか

る.すなわち酸素-水素系デトネーションセルサイズ

は,やや希薄側で極小値をもち,水素-空気系の場合の

それと異なることがわかった.実線で示されているの

は, Westbrookl'により計算されたデトネーション波

面における誘導帯長さを, Shchelkin-Troshirrによ

って提案されたセルサイズと誘導市長さとの比例関係

A-Alから計算して求めたセルサイズである.ここで

lは誘導帯長さで, Aは比例定数である. Aの値は,

実験点から求められ,本実験の場合極小値,すなわち

♂-0.7での値から求められ, ,4-23.3となった.また

水素-空気系の場合, Aの値は　6-1の実験値より求

められ, ,4-52.2となっている.これらAの値は,燃

料によって異なっていることが知られているが,酸化

剤の違いによっても異なることがわかった.これら計

算によるセルサイズと,実験によるものとを比較する

と,空気の場合も酸素の場合もほぼ良い一致をみてい

るといえるが,実験は,ともに過渡側でどちらかとい

えば上に凸の曲線を描いていて,計算値に対して同じ

ようなずれをみせていることが特徴である.また酸素

-水素混合気のセルサイズの極小値を得る当量比の値

は,実験で¢-0.7,数値計算によると¢-0.75とな

り,これは水素-空気系での場合(実験¢-1.0,計算¢

-1.2　よりもよく一致していることがわかる.

3・6　臨界開始エネルギ-の推定　　球面デトネー

ション波の臨界開始エネルギーが誘導反応帯長さの三

乗に比例することは, Zeldovichにより提案され,

0　　　　　　1　　　　　　　2　　　　　　　3

Equivalence Ratio <p

図6　当量比とセルサイズの関係
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「Zeldovichの臨界条件(Criterion)」として知られてい

る　Lee(eは,爆風理論を用いて,この条件を理論的に

補弓負し,

Ec-k,pJVc/+¥学y+i〆・1 ・　　-( 1 )
なる公式を導いた.ここに, kjは形状によるパラメー

タO'-0で1, ;-lで2ir, j-2で47r), poは初期密度,

Iは無次元化された爆風内部のエネルギーで混合気の

比熱比γが1.4のとき, ;-0で1.212, j-¥で0.626,

j-2で0.423という値を取る　Vc,は,チャップマン-

ジュゲ理論による定常伝ば速度, rは化学的特性時間

であり, Zeldovichの条件では誘導反応時間を取って

いる.Leeは, rとして波面が一つのセルを形成する時

間をとり,近似的に

2A

LI~ i

と置き,式(1)に代入することにより, i-2の場合,

Ec-5007rrpoIMcj A3 -　　　　　　　　　　3

という公式を示している. Leeは,これ以外にも次に

掲げる二つの公式を提案している.

Ec-豊舞蟹　　　　　・( 4 )

Ec-豊TT/poIMc/A3　　　　( 5 )
これらの公式は, Matsui-Lee"'による臨界管径dcと

)の関係,

dc-13A

を基礎にしており,係数はこの関係に依存する.式

(3)-(5)はすべてEc-McjA3という関係を満たし

ている.各当量比に対して測定されたJlと平衡計算に

よって得られるMcJよりMc;2A3を計算し,最小値で
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図7　当量比と臨界開始エネルギーの関係



3564 酸水素混合気のデトネーションセルサイズ,誘導帯長さと臨界開始エネルギーの関係

表2　臨界開始エネルギーの最小値

Eq.(3)　at　≠　　0.70　　　: 2.58:

Eq.(4)　at　≠　=　0.70　　: 0.33J

Eq.(5)　at　≠　=　0.70　　　: 0.71 J

満atsui and Lee at　≠　=　0.75　　　: 1.68J

正規化した値を図7中の○印で示す. ▲印は,

Matsui-Lee"による臨界管径法によって得られた値

である.このように異なる二つの方法で傾向的に一致

する結果を得られたことは)の測定が臨界開始エネ

ルギーの推定に有用であることを示している.定量的

にはLeeの提案した上記の3式を極少値で比較する

と表2のようになる.Leeは水素-空気系に対しこれら

3式を比較し式(5)が最も実測値に近いことを示して

いる.表2の結果では,水素-酸素系に対しては式(3)

が最も臨界管径法による測定に近い値を示している.

このような比較は,おのおのの式の由来を十分比較検

討して議論すべきであるが,用いている数値パラメー

タの妥当性から考えると式(3)は,式(2)に用いられ

ているセルの縦横比2に依存しており,式(5)は式

(6)に現れる13に依存する.後者は混合気の組成によ

らない定数と考えられているのに対し前者は混合気の

条件によって微妙に変化する変数である.実際,前述

したように本実験条件ではセルの縦横比は約1.5であ

り,式(3)から計算したEcが臨界管径法による値と

一致するように縦横比を求めると約1.7となる. Lee

による水素-空気系のデータについても同様なことが

いえ,縦横比を現実的な値にすれば式(3)も妥当な数

値を予測することができる.

4.結　　　論

すす膜法により内径30mmの円管を用いて酸素-

水素混合気のデトネーションセルサイズを初期圧と当

量比をパラメータとして測定した結果以下のような知

見を得た.

(1)デトネーションセルサイズは,当量比0.2か

ら2.5までの範囲においては,初期圧のほぼ1.2乗に

逆比例する.

(2)大気圧以下のセルサイズを大気圧へ外挿して

得られたセルサイズは水素一空気系が1.0付近で極少

値をとるのに対し水素-酸素系では,当量比0.7付近

で極小値をとる.

(3)初気圧が大気圧の場合のセルサイズは, West-

brookによって計算された誘導反応帯長さにほぼ比

例し,比例定数は約23.3である.

(4)強い爆風理論に基づくLeeによる臨界開始

エネルギーとセルサイズの関係式は,セルの縦横比を

正しく評価すれば定量的にも良い予測値を与えること

ができる.

おわりに,本研究を行うに当たりご援助を賜った日

本証券奨学財団と実験およびデータ整理にあたった諸

井定幸君〔日本電気(樵)勤務〕に心より謝意を表する.
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