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tensitidten betrdgt ohne Absorptionseffekte bei LII-Bildern weniger als 10%, bei Rayleigh
Bildern sogar weniger als 6%, was auf den verminderten Anteil von detektiertem Flammenei-
genleuchten zurlickzufiihren ist. Rayleigh- und LII-Bilder wurden durch Kalibration (Kapitel
3.8) absoluten MessgroBBen zugeordnet, alle LIF-Bilder wurden qualitativ betrachtet. Der
Kalibrationsfehler der Rayleigh-Messungen liegt aufgrund des geringen Rayleigh-
Streuquerschnitts von Luft bei etwa 15%. Der Kalibrationsfehler der LII-Messungen wurde in
Kapitel 3.8 diskutiert. Unkorrigierte Absorptionseffekte bewirken beim Auftreten von Ruf}
einen zusidtzlichen Signalverlust, der von 30% in LII-Bildern (1064 nm Anregung) bis zu 80%

in Rayleigh-Bildern (532 nm Anregung) reichen kann.

Die in Kapitel 3.6 beschriebenen Spektrometermessungen wurden wie folgt bearbeitet: Die
Wellenlédngenachse der Spektrometerbilder wurde mithilfe der charakteristischen Spektralli-
nien einer Quecksilberdampflampe kalibriert. Die relativen Puls-zu-Puls-Schwankungen der
Laserenergien wurden fiir jedes Einzelbild individuell kompensiert. Ebenso wurde die Emp-
findlichkeit des Bildverstéirkers beriicksichtigt. Wie oben wurden wesentliche Betriebsdaten
der Messung als Attribute in den Einzelbildern gespeichert. Da sich der Hintergrundbeitrag
auf elastisch gestreutes Laserlicht beschrinkte, konnte auf eine Hintergrundsubtraktion
verzichtet werden. Die Spektren des Flammeneigenleuchtens wurden im Rahmen dieses
Experiments nicht zur Bildkorrektur verwendet, sondern als eigenstindige Messergebnisse
betrachtet. Spektrometer und Kamera besitzen unterschiedliche Empfindlichkeiten fiir ver-
schiedenen Wellenldngen. Die detektierten Spektren wurden daher mit einer spektralen
Resonanzfunktion multipliziert, welche die wellenldngenabhidngige Detektionsempfindlich-
keit des Spektrometers und der Kamera widerspiegelt (Herstellerangaben). Die spektrale
Auflésung der Messungen betrug 6 nm (FWHM). Wéhrend alle anderen in dieser Arbeit
verwendeten Messverfahren eine orts- und zeitaufgeloste Untersuchung des Dieselsprays
ermoglichten, liegt bei den Spektren eine Zeit- und Wellenldngenauflosung vor. Die Spektren
wurden iiber die vertikale Ortsachse der Spektrenbilder integriert. Bei der Interpretation der
Spektren in Kapitel 5.2 musste daher beriicksichtigt werden, dass sich der ausgeleuchtete Teil
des Sprays von Beginn der Injektion bis zum Erreichen des quasi-stationdren Zustandes
verdnderte. Das Spray wandert mit der Zeit von oben in den Beobachtungsraum, was zu

einem sukzessiven Anstieg der detektierten Signalintensitit fiihrte.
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Auf den naturgemil intensitdtsschwachen Bildern der an das Spektrometer gekoppelten
ICCD-Kamera machte sich eine Netzstorung der Kameraelektronik bemerkbar. Diese konnte
experimentell nicht abgeschirmt werden. Die periodische Stérung entlang der Wellenlédngen-
achse, welche der Ausleserichtung des Kamerachips entspricht, lieBen sich durch einen
Fourier-Frequenzfilter (Kurzpassfilter) ddmpfen. Doch eine storungsfreie Darstellung der
Spektren wurde erst durch Selektion phasengleicher Messpunkte entlang der Wellenldngen-
achse und eine auf diese Punkte beschrinkte Darstellung der spektralen Kurven moglich. Da
die beobachteten Emissionsspektren keine schmalbandigen Strukturen aufwiesen, trat dabei

kein Informationsverlust auf.

Der beobachtete Wellenldngenbereich vieler Spektren lie8 sich nicht durch eine einzige
Spektrometereinstellung abdecken. Das Spektrometer wurde vielmehr sukzessive auf ver-
schiedene Wellenlédngen zentriert. Diese Teilspektren wurden anschlieBend zu einer Einheit
zusammengefiigt, am Uberlapp der Teilspektren ldsst sich die Reproduzierbarkeit der Mes-
sungen erkennen (siche Spektren in Kapitel 5.2). Bei der Auswahl von phasengleichen Ein-
zelpunkten wurden auf der Wellenlédngenachse dquidistante Messpunkte selektiert. Im zweiten

Teilspektrum musste dabei gegebenenfalls linear interpoliert werden.

Zur Bestimmung der UV-Absorptionsquerschnitte in den Stowellenexperimenten an der
Stanford University (Abschnitt 3.10.1) wurden von den =zeitaufgeldsten Bildern des
Spektrographen, welche die Tracer-Inertgas-Fiillung des StoBrohrs unmittelbar nach der
zweiten StoBwellenfrontfront abbilden, zunidchst das Dunkelbild der Kamera (kameraelektro-
nisches Untergrundrauschen) und ein am evakuierten StoBrohr aufgenommenes Hintergrund-
bild subtrahiert. AnschlieBend wurden gemi3 Abbildung 3.14 Schnitte entlang der Wellen-
langenachse und der Zeitachse ausgewertet, welche die Absorptionscharakteristik des Tracers
bzw. dessen Lebensdauer unter Hochtemperaturbedingungen représentieren. Zur Verminde-

rung von Signalrauschen wurde der gleitende Durchschnitt dieser Kurven berechnet.

Aus den korrigierten Bildern liefen sich weitere GroBen ableiten. Der RuB3partikelgroBBenpa-
rameter Dgs; wurde nach Gleichung 4.10 punktweise aus den Rayleigh- und LII-Signalen

errechnet:

IRayleigh (x7 y)

Dg;(x,y) =3
o 1, (x,y)

(Gleichung 4.10)
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Aus den Bildern des fliissigen Spraykerns an Position 1 unmittelbar unter der Injektionsdiise
(Mie-Streuung) lieBen sich Spraywinkel « und Eindringtiefe S des Spraykerns bestimmen.
Dazu wurde zundchst das Mie-Signal iiber einen Schwellwert vom Bildhintergrund getrennt.
Der Spraywinkel wird durch zwei von der Injektionsdiise ausgehende Tangenten an die
beiden Flanken der breitesten Stelle des fliissigen Spraykerns eingeschlossen. Die Eindring-
tiefe wurde als die Bildzeile definiert, mit der von der Diise aus gesehen 90% der Mie-

Signalflache abgedeckt werden [137].

Als Auswertungsplattform dienten die Softwarepakete DaVis von LaVision und Heurisko von
Aeon, die sich durch C-dhnliche Makrosprachen steuern lieBen. DaVis erlaubte sowohl die
Einbindung von Heurisko Routinen, als auch die Ansteuerung von externen DLLs in C++.
Dadurch lie sich ein hoher Grad an Automatisierung bei der Auswertung der mehr als
110.000 Einzelbilder erreichen. Die einzelnen Auswertungsschritte wurden in Unterfunktio-
nen gekapselt. Uber eine grafische Benutzerschnittstelle wurden jeder Messserie die ge-
wiinschten Korrekturfunktionen mit den benétigten Korrekturparameter, wie beispielsweise
Hintergrundbilder, Bildattribute und Laufbereich der Bildindizes zugeordnet (siche An-
hang A2). Es wurde fiir jede Messserie eine Metaskriptdatei erstellt, welche die Korrektur-
funktionen aufruft und die sequenzielle Ubergabe der zu korrigierenden Bilder von einer
Funktion an die folgende regelt. Der selbst geschriebene Programmcode zur Bildnachbearbei-
tung wurde auf Laufzeit optimiert. Fiir jede Gesamtverarbeitung der LII- und Rayleigh-Bilder
aus Kapitel 3.4 war eine Laufzeit von ca. 145 Stunden, zur Auswertung der LIF-Messungen

aus Kapitel 3.5 waren 50 Stunden notwendig (1,8 GHz CPU).
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5 Ergebnisse

5.1 Uberblick

Die Ausbreitung, Verdampfung und Verbrennung eines Dieselsprays wurden experimentell
an einer Hochdruck- und Hochtemperatur-Zelle unter motortypischen Bedingungen unter-
sucht. Dabei kam eine Vielfalt laserdiagnostischer Techniken zum Einsatz, die eine Ortlich
und zeitlich aufgeldste Messung von Treibstoffdampfverteilung, RuBlkonzentration, RuBparti-
kelgroBe, NO-, PAH- und Formaldehyd-Konzentration in geziindeten und ungeziindeten
Dieselsprays ermdglichte. Bei diesen laseroptischen Verfahren handelte es sich um planare
Rayleigh-Spektroskopie (Rayleigh-Streuung), planare laserinduzierte Inkandeszenz (LII) und
planare laserinduzierte Fluoreszenz (LIF) an den Spezies NO, PAH und HCHO und an dem
Tracer 5-Nonanon. RufBlvolumenbruch, Treibstoffdichte via Rayleigh-Lichtstreuung, NO-
Konzentration und die RuBpartikelgroBe Ds; wurden simultan gemessen. Ebenso wurden die
Konzentrationen an HCHO, PAH und Treibstoff (via Tracer-LIF an 5-Nonanon) simultan
abgebildet. Rayleigh- und LII-Messungen erfolgten quantitativ. Alle Messungen wurden an
mehreren Messpositionen zeitaufgelost unter Variation verschiedener experimenteller Para-
meter durchgefiihrt, wie Druck, Temperatur, Injektionsdruck, zeitlicher Steuerung der Injekti-

on, Typ der Einspritzdiise und Sauerstoffkonzentration in der Verbrennungskammer.

Zunichst werden in Kapitel 5.2 grundlegende Befunde iiber die eingesetzten spektroskopi-
schen Techniken zusammengefasst. Dazu gehoren die spektralen Emissionscharakteristika
des Dieselsprays bei verschiedenen Versuchsbedingungen, Treibstoffen und unterschiedlichen
Anregungswellenldngen aus ergéinzenden Spektrometerexperimenten und die Ergebnisse der
StoBwellenversuche. Kapitel 5.3 vergleicht zwei alternative Verfahren zur Bestimmung der
Treibstoffdampfverteilung vor der Ziindung. Die Treibstoffverteilung wurde statistisch
ausgewertet. Die mit der heilen Verbrennung einhergehende Rufbildung wird in Kapitel 5.4
untersucht. Die Ziindprozesse der kalten und heiflen Verbrennung werden anschlieBend
aufbauend auf den gewonnenen spektroskopischen Befunden in Kapitel 5.5 analysiert. Darin
wird auch die durchgefiihrte Formaldehyd-Diagnostik behandelt. Ein gesondertes Kapitel ist
dem Nachweis von NO gewidmet (5.6). Kapitel 5.7 analysiert Trends der Messgréflen bei

Variation der experimentellen Parametern. Experimentelle Messergebnisse und physikalische
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Modellrechnungen werden in 5.8 miteinander verglichen. SchlieBlich behandelt Kapitel 5.9

die datengetriebene Modellierung des Dieselsprays mittels Data Mining-Werkzeugen.

5.2 Spektrale Emissionscharakteristik des Dieselsprays

Um einen tieferen Einblick in die spektroskopischen Prozesse zu erhalten, die den in Kapitel
3.4 und 3.5 beschriebenen Messungen zugrunde liegen, wurden vorab ergidnzend spektral
aufgeloste Messungen durchgefiihrt, die in Kapitel 3.6 und Kapitel 4.6 beschrieben wurden.
Diese Messungen dienten zum einen der Uberpriifung der Anregungs- und Detektionsschema-
ta, die in den simultanen Rayleigh-, LII- und NO-LIF-Experimenten (Kapitel 3.4) und in den
simultanen HCHO-LIF- und Tracer-LIF-Experimenten (Kapitel 3.5) gewidhlt wurden, beziig-
lich Auffélligkeiten an Untergrund- und Interferenzeffekten. Mdgliche vom Detektionszeit-
punkt abhidngige Untergrundsignale wurden aufgeklért und charakterisiert. Zum anderen
wurde durch die spektral aufgeldsten Messungen eine Untersuchung der Fluoreszenzeigen-
schaften des neuen Kraftstoffmarkers 5-Nonanon unter motortypischen Bedingungen ermdog-
licht. Die spektralen Untersuchungen wurden folglich unter den gleichen Versuchsbedingun-
gen wie die Experimente in Kapitel 3.4 und 3.5 durchgefiihrt. Die spektral aufgeloste Analyse
der Rayleigh- und NO-LIF-Prozesse erfolgte wie in Kapitel 3.4 im Experiment mit reinem n-
Decan-Kraftstoff nach Anregung durch 532 nm bzw. 248 nm (NO-resonant). Die spektral
aufgeloste Analyse der 5-Nonanon-Fluoreszenz erfolgte wie in Kapitel 3.5 in Sprays aus
dotiertem Kraftstoff (10 Vol% 5-Nonanon und 90 Vol% n-Decan) nach Anregung bei
276 nm. Wihrend alle anderen in dieser Arbeit verwendeten Messverfahren eine orts- und
zeitaufgeldste Untersuchung des Dieselsprays ermoglichten, liegt bei den Spektren eine Zeit-
und Wellenlingenauflosung vor. Uber die eindimensionale Ortskoordinate der Spektren

wurde wegen geringer Signalstirken in den Einzelbildern integriert.
5.2.1 Spektrale Untersuchungen in Sprayflammen aus reinem n-Decan

Die spektral aufgeldsten Messungen in Sprays aus reinem n-Decan dienten der Uberpriifung
der Anregungs- und Detektionsschemata, die in den simultanen Rayleigh-, LII- und NO-LIF-
Experimenten (Kapitel 3.4) gewdhlt wurden. Wie in diesen Experimenten wurde durch NO-
resonanten Laserpulsen bei 248 nm und bei 532 nm angeregt. Mdgliche vom Detektionszeit-
punkt abhédngige Untergrundsignale wurden aufgeklirt und charakterisiert. Abbildung 5.1

verschafft einen ersten Uberblick iiber die Emissionscharakteristika des brennenden Sprays.
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Sie zeigt die Emissionsspektren unter Referenzbedingungen 4,5 ms nach der Injektion. Zu
diesem Zeitpunkt ist die quasi-stationdre Diffusionsflamme (vgl. Kapitel 2.4) des Sprays voll
ausgebildet. Links sind die Emissionsspektren des Flammeneigenleuchtens ohne Laseranre-
gung und das Spektrum nach NO-resonanter Anregung bei 248 nm abgebildet. Das Flam-
meneigenleuchten bildete zwei Banden aus, eine kurzwellige, schwache um 325 nm (auf der
gegebenen Skala nur schwach erkennbar) und eine langwellige, starke, bei Wellenldngen
grofer als 400450 nm. Bei Anregung mit 248 nm trat ein zusétzliches kurzwelliges Signal
zwischen 250-370 nm und ein zusétzliches langwelliges Signal jenseits 400450 nm auf, die
sich vom Lumineszenzhintergrund abhoben. Das Emissionsspektrum bei 532 nm Anregung
zeigte erwartungsgemal kein LIF-Signal und wurde allein durch das Flammeneigenleuchten
bestimmt. Die hier beobachteten Emissionsbanden werden weiter unten an detaillierteren
Messungen nidher diskutiert. Die drei dargestellten Messungen unterschieden sich in der
Gastemperatur innerhalb der Zelle. Diese technisch bedingten Temperaturdifferenzen (vgl.
Kapitel 3.6) beeinflussten die Intensitit des Flammeneigenleuchtens sichtbar stark. Dies
beeintrachtigte jedoch nicht die qualitativen Zielsetzungen der Untersuchung. Aus diesem
Befund lief3 sich die Notwendigkeit einer genauen Temperaturkontrolle wihrend der Messun-
gen ableiten. In den folgenden Messungen der vorliegenden Arbeit (siche ab Abschnitt 5.2.2)
wurden zudem Lumineszenzmessungen nicht mehr separiert, sondern unmittelbar vor oder
nach der zu vergleichenden Messreihe zeitnah ausgefiihrt, was den Einfluss von Temperatur-
schwankungen auf das detektierte Flammeneigenleuchten erfolgreich unterdriickte (vgl.
Kapitel 4.6). Dariiber hinaus wurden dieselben Belichtungszeiten wie in den korrespondieren-
den laserangeregten Messungen verwendet, um Vergleichbarkeit herzustellen.Abbildung 5.2
gibt zeitlich aufgeloste Emissionsspektren des brennenden n-Decan-Sprays wieder. Die obere
Zeile zeigt Flammeigenleuchten ohne Laseranregung, die untere Zeile NO-resonante Anre-
gung bei 248 nm. Man erkennt die zeitliche Zunahme des Flammeneigenleuchtens in der
kurzwelligen Bande von 250-370 nm und der langwelligen Bande iiber ca. 400 nm (obere
Zeile). Kurz nach der Injektion war im Bereich 250-370 nm nur minimales Flammenleuchten
zu detektieren. Um 450 nm war jedoch auch zu frithen Zeitpunkten ein Signal feststellbar. Im
langwelligen Bereich trat vor allem zu spéten Zeitpunkten eine weitere, starke Emission auf.
Ebenfalls im langwelligen Bereich war zu friihen Zeitpunkten zudem eine vergleichsweise
kleine, aber signifikante Signalzunahme um 620 nm zu erkennen (Abbildung 5.2 oben rechts).

Nach Laseranregung bei 248 nm (untere Zeile) fiel der verglichen mit dem Flammeneigen-
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leuchten flachere Anstieg der langwelligen Emission auf. Bei 248 nm und bei 496 nm wurde
elastisch gestreutes Laserlicht erster und zweiter Ordnung detektiert. Ein GroBteil des elasti-
schen Streulichts wurde jedoch durch einen 248 nm Reflektionsfilter unterdriickt. Nach

Laseranregung zeigten sich zusdtzliche Emissionen bei 230-290 nm und bei 320420 nm.
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Abbildung 5.1: Emissionsspektren der n-Decan-Sprayflamme unter Referenzbedingungen
4,5 ms nach Injektion. Links: Ohne Laseranregung (Flammeneigenleuchten) und Anregung
bei 248 nm, Unterdriickung von Streulicht bei 248 nm durch einen schmalbandigen dielektri-
schen Spiegel (0°). Rechts: Anregung bei 532 nm, Detektion durch einen 532 nm 45°-
Reflektionsfilter. Kleine, technisch bedingte Temperaturschwankungen zwischen den drei
dargestellten Messserien beeinflussten die Signalstirke des Flammeigenleuchtens sichtbar

stark.

Sowohl die oben beschriebenen kurzwelligen Emissionen als auch die langwelligen Emissio-
nen verhielten sich zeitlich dynamisch. Vier weitere Auftragungen bei konstanter Detekti-
onswellenldnge verdeutlichen dies (Abbildung 5.3). In der oberen Zeile dieser Abbildung sind
wieder natiirliches Flammeneigenleuchten, in der unteren Zeile die NO-resonante Laseranre-
gung um 248 nm dargestellt. Die natiirlichen Emissionen der Flamme (obere Zeile) bei
327 nm und bei 357 nm nahmen mit der Ziindung des Sprays nach etwa 2,5 ms sprunghaft zu
und blieben bis zum Ende der Injektion auf diesem erhohten Intensitdtsniveau. Die langwelli-
ge Emission (hier aufgetragen bei 657 nm) gewann erst spét an Intensitit und erreichte ihr
Maximum erst zum Ende der quasi-stationdren Phase der Sprayverbrennung. Bei UV-

Anregung um 248 nm (untere Zeile) verhielt sich die langwellige Emission dhnlich, wiahrend
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die kurzwellige Emissionen bei 230-370 nm schon sehr frith mit dem Beginn der Injektion
steil anstiegen und nach Beginn der Ziindung einen Teil ihrer Intensitdt wieder verloren
(Abbildung links unten). In diesem Wellenldngenbereich lag zum einen eine Bande zwischen
230-290 nm vor mit Maximalintensitidt um 2,0 ms und einem lokalen Minimum bei 3,5 ms.
Daneben traten eine Bande um 360 nm, die etwa 2,5 ms nach Injektionsbeginn Maximalinten-

sitdt erreichte, und eine Bande um 4,0 ms bei 320 nm auf, welche sich gegenseitig iiberlapp-

ten.
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Abbildung 5.2: Zeitabhingigkeit der Emissionsspektren des brennenden n-Decan-Sprays unter
Referenzbedingungen von 0,5 bis 6,0 ms nach Injektionsbeginn. Obere Zeile: Flammeneigen-
leuchten ohne Laseranregung filir kurze (links) und fiir lange (rechts) Wellenldngen. Untere
Zeile: NO-resonante Anregung bei 248 nm. Die Intensititsskalen oben sind mit den Skalen

unten nicht vergleichbar.
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Abbildung 5.3: Auftragungen der Signalintensitidten aus Abbildung 5.2 bei konstanten Detek-

tionswellenlédngen gegen die Zeit nach Injektionsbeginn. Obere Zeile: Flammeneigenleuchten

ohne Laseranregung fiir kurze (links) und fiir lange (rechts) Wellenldngen. Untere Zeile: NO-

resonante Anregung bei 248 nm. Die Intensititsskalen oben sind mit den Skalen unten nicht

vergleichbar. Details sieche Text.

Die beobachteten Signalbanden lassen sich wie folgt interpretieren. Die spéten, langwelligen

Emissionen im Flammeneigenleuchten konnen im wesentlichen auf von Ruf} emittierte

Schwarzkdrperstrahlung zuriickgefiihrt werden (sichtbares, orange-gelbes Flammenleuchten).

Obwohl sich Rufl unter Referenzbedingungen in den durchgefiihrten LII-Experimenten

bereits ab 2,5 ms beobachten liel (vgl. Kapitel 5.4), erreicht die langwellige Emission erst

nach 4,5 ms signifikante Stirke und erreicht zum Injektionsende hin ihr Maximum, wenn die

Ruf3partikel ihre Maximaltemperatur erreichen. Zur kurzwelligen Emissionsbande des Flam-

meneigenleuchtens von 290-360 nm bei spédten Zeitpunkten trigt dagegen OH bei (stdrkste
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Emission bei 310 nm), das in der heilen Verbrennungsphase gebildet wird. Zu frithen Zeit-
punkten leuchtet die Flamme um 450 nm. Diese Bande ist konsistent mit den Emissionscha-
rakteristika von CH und Formaldehyd. Das stérkste Emissionsband von CH tritt bei 430 nm
auf, ein zweites starkes Band bei 390 nm. CH besitzt eine Vielzahl schwicherer Emissions-
banden, die ebenfalls im Bereich des detektierten Signals liegen. Formaldehyd besitzt eine
Reihe von Banden zwischen 340 nm und 520 nm, wobei die stirksten Emissionen zwischen
368 nm und 470 nm auftreten [27]. Moglicherweise emittiert hier auch C,, welches starke
Emissionsbander nahe 470, 516 und 560 nm besitzt, wobei das (0,0) Band bei 516 nm am
stiarksten ist [85]. Formaldehyd dient als Indikator fiir die erste, kalte Ziindstufe. Kalte
Verbrennung tritt unter Referenzbedingungen demnach schon friith nach Beginn der Injektion
auf. Nach der heilen Ziindung wird Formaldehyd schnell abgebaut. Dies ist in der gegebenen
zeitlichen Auflosung allerdings nicht zu beobachten, da die Bande um 450 nm bald nach der
zweiten Ziindung vom RuBleuchten iiberdeckt wird. Im langwelligen Bereich ist zu frithen
Zeitpunkten bereits vor der heiflen Ziindung eine vergleichsweise kleine, aber signifikante
Signalzunahme um 620 nm zu erkennen. Eine wahrscheinliche Erklarung dafiir ist eine HCO-
Emission, welche Gaydon [138] als Ursache fiir die Chemilumineszenz von Kohlenwasser-
stoffen im Bereich von 520-650 nm vermutete. Es ist wahrscheinlich, dass auch bei spéten
Zeitpunkten CH- und C,-Emissionen auftreten. Thre Intensitdt wire aber vergleichbar niedrig
wie die von OH und sie werden somit vom zu diesem Zeitpunkt dominierenden Ruflleuchten

uberdeckt.

Zusitzlich zu den Banden der Lumineszenz tritt bei Laseranregung durch 248 nm eine friihe
Bande um 360 nm und eine spiate Bande um 320 nm auf, die sich gegenseitig liberlappen. Bei
der frithen Bande, die etwa bis 3,5 ms sichtbar ist, muss es sich entweder um UV-angeregte
Produkte der kalten Verbrennung handeln, die bei der heilen Ziindung ab etwa 2,5 ms ab-
brennen, und/oder aber um Verunreinigungen des Treibstoffsystems mit fluoreszierenden 5-
Nonanon Riickstinden. Zudem tritt ein weiteres Signal um 320 nm auf. Hier liegt vermutlich
wieder ein schwacher Beitrag der OH-Lumineszenz vor, zumindest bei spiten Zeiten. Doch
aufgrund der relativ hohen Intensitét ist zudem von einem LIF-Beitrag von UV-angeregten
Verbrennungsprodukten auszugehen. Im Bereich 230-290 nm treten LIF-Emissionen von NO
und moglicherweise auch von heilem CO, auf. Abbildung 5.4 zeigt einen Vergleich der LIF-

Emissionsbande am brennenden Spray aus n-Decan zwischen 230 und 290 nm (NO-resonante
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Anregung bei 248 nm) aus Abbildung 5.3 mit einem simulierten NO-Emissionsspektrum (vgl.
[26]) und einem experimentellen CO,-Emissionsspektrum (vgl. [139,140]). Die Simulation
der NO-Emission und das an der n-Decan-Sprayflamme gemessenen Spektrum stimmen

qualitativ gut iiberein.

50 — — NO-Emissionsspektrum (simuliert)
— — = CO,-Emissionsspektrum (experimentell)
—&— n-Decan-Sprayflamme nach 2,0 ms

40 4

30+

Intensitat [w. E.]
S
|

200 220 240 260 280 300

Wellenlange [nm]
Abbildung 5.4: Vergleich der LIF-Emissionsbande an einer n-Decan-Sprayflamme zwischen
230 und 290 nm (NO-resonante Anregung bei 248 nm) aus Abbildung 5.3 unter Referenzbe-
dingungen mit einem simulierten NO-Emissionsspektrum (vgl. [26]) und einem experimentel-

len CO,-Emissionsspektrum (vgl. [139,140]) einer Methan/Luft-Flamme unter 60 bar. Fiir das

Spektrum an der Sprayflamme gilt eine andere Skalierung.

In den zweidimensional abbildenden Rayleigh-Messungen (Anregung bei 532 nm, Detektion
durch einen Bandpassfilter 532+5 nm) wurde nach der heilen Ziindung ein zeitabhéngiger
Untergrund aus Flammeneigenleuchten von unter 5% der gesamten detektierten Signalintensi-
tat festgestellt. In den LII-Bildern (Anregung bei 1064 nm, Detektion durch einen Bandpass-
filter 400+£15 nm) waren es bis zu 10%. Diese Interferenzen konnten im Mittelwert durch
Subtraktion von zeitnah aufgenommenen Bildern des Flammeneigenleuchtens unter identi-
schen Detektionsbedingungen korrigiert werden (vgl. dazu Kapitel 4.6). Mit diesen Rayleigh-
und LII-Messungen interferierende Fluoreszenzprozesse konnen nach obigen Befunden
ausgeschlossen werden. Das blauverschobene NO-LIF-Signal zwischen 220 und 240 nm
muss jedoch wie in Abschnitt 3.4.2 beschrieben sauber vom spektral nahe gelegenen elasti-

schen Streulicht des 248 nm Lasers separiert werden. Thermisches NO wird vergleichsweise
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langsam gebildet und wurde von Dec [79] erst spit in der Diffusionsflamme des Dieselsprays
vermutet (vgl. Kapitel 2.4). Das stirkste NO-LIF-Signal wurde in der vorliegenden Arbeit
jedoch schon frith um 2,0 ms detektiert. Die NO-LIF-Signalintensitdt zwischen 230-290 nm
durchlief anschlieBend ein Zwischenminimum (Abbildung 5.2 und Abbildung 5.3) und stieg

nach etwa 5,5 ms noch einmal an.
5.2.2 Spektrale Untersuchungen in Sprayflammen aus dotiertem Kraftstoff

Die spektral aufgelosten Messungen an dotiertem Kraftstoff (10 Vol% 5-Nonanon, 90 Vol%
n-Decan) dienten zum einen der Uberpriifung der Anregungs- und Detektionsschemata, die in
den simultanen HCHO-LIF- und Tracer-LIF-Experimenten (Kapitel 3.5) gewihlt wurden.
Vom Detektionszeitpunkt abhidngige Untergrundsignale wurden identifiziert (Sektion a). Zum
anderen wurde durch die spektral aufgelosten Messungen eine Untersuchung der Fluores-
zenzeigenschaften des neuen Kraftstoffmarkers 5-Nonanon unter motortypischen Bedingun-
gen ermoglicht (Sektion b). Die spektral aufgeloste Analyse der 5-Nonanon-Fluoreszenz
erfolgte unter den gleichen Versuchsbedingungen wie die Experimente in Kapitel 3.5 nach

Anregung bei 276 nm.
a) Emissionscharakteristika

Abbildung 5.5 zeigt die Zeitabhingigkeit der Emissionsspektren der Sprayflamme aus einer
Treibstoffmischung von 10 Vol% 5-Nonanon und 90 Vol% n-Decan. Die obere Zeile zeigt
Flammeigenleuchten ohne Laseranregung, die untere Zeile eine Anregung bei 276 nm. Vier
weitere Auftragungen bei konstanter Detektionswellenldnge verdeutlichen die zeitliche
Dynamik verschiedener Emissionsbanden (Abbildung 5.6). In der oberen Zeile dieser Abbil-
dung ist wieder Flammeneigenleuchten, in der unteren Zeile eine Anregung bei 276 nm

dargestellt
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Abbildung 5.5: Zeitabhingigkeit der Emissionsspektren der Sprayflammen aus dotiertem
Kraftstoff (10 Vol% in 90 Vol% n-Decan) bei 39 bar, 720 K von 0,5 bis 6,0 ms nach Injekti-
onsbeginn. Obere Zeile: Flammeneigenleuchten ohne Laseranregung fiir kurze (links) und fiir
lange (rechts) Wellenldngen. Untere Zeile: 276 nm Anregung. Alle Intensitétsskalen sind

vergleichbar. Details siche Text.

In den Spektren des Flammeneigenleuchtens war im Gegensatz zu den Messungen mit reinem
n-Decan schon friih eine kurzwellige Bande um 325 nm zu beobachten (siche beide Abbil-
dungen links oben), welche mit der Zeit leicht anstieg. Abbildung 5.6 zeigt links oben diesen
ansteigenden Trend trotz der hier vorherrschenden Signalintensitdtsfluktuationen, die darauf
zuriickgefiihrt werden konnen, dass fiir diese Kurve nur 25 statt der sonst liblichen 50 Ein-
zelmessungen zur Mittelung zur Verfligung standen. Zusitzlich zu OH-Emissionen (310 nm)
trat in diesem Wellenldngenbereich wahrscheinlich eine HCO-Emission auf, wie sie in Spek-

tren der kalten Verbrennungsphase zwischen 295 und 360 nm schon héiufig beobachtet wurde
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[138]. Genau wie bei den Sprayflammen aus reinem n-Decan trat um 450 nm ein friihes
Signal auf, das von Formaldehyd- und CH-Emissionen stammt. Im langwelligen Bereich
lieBen sich nach der Ziindung ebenso RuBlleuchten und bereits vor der heilen Ziindung ein

Signalanstieg ab ca. 620 nm (HCO) nachweisen. C,- und CH-Emissionen leisteten nach der

Ziindung vermutlich ebenfalls einen kleinen Beitrag zum Gesamtsignal.
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Abbildung 5.6: Auftragungen der Signalintensititen aus Abbildung 5.5 bei konstanten Detek-
tionswellenlédngen gegen die Zeit nach Injektionsbeginn. Obere Zeile: Flammeneigenleuchten
ohne Laseranregung fiir kurze (links) und fiir lange (rechts) Wellenlingen. Untere Zeile:

Anregung bei 276 nm. Die Intensitétsskalen sind vergleichbar. Details siche Text.

In den Spektren nach Anregung bei 276 nm war eine langwellige Emissionsbande zu beo-
bachten, die nicht wie bei reinen n-Decan-Sprays erst zum Ende der quasi-statischen Diffusi-
onsflamme nach ca. 4,5 ms auftrat, sondern bereits mit der heilen Ziindung stark an Intensitit

gewann (beide Abbildungen rechts unten). Ca. 10% dieses langwelligen Signals im LIF-
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Spektrum ist RuBleuchten (siehe beide Abbildungen rechts oben). Der Hauptteil des Signals
ist jedoch laserinduziert. Dies zeigt sich an einem Intensitdtsvergleich der laserangeregten
Messungen (untere Zeilen) und der Lumineszenzmessungen ohne Laseranregung (obere
Zeilen). AuBBerdem wird die langwellige Emission auch ohne heifle Ziindung beobachtet (vgl.
Niedertemperaturbedingungen von 648 K in Abbildung 5.7). Die Natur dieser starken LIF-
Emissionsbande ist noch ungeklirt. Der Treibstoffmarker 5-Nonanon emittiert um 360 nm,
doch nimmt die Emission um 360 nm nicht wie erwartet mit der heiBen Ziindung durch den
Abbrand des Markers sprunghaft ab, sondern steigt wie auch die Emission um 327 nm zum
Injektionsende hin kontinuierlich an (beide Abbildungen links unten). Wegen der unten niher
beschriebenen thermischen Instabilitit von 5-Nonanon kann vermutet werden, dass hier
Zersetzungsprodukte des Tracers angeregt werden. Weder das vergleichsweise schwache
Eigenleuchten des Treibstoffs (Abbildungen links oben) noch die laserangeregten Emissionen
von reinem n-Decan (Abbildung 5.2 und Abbildung 5.3 links unten) kdnnen dieses Signal

anders erklaren.

In den zweidimensional abbildenden HCHO-LIF-Messungen (Anregung bei 355 nm, Detekti-
on 400+15 nm) und den Tracer-LIF-Messungen (Anregung bei 276 nm, Detektion zwischen
300 und 400 nm) wurde vor der heilen Ziindung kein Signalbeitrag durch Flammenleuchten
detektiert. Bei den Tracer-LIF-Messungen mit langwelliger Detektion (Anregung bei 276 nm,
Detektion iiber 400 nm) wurde in Ubereinstimmung mit den obigen Befunden bereits vor der

heien Ziindung ein natiirliches Flammenleuchten detektiert.
b) Thermische Stabilitat von 5-Nonanon

Abbildung 5.7 stellt die LIF-Signalintensititen in einem Temperaturbereich von 388 bis
733 K (links) und bei verschiedenen Umgebungsdriicken von 27 bis 73 bar (rechts) gegen-
tiber. Eine starke Temperaturabhidngigkeit des LIF-Signals ist zu beobachten und deutet auf
einen thermischen Zerfall des 5-Nonanon Tracers hin, der sich auch in den mit 5-Nonanon
durchgefiihrten Stowellenexperimenten (vgl. Abschnitt 3.10.1) beobachten lie3. Abbildung
5.8 zeigt Absorptionsspektren aus StoBBwellenexperimenten an 5-Nonanon. Bei 890 K (links)
verdnderte sich das Spektrum innerhalb des Beobachtungszeitraumes nicht. Bei 925 K trat
jedoch ab ca. 1,2 ms unterhalb von 240 nm eine verstirkte Absorption auf, was auf Zerfalls-
produkte einer 5-Nonanon-Pyrolyse hindeutet. In den Go&teborger Sprayexperimenten trat

dieser Zerfall 1,5 ms nach Beginn der Injektion schon bei niedrigeren Temperaturen auf
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(Abbildung 5.7 links). Unter Referenzbedingungen (7, = 720 K) erfolgte die Ziindung ab
etwa 2,0 ms nach Injektionsbeginn. Mit zunehmender Temperatur sinkt die kurzwellige LIF-
Emissionsstdarke um 360 nm und die langwellige Emissionsbande iiber 400 nm gewinnt relativ
an Stirke. Das Maximum der kurzwelligen LIF-Bande zeigt bei hohen Temperaturen eine
Blauverschiebung von 370 nm nach 350 nm. Eine exakte Analyse dieser Verschiebung ist bei
der gegebenen spektralen Auflosung schwierig. Ketonische Tracer sind zwar bekannt fiir
temperaturabhéngige Verschiebungen der Absorptions- und Emissionsbanden (vgl. Kapitel
2.1). Doch sind diese Verschiebungen wesentlich kleiner. Es ist wahrscheinlich, dass sich hier

die Fluoreszenzemissionen thermischer Zersetzungsprodukte im Spektrum bemerkbar ma-

chen.
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Abbildung 5.7: Temperatur- und Druckeinfluss des LIF-Signals an dotiertem Kraftstoff
(10 Vol% 5-Nonanon, 90 Vol% n-Decan) nach Anregung bei 276 nm, 1,5 ms nach Injektions-
beginn. Der Beobachtungszeitpunkt liegt fiir alle dargestellten Bedingungen vor der heiflen
Zindung. Links: Variation der Gastemperatur bei konstantem Kammerdruck von 73 bar.
Rechts: Variation des Kammerdrucks bei konstanter Gastemperatur von 357-393 K. Die
druckabhéngigen LIF-Kurven rechts wurden auf die Gasdichte bei 73 bar normiert. Intensitéts-

skalen vergleichbar mit Abbildung 5.5.



5.2 Spektrale Emissionscharakteristik des Dieselsprays 117

0,30 ————F———T——1——T1— 0,6‘..-.-.-.-.
| Zeit h reflekti Schock: T Zei h reflekti Schock:
0,25 | ei na(;ogemes tiertem Schoc 0,5_ ‘ eit naoc‘osrem(: tiertem Schocl |
c —--170ms T 1\ ---1,18ms
§ 020 ] § 041}
5 0,151 - S 0,3 |
3 3
< 0,10 1 - < 0,2
I °
0,05 - " Lo 0,1
0,00_ T T T T T T T ILﬁM 0,0 T T T T T T T T T T T T T
200 220 240 260 280 300 320 200 220 240 260 280 300 320

Wellenlange [nm] Wellenlange [nm]

Abbildung 5.8: Lebensdauer 5-Nonanon in StoBwellenexperimenten. Links bei 890 K, rechts
bei 925 K.

Die LIF-Signalstirken bei verschiedenen Umgebungsdriicken (Abbildung 5.7 rechts) werden
von mehreren druckabhidngigen Faktoren beeinflusst, nimlich von lokaler Treibstoffdampf-
dichte, StoB16schprozessen und Spraygeometrie. Letztere beeinflusst die beobachtbare, Signal
emittierende Sprayquerschnittsfliche. Durch simultan zu den Spektren aufgezeichnete zwei-
dimensionale Rayleigh-Streubilder konnten die gemessenen LIF-Emissionen auf die Treib-
stoffdampfdichte und Sprayfliche der Messung bei 73 bar normiert werden. Es wurde bei
niedriger Temperatur gemessen (357-393 K), um thermische Zersetzung des 5-Nonanon zu
unterdriicken. Dennoch wurde im Beobachtungsvolumen vollstindige Verdampfung erreicht,
wie die simultan aufgenommenen Rayleigh-Streulichtmessungen belegen. Die LIF-
Signalintensitidt nimmt tendenziell mit steigendem Druck leicht ab. Verglichen mit der Druck-
abhingigkeit der laserinduzierten Fluoreszenz anderer Ketone, wie Aceton oder 3-Pentanon
ist diese Abnahme jedoch sehr gering (vgl. beispielsweise [141]). Die bei den vier dargestell-
ten Messreihen leicht verschiedenen Zelltemperaturen (357-393 K) sind zufillig verteilt und
konnen somit nicht fiir den beobachteten Intensititsverlauf verantwortlich gemacht werden.
Wie sich in Abbildung 5.7 links zeigte, ist 5-Nonanon in diesem Temperaturbereich zudem

auch vergleichsweise stabil.

Unter Hochtemperaturbedingungen zeigte sich in den StoBwellenexperimenten eine Ver-

schiebung des Maximums der Absorptionsbande zu lingeren Wellenldngen. Abbildung 5.9
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vergleicht die Befunde am StoBrohr mit den Heidelberger Zellmessungen aus Abbildung 3.4.
Die fiir die StoBwellenexperimente berechneten Absorptionsquerschnitte sind dabei etwa um
Faktor 30 niedriger als in den Heidelberger Zellmessungen. Ursache ist die Annahme zu
hoher Damptkonzentrationen von 5-Nonanon (vgl. Abschnitt 3.10.1). Dennoch ist ein qualita-
tiver Vergleich der beiden Absorptionsspektren in Abbildung 5.9 moglich. Bei Raumtempera-
tur liegt das Absorptionsmaximum von 5-Nonanon-Dampf um 280 nm. In den Heidelberger
Zellexperimenten wurden bei ca. 470 K eine maximale Absorption um 265 nm gemessen. Fiir
hohe, motortypische Temperaturen zeigte sich eine Verschiebung der Absorptionsbande in

den ldngerwelligen Bereich nach ca. 295 nm.
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Abbildung 5.9: Absorptionsspektren 5-Nonanon bei 470 K aus Messungen an der Heidelber-
ger Zelle (links, [109]) und unter motortypischen Temperaturen zwischen 800-950 K aus
StoBwellenexperimenten (rechts). Die blaue Kurve bei 296 K wurde nach Befiillung des

StoBrohres vor Ausldsung der StoBwelle aufgenommen.

In den Messungen an der Goteborger Sprayzelle lag das Maximum der LIF-Emissionen des
Sprayprozesses mit dotiertem Kraftstoff um 360 nm (zumindest bei niedrigen Temperaturen),
auch bei frithen Beobachtungszeiten. Abbildung 3.4 zeigte jedoch bei Voruntersuchungen an
der Heidelberger Zelle ein Emissionsmaximum von 5-Nonanon um 320 nm (pg.= 1 bar,
Tgas =473 K). Die oben beschriebene thermische Zersetzung des 5-Nonanon nach der
Einspritzung legt die Vermutung nahe, dass sich der Kraftstoffmarker auch schon vor der

Injektion chemisch verdandert haben konnte. In einem ergidnzenden Experiment wurde gepriift,
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ob die kontinuierliche Zirkulation des Kraftstoffs vom Vorratstank zum heilen Common
Rail-System und zuriick in Géteborg zu einer Verdnderung der spektralen Eigenschaften des
Kraftstoffs fliihren konnte. Zur Simulation der Bedingungen im Goteborger Injektionssystem
wurde eine 0,01% Mischung von 5-Nonanon in #-Decan 10 Stunden bei 150 °C in Gegenwart
von Edelstahlspdanen und Luft geriihrt. Die Absorptions- und Emissionsspektren der so be-
handelten Mischung wurden mit denen einer frisch zubereiteten Mischung in der Fliissigphase
verglichen. Abbildung 5.10 zeigt die nach der Behandlung beobachteten Verdnderung des
Kraftstoffs im Absorptions- (links) und Emissionsspektrum (rechts). Die Mischung nahm im
Laufe dieser Behandlung eine leicht gelbliche Farbe an, wie sie auch in Gdteborg beobachtet
worden war. Das Experiment zeigt eine Verschiebung der Emissionsbande in den langerwel-
ligen Bereich, wie sie auch im Vergleich der Gasphasen-LIF-Emissionen von 5-Nonanon in
der Heidelberger Zelle (Maximum bei 320 nm) und des dotierten Kraftstoffs in der Gotebor-
ger Zelle (Maximum bei 360 nm) beobachtet wurde. Diese Phdnomene sind bei kiirzerketti-
gen Ketonen, wie sie als Tracer in Benzintreibstoffen zum Einsatz kamen (vgl. Kapitel 2.1),
nie beobachtet worden. Ob diese spektrale Verschiebung in der Fliissigphase allerdings auf
Verdnderungen des Tracers 5-Nonanon oder auf die ebenfalls sichtbaren Verunreinigungen
des n-Decan-Losungsmittels zuriickgehen, muss noch abschlieBend gekldrt werden. Nach
diesen Befunden zum Alterungsverhalten und zur thermischen Stabilitdt von 5-Nonanon muss
diskutiert werden, inwieweit Messungen mit diesem Fluoreszenzmarker quantifiziert werden
konnen. Diese Diskussion wird zusammenfassend nach der Besprechung der zweidimensiona-

len 5-Nonanon-LIF-Messungen in Kapitel 5.3 durchgefiihrt.

In dem unter Abschnitt 3.10.2 beschriebenen Versuchsaufbau wurden weitere Untersuchun-
gen zur thermischen Stabilitdit von 5-Nonanon an einem Motor der University of Michigan
durchgefiihrt. Diese Experimente waren bei Fertigstellung dieser Arbeit noch im Gange,

abschliefende Befunde lagen noch nicht vor.
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Abbildung 5.10: Alterungsprozess des in der Goteborger Zelle verwendeten Kraftstoffs (hier

0,01% 5-Nonanon in n-Decan) an heiBem Edelstahlkatalysator. Links: Fliissigphasenabsorpti-

onsspektrum. Rechts: Fliissigphasenfluoreszenzspektrum bei Anregung mit 276 nm, normiert

auf Rayleigh-Signale.
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5.3 Kraftstoffverteilung

Die Kraftstoffverteilung im Dieselspray wurde zeit- und ortsaufgeldst durch zwei verschiede-
ne Techniken untersucht. Zum einen wurde Rayleigh-Streuung von 532 nm Laserlicht einge-
setzt. Diese Technik ist vergleichsweise einfach zu quantifizieren (vgl. Kapitel 3.8), eine
Dotierung des Kraftstoffs ist iiberfliissig. Sie hat jedoch den Nachteil, dass das detektierte
Signal durch elastisches Streulicht gestort wird, das nicht vom Treibstoff ausgeht. Dies macht
zusétzliche MaBnahmen zur Unterdriickung von ungewolltem Streulicht im optischen Ver-
suchsaufbau notwendig (vgl. Kapitel 3.4). Tracer-LIF-Techniken an dotierten Kraftstoffen
sind dagegen durch ihre spektral verschobene Detektion unempfindlich gegeniiber dieser
Storung. Die Quantifizierung des detektierten LIF-Signals erfordert allerdings die Modellie-
rung der photophysikalischen Eigenschaften des zugesetzten LIF-Markers (hier 10 Vol% 5-
Nonanon) [127,141,142], was erginzende Versuche notig macht. Dagegen zeigte sich in
fritheren Arbeiten an Tracern fiir Benzinkraftstoffe das hohe diagnostische Potential der
Tracer-LIF-Technik. So wurden mit ketonischen und aromatischen Treibstoffmarkern simul-
tane Konzentrations- und Temperaturmessungen durchgefiihrt [35,143,144], Gas- und Fliis-
sigphase simultan abgebildet [145] und lokale Treibstoff/Luft-Aquivalenzverhiltnisse be-
stimmt [36,146].

5.3.1 Messung der Kraftstoffdichte durch Rayleigh-Streuung

Der experimentelle Autbau zur Messung der Rayleigh-Streulichtbilder wurde in Kapitel 3.4,
die Auswertung der Bilder wurde in Kapitel 4.6 beschrieben. Die Rayleigh Messungen
erfolgten quantitativ (Kapitel 3.8). Abbildung 5.11 zeigt die unterschiedliche Spraypropagati-
on fiir verschiedene Umgebungsdriicke. Bei ansonsten identischen Versuchsbedingungen ist
die verschieden starke Ausbreitung des fithrenden Spraykopfes aus Treibstoffdampf 1,0 ms
nach Beginn der Injektion zu erkennen. Mit steigendem (Gegen-)Druck nimmt die Propagati-
onsgeschwindigkeit ab. Die langsamere Sprayausbreitung und Sprayverdampfung fiihrt dann
zum gleichen Beobachtungszeitpunkt zu hoheren lokalen Treibstoffkonzentrationen im

Zentrum der Treibstoffwolke.
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Abbildung 5.11: Spraypropagation beobachtet durch Rayleigh-Lichtstreuung in Abhéngigkeit
vom Umgebungsdruck. Ty = 720K, pge = 1200 bar, #=1,0 ms, Position 2. Gezeigt sind
Mittelwerte aus je 50 Einzelbildern. Die Léngenskala gibt den Abstand zur Injektionsdiise an.
Die Messung der Treibstoffdampfdichte erfolgte quantitativ.

Die hohe Repetitionsrate der Sprayinjektionen an der Goteborger Zelle ermoglichte die
Aufnahme von 50 Einzelbildern pro Versuchsparameter, Beobachtungszeitpunkt und Beo-
bachtungsposition und machte eine statistische Auswertung der Messdaten moglich.
Abbildung 5.12 zeigt Schnitte durch ein Mittelwertbild der Treibstoffdampfdichte unter
Referenzbedingungen. Im Mittel verhélt sich die Treibstoffdampfdichte anndhernd symmet-
risch zur vertikalen Sprayachse (horizontaler Schnitt links). Entlang der Sprayachse fillt die
Treibstoffdampfdichte zum fiithrenden Spraykopf zunichst flacher und dann steil ab (vertika-
ler Schnitt rechts). Diese Befunde stehen in Ubereinstimmung mit Experimenten zur Bestim-
mung der Treibstoffkonzentration in nicht geziindeten Methan-Gas-Sprays unter dieselmoto-
rischen Bedingungen, die im Rahmen des europdischen D-Level Projektes parallel zu den

Messungen dieser Arbeit unter vergleichbaren Bedingungen durchgefiihrt wurden [147].
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Abbildung 5.12: Schnitte durch Treibstoffdampfverteilung unter Referenzbedingungen
(Tgas = 720 K, pgas = 73 bar, pjie = 1200 bar) 1,0 ms nach Injektionsbeginn, Position 2. Oben:
Mittelwertbild Rayleigh-Lichtstreuung aus 50 Einzelbildern mit markierten Schnittachsen.
Links: Horizontaler Schnitt. Rechts: Vertikaler Schnitt.

Abbildung 5.13 zeigt Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen (PDF, probability density functi-
on) der Treibstoffdampfdichte fiir verschiedene Positionen im Dieselspray. Diese PDF-
Funktionen wurden fiir ausgewédhlte Punkte (dquidistantes Auswertungsgitter) aller aufge-
nommenen Bilder erstellt. Dazu wurde das Bild zunichst durch einen Binomialfilter geglittet,
um Rauscheffekte zu unterdriicken. Die Kantenlinge der zweidimensionalen Filtermatrix
entsprach dabei dem Gitterabstand der selektierten Punkte. Aus jeder Bildserie aus 50 Einzel-
bildern wurde zundchst der maximale, auf einen Bildpunkt bezogene Mittelwert

M = max,,(M,,) und die maximale, bildpunktbezogene Standardabweichung o = max, (o ,)
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bestimmt. Auf dem Intervall [0;M+50] wurden anschlieBend 100 gleich gro3e PDF-Klassen
eingeteilt. In diesem Intervall sind nahezu alle gemessenen Bildintensititen enthalten. Die
Bildintensitidt an jedem Gitterpunkt wurde einer dieser Klassen zugeordnet. Die gezéhlten
Haufigkeiten in jeder Klasse wurden auf 100% normiert. Da die PDF-Verteilung basierend
auf den zur Verfligung stehenden 50 Einzelbildern starke Fluktuationen aufwies, wurde der
gleitende Durchschnitt aus fiinf benachbarten Intensititsklassen (insgesamt 100 Klassen)
berechnet, ohne dass dadurch die beobachtbaren Trends verloren gingen. Die resultierenden
PDF-Wahrscheinlichkeitsfunktionen sind in Abbildung 5.13 dargestellt. Entlang der Spray-
achse in Ausbreitungsrichtung (PDF-Kurven links) verschiebt sich die wahrscheinlichste
Dampfdichte (Maximum der Kurven) hin zu kleineren Treibstoffdichten. Dabei ist zu beo-
bachten, dass die Ableitung der wahrscheinlichsten Dampfdichte nach dem Ort zum Spray-
kopf hin steiler wird. Abnahme und zunehmende Steilheit der Abnahme in Ausbreitungsrich-
tung wurden auch am Mittelwert der Dampfdichte beobachtet (siche oben). Die Breite der
PDF-Verteilung und damit die Fluktuation der gemessenen Dampfdichte nimmt in Ausbrei-
tungsrichtung von oben nach unten zu. An allen drei gezeigten Auswertepositionen (oben,
mittig, unten) liegt eine signifikante Wahrscheinlichkeit dafiir vor, dass die Dampfdichte Null
ist. Dies verdeutlicht die hohe Dynamik des turbulenten Dieselsprays. Am fithrenden Spray-
kopf ist diese Null-Dichte sogar die wahrscheinlichste Dampfdichte. Hier ist gleichzeitig auch
die Fluktuation der Dichte am grofiten. Bewegt man sich entlang der horizontalen Schnittach-
se (Abbildung rechts) so zeigt sich in den PDF-Kurven die Symmetrie bzgl. der vertikalen
Sprayachse. Die Breite der Hauptbanden der PDF-Kurven ist am Sprayrand grofler als im

Zentrum, die Dichtefluktuation also grofBer.



5.3 Kraftstoffverteilung 125

3,8 mg/cm

3
0 mg/cm
T T T T T T T T T T
12 - 12 -
1 oben . links
— 107 — mittig | ] —_ 104 — mittig |
N L] unten | ] rechts
= 87 . = 84 ]
2 6] g 6]
2 =)
3 5
: Hel
I I
[ I
T T T T T T T T T T

o 1 2 3 4 5 o 1 2 3 4 5
Treibstoffdampfdichte [mg/cm3] Treibstoffdampfdichte [mg/cms]

Abbildung 5.13: PDF-Funktionen unter Referenzbedingungen 1,0 ms nach Injektionsbeginn,

Position 2 aus derselben Messserie wie in Abbildung 5.12. Oben: Mittelwertbild Rayleigh-

Lichtstreuung aus 50 Einzelbildern mit 5 markierten Auswertekoordinaten. Unten: PDF-

Histogramme an ausgewihlten Bildpunkten.

Zusammenfassend lédsst sich sagen, dass im untersuchten Dieselspray eine hohe Treibstoff-
dampfdichte (sowohl mittlere Dampfdichte als auch wahrscheinlichste Dampfdichte) mit
einer niedrigen Dichtefluktuation korreliert. Im Zentrum des Sprays ist die Dampfdichte hoch,
die Dichteschwankungen von Einzelbild zu Einzelbild aber gering. An den Réndern des
Sprays verhilt es sich umgekehrt. Die an den Sprayrdndern beobachteten Fluktuationen lassen
sich durch die Aerodynamik des Dieselsprays erkldren. Das hohe Injektionsmoment des
Treibstoffstrahls erzeugt Scherkrifte an der Grenzfliche zwischen Spray und Umgebungsluft,
die turbulente Mischungsprozesse hervorrufen. Durch diese wird Umgebungsluft in das Spray

hineingezogen und mit dem Treibstoff vermischt. Abbildung 5.14 zeigt typische Rayleigh-
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Einzelbilder unter Referenzbedingungen, in denen die Fluktuationen an den Sprayridndern
deutlich erkennbar ist. In [147] wurde ebenfalls eine Fluktuation der Treibstoffkonzentration

an den seitlichen Sprayrdandern beobachtet, nicht jedoch am fiihrenden Spraykopf.

31,9 mm

3,8 mg/cm

0 mg/cm’

Abbildung 5.14: Einzelbilder Rayleigh-Lichtstreuung unter Referenzbedingungen 1,0 ms nach
Injektionsbeginn, Position 2. Bei den singuldren Intensitdtszentren handelt es sich um Staubpar-

tikel in der Kompressorluft, einer typischen Stérquelle fiir Rayleigh-Aufnahmen.

Elastische, intensive Mie-Streuung am fliissigen Spraykern interferierte mit der Detektion von
Treibstoffdampf nahe der Einspritzdiise. Die Kameraempfindlichkeit musste beim Auftreten
von Mie-Streuung reduziert werden, um Sattigungsphinomene zu vermeiden. Die Abbildung
des Spraykerns durch Mie-Streuung ermoglichte jedoch andererseits eine Bestimmung des

Einspritzwinkels o und der fliissigen Eindringtiefe S (siehe Kapitel 5.7).

Nach Beginn der heiflen Ziindung dominierte elastisch an RuBlpartikeln gestreutes Laserlicht
die Detektion. Auch dabei musste die Kameraempfindlichkeit reduziert werden und eine
Detektion des vergleichsweise schwachen, vom Kraftstoffdampf ausgehenden Rayleigh-
Signals wurde unterbunden. Kraftstoffdampf lie3 sich also durch Rayleigh-Lichtstreuung
nicht auf Positionen nahe der Injektionsdiise und nicht zu Zeitpunkten nach der heillen Ziin-

dung beobachten.
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5.3.2 Messung der Kraftstoffkonzentration durch Tracer-LIF

Der experimentelle Aufbau zur Messung der Treibstoffverteilung durch Dotierung des Kraft-
stoffs mit dem fluoreszierenden Marker 5-Nonanon wurde in Kapitel 3.5, die Auswertung der

Bilder wurde in Kapitel 4.6 beschrieben.

Ein qualitativer Vergleich der Rayleigh-Technik aus obigem Abschnitt und der LIF-Technik
zur Bestimmung der Treibstoffdampfverteilung kann gut anhand eines ungeziindeten Sprays
(bei geringer Temperatur von 640 K) ohne Stérung durch Rubildung durchgefiihrt werden.
In diesem Temperaturbereich treten bei 5-Nonanon gemil3 Abschnitt 5.2.2 thermische Zerset-
zungserscheinungen in &hnlicher Stirke auf wie unter der Referenztemperatur von 720 K (vgl.
Abbildung 5.7). Abbildung 5.15 stellt Bilder beider Verfahren gegeniiber. Beide Messungen
lieferten qualitativ vergleichbare Ergebnisse, wie Abbildung 5.16 zeigt. Lediglich entlang der
vertikalen Sprayachse nahm das LIF-Signal am oberen Ende vieler Bilder weniger stark zu als
das Rayleigh-Signal (vgl. Abbildung rechts). Auch wiesen die Signalverldufe der Rayleigh-
Streulichtexperimente eine starkere statistische Variation auf. Dies wurde vor allem durch den
Beitrag elastisch an Staubpartikeln gestreuten Laserlichts verursacht. Die LIF-Bilder waren

frei von solchen Storungen.

Die Rayleigh-Streuung von 532 nm Laserlicht ist vergleichsweise einfach zu quantifizieren
(Kapitel 3.8) und eine Dotierung des Kraftstoffs ist {iberfliissig. Sie hat jedoch den Nachteil,
dass das detektierte Signal durch elastisches Streulicht gestort wird, das nicht vom Treibstoff
erzeugt wird. In den Einzelbildern in Abbildung 5.14 sind punktférmige Streureflexe zu
sehen, die von Staubpartikeln in der komprimierten Luft herrithren. Weitere Streureflexe
konnten durch zusétzliche MaBlnahmen im optischen Versuchsaufbau unterdriickt werden.
Tracer-LIF-Techniken an dotierten Kraftstoffen sind durch ihre spektral verschobene Detekti-
on unempfindlich gegeniiber solch einer Interferenz. Thre Quantifizierung erfordert jedoch
erginzende Experimente und die Modellierung der photophysikalischen Eigenschaften des
zugesetzten LIF-Markers [127,141,142]. Dagegen zeigte sich in fritheren Arbeiten an Tracern
fiir Benzinkraftstoffe das hohe diagnostische Potential der Tracer-LIF-Technik (siehe oben).
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Abbildung 5.15: Bestimmung der Treibstoffdampfverteilung mittels Rayleigh-Lichtstreuung
bei 532 nm Anregung (links) und Tracer-LIF nach 276 nm Anregung (rechts) flir verschiedene
Zeitschritte unter ungeziindeten Niedertemperaturbedingungen (7g.s = 640 K, p;,; = 1200 bar,
Pqas = 13 bar, Position 2). Gezeigt sind Mittelwerte aus je 50 Einzelbildern.
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Das Tracer-LIF-Signal wurde simultan in zwei Wellenldngenbereichen aufgezeichnet. Ein
Detektionskanal im Bereich 300—400 nm bildete hauptsidchlich die Fluoreszenz des Markers
ab. Der zweite Kanal detektierte Wellenldngen groBBer als 400 nm und bildete damit Flam-
meneigenleuchten und LIF-Emissionen von Verbrennungsprodukte ab (vgl. Abschnitt 5.2.2),
die hier zusammenfassend als PAH (polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe) bezeich-
net werden sollen. Die ebenfalls simultan gemessenen 2D-Signalintensititsverteilungen im
Emissionsbereich von Formaldehyd werden weiter unten in Kapitel 5.5 separat vorgestellt.
Abbildung 5.17 zeigt simultan aufgezeichnete Bilder beider Detektionskanéle fiir verschiede-
ne Zeitschritte vor und nach der heiBlen Ziindung. Die Propagation des Kraftstoffsprays ldsst
sich anhand der Tracer-LIF-Emission in der linken Spalte der Abbildung verfolgen. Nach
etwa 3,0 ms erfolgte die heile Ziindung. Das brennende Spray emittiert wie in Abschnitt 5.2.2
festgestellt breitbanding. Das breitbandige LIF-Signal der laserangeregten Verbrennungspro-
dukte (PAH) wurde auf beiden Detektionskanilen synchron abgebildet.

Wie die Rayleigh-Technik kann auch das Tracer-LIF-Verfahren die Treibstoffdampfvertei-
lung nur bis zum Einsetzen der heiflen Ziindstufe abbilden. Sobald leuchtende Rufpartikel
bzw. LIF-angeregte Reaktionsfolgeprodukte auftreten, dominieren diese Signalquellen die

jeweilige Detektion.
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Abbildung 5.16: Auftragung der Signalintensititen aus Abbildung 5.15 entlang einer horizon-
talen Schnittachse 39 mm unter der Einspritzdiise (links) und entlang der vertikalen Sprayach-

se (rechts) 2,5 ms nach Injektionsbeginn. Normierte Intensititen.
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Abbildung 5.17: Simultane LIF-Aufnahmen beider Detektionskanile nach 276 nm Anregung

fiir verschiedene Zeitpunkte unter Referenzbedingungen. Mittelwerte aus je 50 Einzelbildern.

Links: Detektion ”Tracer-LIF” 300-400 nm. Rechts: Detektion ,,PAH-LIF* iiber 400 nm.
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Uber die Eignung von 5-Nonanon als Fluoreszenzmarker in Dieselkraftstoff lisst sich nach
den Befunden in Kapitel 5.2 und 5.3 folgendes zusammenfassen. Durch Zugabe von 5-
Nonanon wurde es mdglich, die zeitabhingige Treibstoffverteilung des injizierten Diesel-
sprays qualitativ zu verfolgen. Die in den LIF-Experimenten gemessenen Treibstoffdampfver-
teilungen stimmten qualitativ mit den Befunden aus den quantitativen Rayleigh-
Streuexperimenten iliberein. Jedoch zeigte der dotierte Kraftstoff an heilen Edelstahloberfla-
chen, wie sie auch im verwendeten Einspritzsystem vorlagen, ein Alterungsverhalten
(Abbildung 5.10), welches die Lage der Fluoreszenzbande lingerwellig verschob. Chemische
Beschaffenheit und Konzentration der Alterungsprodukte sind nicht bekannt, was eine Quan-
tifizierung des detektierten Tracer-LIF-Signals vorldufig verhindert. Zudem treten nach der
Injektion des 5-Nonanon thermische Zersetzungsprozesse auf. Diese reprisentieren die der
heien Verbrennung vorgelagerte Phase der ,kalten Flamme*®, in der bereits eine Zersetzung
der grofen Kohlenwasserstoff-Molekiile einsetzt. Das detektierte Fluoreszenzsignal nimmt
dadurch spétestens 1,2 ms nach Injektionsbeginn bei motortypischen Temperaturen drastisch
ab (Abbildung 5.7 und Abbildung 5.8). Dies verhindert die quantitative Erfassung der Tracer-
konzentration bis zum Zeitpunkt der heiflen Ziindung, die unter Referenzbedingungen erst
nach etwa 2,0 ms erfolgte. Die Instabilitdt von 5-Nonanon ist vermutlich eine Folge der im
Vergleich zu den in Benzinkraftstoff gebrduchlichen ketonischen LIF-Tracern lingeren Kette
aus Kohlenstoffatomen, die eine pyrolytische Zersetzung des Tracers durch Bildung stabiler,

zyklischer Ubergangszustiinde vereinfacht.

Trotz der vielen Indikatoren von Zersetzung reprisentiert das ,,Tracer-Signal“ geméaf
Abbildung 5.16 die Kraftstoffverteilung erstaunlich gut. Auch eignet sich 5-Nonanon auf-
grund seiner LIF-Emissionsstirke, der kommerziellen Verfiigbarkeit im Litermaf3stab und
dem dieseldhnlichen Siedepunkt besser als alle anderen getesteten Tracer-Kandidaten zum
Einsatz im Dieselspray (Kapitel 3.2). Seine chemische Ahnlichkeit mit bekannten und be-
wihrten, kiirzerkettigen ketonischen Fluoreszenztracern im Siedebereich von Benzinkraftstoff
gibt Anlass zu der Hoffnung, dass seine photophysikalischen Eigenschaften &hnlich gut
modelliert werden kdnnen. Entscheidend bei zukiinftigen Anwendungen von 5-Nonanon als
Dieseltracer wird jedoch sicherlich sein, ob es gelingt, die chemischen Anderungen durch

Alterung und thermische Zersetzung zu erkldaren und zu quantifizieren. Will man Zerset-
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zungseffekte vermeiden, bleibt der Einsatz von 5-Nonanon als Kraftstoffmarker vorerst auf

tiefe Temperaturen unter 500 K beschrinkt.

5.4 RuBbildung im Dieselspray

Ruf3 wurde am brennenden Spray sowohl durch Rayleigh-Lichtstreuung bei 532 nm als auch
durch laserinduzierte Inkandeszenz (LII) nach Anregung bei 1064 nm abgebildet. Der expe-
rimentelle Aufbau zur simultanen Anwendung beider Verfahren wurde in Kapitel 3.5, die

Auswertung der Bilder wurde in Kapitel 4.6 beschrieben.

Eine Gegeniiberstellung simultaner LII- und Rayleigh-Aufnahmen (Mittelwerte) unter Refe-
renzbedingungen zeigt Abbildung 5.18. Die Abbildung zeigt das vermessene Dieselspray an
allen drei Beobachtungspositionen. Die Aufnahme erfolgte 3,0 ms nach Beginn der Injektion.
Zu dieser Zeit lag eine quasi-stationdre Diffusionsflamme vor. Das elastische Streulicht
(Abbildung rechts) wurde von Rufl dominiert. Die Laserstrahlen kommen von rechts. Am
oberen Ende der RuBBwolke ist eine keilformige Struktur der vorgemischten Reaktionszone zu
erkennen, in welcher Vorlduferspezies von Ruf} gebildet werden, die im weiteren Sprayver-
lauf zu RuBagglomeraten aufgebaut werden (vgl. Kapitel 2.3). Die Struktur der RuBwolke in
den Rayleigh-Abbildungen gleicht der durch LII abgebildeten RuBlverteilung, doch besitzen
Rayleigh-Streuung und LII eine unterschiedliche Abhédngigkeiten von der RuB3partikelgrofe.
Rayleigh-Streuung gewichtet groBere RuBlpartikel starker (vgl. Kapitel 2.1). Zu erkennen ist
zudem die deutlich stirkere Abschwichung des 532 nm Laserlichtblattes in den Rayleigh-
Aufnahmen. Die Abbildung verdeutlicht den Umfang des in den durchgefiihrten Experimen-
ten gewonnenen Datensatzes. Alle in dieser Arbeit beschriebenen Messungen wurden durch
jeweils 50 simultane Einzelmessungen auf drei Lichtschnittpositionen fiir alle Zeitschritte von
0,5 ms bis 6,0-9,0 ms und unter Variation einer Vielzahl experimenteller Parameter durchge-

fihrt.

Die Kombination von Rayleigh-Streuung und LII ermdglichte eine zeitliche Studie der
Sprayverdampfung, Ziindung und RuBlbildung (Abbildung 5.19 und Abbildung 5.20). Vor der
Ziindung lasst sich die Treibstoffdampfverteilung verfolgen, wie sie bereits in Abschnitt 5.3.1
beschrieben wurde. Das Einsetzen der Ruflbildung bei 2,0 ms wird in den Rayleigh- und LII-

Aufnahmen gleichzeitig detektiert. Beide Aufnahmen zeigen fortan ausschlie8lich Ruf} an.
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Die Empfindlichkeit der Rayleigh-Kamera musste mit Einsetzen der RuBbildung reduziert

werden, um Sattigungseffekte zu vermeiden.

Ruf durch LII Rayleigh-Streuung

Abstand zum Spritzloch
|
|

O mm 10 ppm O = = Max

Abbildung 5.18: Quasi-stationdre Diffusionsflamme in simultaner Abbildung von RufBivolu-
menbruch (LII, links) und elastischer Rayleigh-Lichtstreuung an Ruf (rechts) unter Referenz-
bedingungen. Gezeigt sind alle drei Lichtschnittspositionen. T, =720 K, p;,; = 1200 bar,
Pgas = 13 bar, t=3,0 ms nach Beginn der Injektion. Die Léngenskala gibt den Abstand zur
Einspritzdiise an. Der RuBvolumenbruch wurde quantitativ bestimmt. Die Laserstrahlen

kommen von rechts.
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Abbildung 5.19: Zeitlicher Verlauf von Sprayverdampfung, Ziindung und RuBbildung des
Dieselsprays unter Referenzbedingungen (Teil 1). Dargestellt sind Zeitschritte von 0,5 ms bis

3,0 ms nach Beginn der Injektion. Die Rayleigh-Farbskala ist giiltig fiir Treibstoffdampf vor

0
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der Ziindung bis ca. 2,0 ms.
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Abbildung 5.20: Zeitlicher Verlauf von Sprayverdampfung, Ziindung und RuB3bildung des

Dieselsprays unter Referenzbedingungen (Teil 2). Dargestellt sind Zeitschritte von 3,5 ms bis

6,0 ms nach Beginn der Injektion.
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Simultane Rayleigh- und LII-Bilder von Ruf3 konnen zur Berechnung des RuB3partikelgroBen-
parameters Dg; gemidll Gleichung 4.10 herangezogen werden. Abbildung 5.21 zeigt eine
Zunahme der RuBpartikelgréfe und des RuBBvolumenbruchs sowohl zum Rand des Sprays hin
als auch in Ausbreitungsrichtung des Sprays nach unten. Dieser Befund steht im Einklang mit
gingigen konzeptionellen Dieselspraymodellen (vgl. Kapitel 2.4). Nur eine Sprayhélfte
konnte ausgewertet werden, da in den Rayleigh-Streubildern die lokale Laserenergie an der
Austrittsseite des Lasers stark abgeschwicht war. Die in Rayleigh- und LII-Bildern in Aus-
breitungsrichtung des Lasers unterschiedlich stark abfallende Laserenergie verursacht einen
zusitzlichen, scheinbaren Abfall des Parameters Dg; parallel zur Laserrichtung. Dieser Gra-
dient wird jedoch durch den Exponenten in Gleichung 4.10 geddmpft und ist verglichen mit
dem tatsdchlichen Abfall der RuBpartikelgroBe von untergeordneter Bedeutung. Die in
Abbildung 5.21 gezeigten Mittelwertbilder sind soweit moglich gemall Abschnitt 4.3.3 auf
solche Absorptionseffekte korrigiert.

Rayleigh LIl

w
=X
©
3

Dg; ~ (’Ray /)™

0 = = Max

Abbildung 5.21: Generierung des RuBpartikelgroBenparameters Dg; aus simultanen LII und
Rayleigh-Signalen am Beispiel einer Messung unter Referenzbedingungen 4,0 ms nach
Injektionsbeginn. Absorptionseffekte in den LII- und Rayleigh-Bilder wurden gemédll Ab-
schnitt 4.3.3 korrigiert.
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5.5 Zindprozesse

Die bisherigen Betrachtungen in den obigen Kapitel beschrinkten sich vornehmlich auf die
Auswertung von Mittelwertbildern. Um die erste, kalte und zweite, heile Ziindung des

Dieselsprays zu beobachten, ist jedoch eine vertiefende Einzelbildanalyse erforderlich.

Die kalte Verbrennung setzte nach den Befunden aus der spektral aufgelosten Untersuchung
des Dieselsprays (Kapitel 5.2) bereits kurz nach der Injektion ein. Es lieB sich in reinem und
dotiertem n-Decan ein Flammeigenleuchten um 450 nm feststellen, das auf Formaldehyd und
CH zuriickgefiihrt werden kann. Die Umsetzung von Kraftstoff in der kalten Verbrennung
fiihrt zu einer Verringerung des Rayleigh-Streuquerschnitts des Kraftstoff-Luft-Gemisches.
Zu frithen Zeiten unmittelbar nach der Injektion ist in den Rayleigh-Bildern keine kalte
Verbrennung zu erkennen (vgl. Einzelbilder in Abbildung 5.14). Es treten lediglich kleinrdu-
mige Signalminima am Sprayrand auf, die durch Einmischung von Umgebungsluft entstehen
(siehe oben). Kleinrdumige Signalminima dieser Art sind auch noch bei spéten Zeitpunkten
nahe der Injektionsdiise zu beobachten. Angezeigt wird die kalte Verbrennung daher zunéchst
allein durch die spektralen Untersuchungen in Kapitel 5.2. Ist die Spraypropagation dagegen
weiter fortgeschritten, konnten ausgeprigte, grof3flichige Signalminima im Zentrum des

Sprays ausgemacht werden.

Abbildung 5.22 zeigt den Ubergang von kalter zu heiBer Verbrennung an simultan aufge-
nommenen Rayleigh- und LII-Bildern. Die Abbildung besteht aus Grenzbildern kurz vor und
kurz nach Beginn der heillen Ziindung. In dieser Messreihe finden sich Bilder ohne erkennba-
re chemische Reaktion (Bild A). Daneben traten unter identischen Bedingungen auch grof3fla-
chige Signalminima im Zentrum des Sprays auf (Bild B). Zur Korrektur dieser Aufnahmen
auf Interferenzen durch Flammeneigenleuchten wurden wie in allen anderen Experimenten
dieser Arbeit Bilder ohne Laseranregung im selben Detektionskanal um 532 nm aufgenom-
men (vgl. Kapitel 3.5). Diese Korrekturbilder zeigten (wenn auch naturgemifl mit niedriger
Intensitdt) an derselben Position und mit der gleichen Haufigkeit ein Flammeneigenleuchten,
genau dort wo sich die Signalminima in den laserangeregten Rayleigh-Streulichtbildern
zeigten. Durch seine Intensitdt liel sich dieses Lumineszenzsignal vom Eigenleuchten von
Ruf}, wie es nach der heiflen Ziindung auftritt, abgrenzen. Kombiniert man die gewonnenen
spektroskopischen Befunde, die zweidimensionalen Abbildungen des Flammeneigenleuchtens

und die zeitliche GroBBenzunahme und Struktur der Streulichtminima, so ldsst sich in Bild B
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das Vorliegen einer kalten Verbrennungszone vermuten. Alternativ ldsst sich das Signalmi-
nimum in Bild B jedoch auch durch das Einsetzen der heilen Verbrennung interpretieren.
Dafiir spricht, dass die Signalintensitdtsgradienten steil sind und dass die heifle Ziindung der
Ruf3bildung zeitlich vorausgeht [148]. Abbildung 5.22 zeigt weiterhin die beginnende Ruf3bil-
dung in der heilen Verbrennungsphase. Dabei fanden sich in dieser Messserie Bilder, in
denen gleichzeitig RuB3 und Treibstoffdampf erkennbar sind (Bild C). Ist die Verbrennung
zeitlich weiter fortgeschritten, so dominiert allein Ru3 das detektierte Streulichtsignal (Bild
D). Simultan aufgezeichnete LII-Aufnahmen bildeten selektiv Ruf3 ab (Abbildung unten) und
dokumentieren das Auftreten von Ruf} im dritten und vierten Bild der Abbildung. Der Beginn
der RuBbildung erfolgte an Zufallspositionen, er wurde jedoch immer nur im Bereich der

vorausgehenden kalten Verbrennung beobachtet.

Elastische Streuung: Ru

By

R und Treibstoffc_lampf

i =

Laserinduzierte Inkandeszenz: Ruf}

. v
A B C D

Abbildung 5.22: Ubergang von kalter zu heifler Verbrennung abgebildet durch simultan
aufgenommene Rayleigh- und LII-Einzelbilder bei Ty, = 755 K, piyj = 800 bar, pg.s = 73 bar,

t=2,5 ms, Position 2.
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Die Formaldehydbildung (HCHO) ist ein guter Indikator fiir das Vorliegen eines kalten
Verbrennungsprozesses. HCHO wird in der kalten Verbrennung in hoher Konzentration
gebildet und mit Beginn der heilen Verbrennung rasch abgebaut. Frithere Abbildungen von
Selbstziindungsprozessen in n-Heptan/iso-Octan-Kraftstoff [31] zeigten experimentell eine
stetige Zunahme der Formaldehydkonzentration wéhrend der kalten Verbrennung bis zum
Beginn der heilen Verbrennung unter gleichzeitiger Abnahme der Kraftstoffkonzentration.
Modellrechnungen zur Formaldehydbildung in n-Decan Sprays unter den vorliegenden
Versuchsbedingungen bestitigen diese Kinetik [149]. In der Simulation wird das Einsetzen
der HCHO-Bildung unter den Versuchsbedingungen dieser Arbeit schon kurz nach der
Einspritzung vorausgesagt. Zum Zeitpunkt der heilen Ziindung unter Referenzbedingungen
wurde eine HCHO-Konzentration von etwa einem Massenprozent berechnet. Eine Konzentra-
tion dieser GroBenordnung lésst sich auch durch Anregung einer vergleichsweise schwachen
Absorptionsbande von HCHO bei 355 nm abbilden [31]. Auch die spektral aufgeldsten
Messungen des Flammeneigenleuchtens in Kapitel 5.2 deuteten auf eine friihe Formaldehyd-
bildung hin. Simultan zu den Tracer-LIF Experimenten wurde daher Formaldehyd-LIF bei
355 nm angeregt und zweidimensional abgebildet. Der experimentelle Aufbau dieses Experi-

ments wurde in Kapitel 3.5, die Auswertung der Bilder in Kapitel 4.6 beschrieben.

Abbildung 5.23 zeigt simultane Aufnahmen unter 355 nm und 276 nm Anregung. Nicht nur
Formaldehyd, sondern ebenfalls der dotierte Kraftstoff emittierte nach Anregung bei 355 nm
ein LIF-Signal um 400 nm. Reines 5-Nonanon besitzt bei 355 nm nur einen sehr kleinen
Absorptionsquerschnitt (vgl. Abbildung 5.9). Vermutlich wurden jedoch thermische Zerset-
zungsprodukte angeregt. Anhand von Abbildungen eines ungeziindetes Kraftstoffspray unter
reduzierter Temperatur von 646 K lieB sich der im brennenden Spray detektierte HCHO-LIF-
Anteil abschitzen. Die HCHO-Bildung ist im Temperaturbereich von 620 bis 660 K nach [32]
auf relativ niedrigem Niveau konstant und steigt bei einer Temperaturerh6hung auf 790 K um
etwa eine Groflenordnung an. Die Gesamtpopulation der Schwingungs- und Rotationszustén-
de, aus denen die elektronische Anregung des HCHO erfolgt, und damit ndherungsweise die
detektierbare HCHO-LIF-Signalintensitit nimmt dagegen beim Ubergang von 646 K nach
720 K nach [150] um ca. 22% ab. Insgesamt ist also beim Ubergang von 646 K auf 720 K mit
einer starken Zunahme des HCHO-LIF-Signals zu rechnen. Die LIF-Emissionsstirke des

Kraftstoffmarkers wird nach Abbildung 5.7 sowohl bei 646 K als auch bei 720 K im selben
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AusmaB durch thermische Zersetzung reduziert. Das Spray besitzt jedoch unterschiedliche
Verdampfungseigenschaften bei den beiden betrachteten Temperaturen, was zu verschiedenen
lokalen Treibstoffkonzentrationen fiihren kann. N&herungsweise konnen diese jedoch ver-
nachlissigt werden. Man kann also annehmen, dass das bei 646 K detektierte Signal allein
durch Tracer-LIF zustande kommt. Bei 720 K werden HCHO-LIF und Tracer-LIF detektiert.
Vergleicht man die LIF-Signalintensitidten unter beiden Messbedingungen, so ergibt sich, dass
die in Abbildung 5.23 links dargestellten LIF-Bilder nach 355 nm Anregung zu ca. 40% aus
HCHO-LIF und zu ca. 60% aus Tracer-LIF bestehen. Auch weisen verschiedene Strukturen in
den Bildern der Abbildung links und rechts auf einen Uberlapp von LIF-Emissionen beider
Spezies hin. Ein Experiment in reiner Stickstoffumgebung, das eine genauere Quantifizierung
der Signalanteile erlauben wiirde, lag auBBerhalb der technischen Mdéglichkeiten der Gotebor-

ger Versuchszelle.

In der heiBen Verbrennungsphase ab ca. 2,5 ms sind auf beiden Anregungs- und Detekti-
onskandlen PAH-LIF-Emissionen zu beobachten. Auch ein Signalanteil von 355 nm angereg-
ter LII-Emission ist nach einem Vergleich der hier angewandten Detektionsempfindlichkeit
(Bildverstdrkung), des wellenldngenabhédngigen Absorptionsquerschnitts von Rufl und des

Detektionsfilters mit den bei 1064 nm angeregten LII-Messungen denkbar.



