2 Grundlagen der Gemischbildung und
Verbrennung in Ottomotoren

Ein detailliertes Verstindnis der Partikelemission in Verbrennungsprozessen ist aufgrund der
komplexen Zusammenhinge noch nicht erreicht worden. Die Kenntnis relevanter Grofien
wie Flammentemperaturen, Spezieskonzentrationen, Mischungs- und Turbulenzvorginge wire
hierfiir erforderlich. Zur Beschreibung der Rufibildungs- und Oxidationsmechanismen werden
iiblicherweise vereinfachte Verbrennungsmodelle verwendet. Unter der Annahme einer idealen
Verbrennung werden diese anhand der chemischen Reaktionsgleichung Gl. 2.1 beschrieben
[118].

CH,0, + (x + % - %)(02+3,76N2) —x-CO+ %-H20+3,76-(x+%—§)N2+AH @.1)

Bei einer vollstindigen Verbrennung von Kohlenwasserstoffen C,H,O, mit Luft entstehen
Stickstoff N, Kohlendioxid CO, und Wasserdampf H,O als Hauptprodukte.

Die Einleitung der Kraftstoffumsetzung findet im Ottomotor durch Fremdziindung statt. Die
iibertragene thermische Energie fiihrt zu einer Erhohung der lokalen Temperatur, was in
der Entflammung eines idealerweise stochiometrischen Luft-Kraftstoff-Gemisches resultiert.
Das Luftverhiltnis A beschreibt den Zusammenhang der tatsdchlich vorhandenen Luft im
Brennraum my zur benétigten Luftmenge fiir eine stochiometrische Verbrennung my g (siche
Gl 2.2) [114].

mp,
A=
my s

(2.2)

Bei einer stochiometrischen Gemischzusammensetzung (4 = 1) findet eine maximale Wir-
mefreisetzung statt. Bei Brennstoftiiberschuss (1 < 1) ist die Verbrennung infolge Sauerstoft-
mangels unvollstindig. Liegt ein Sauerstoftiiberschuss (41 > 1) vor, sinkt die Verbrennungs-
temperatur. Dies fithrt zu langsameren chemischen Reaktionen und geringeren Flammen-
geschwindigkeiten [98, 114]. Aufgrund der begrenzten Ziindfihigkeit des Luft-Kraftstoff-
Gemisches (0,6<A<1,4) bildet der lokale Homogenititsgrad die Grundvoraussetzungen fiir
die Entstehung eines stabilen und selbsterhaltenden Flammenkerns. Diese Phase beeinflusst
malgeblich die spitere Entwicklung der Flammenausbreitung.

Ausgehend von der Flammenfront wird der Ablauf der Verbrennung als vorgemischt oder
nicht-vorgemischt klassifiziert. Finden die Verdampfungs-, Gemischbildungs- und Homogeni-
sierungsvorgidnge zwischen dem Brennstoff und dem Oxidator vor Beginn der Verbrennung
statt, wird von einer vorgemischten Verbrennung gesprochen. Bei nicht-vorgemischten Flam-
men erfolgt die Gemischaufbereitung erst wihrend der Verbrennung. Die Verdampfungs-,
Misch- und Verbrennungsprozesse laufen nahezu simultan ab. Der zur Verbrennung notwendige
Sauerstoff diffundiert tiber den Flammenrand in die Flamme hinein. Aufgrund dessen wird
diese Verbrennungsart auch als diffusiv bezeichnet. Im Laufe der Verbrennung zerfallen die
vorgemischten Flammen in kleinere Regionen, die aufgrund langsamer mischungskontrollierter
Prozesse iiber einen lidngeren Zeitraum erhalten bleiben. Bei der Diffusionsverbrennung reicht
die Reaktionszone bis in unterstochiometrische Gemischzonen, in denen iiber Vorlduferpro-
dukte wie polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe der iiberwiegende RuBanteil gebildet
wird [12].

© Springer Fachmedien Wiesbaden GmbH 2017

M. Cudeiro Torruella, Partikelemissionsuntersuchungen an einem Ottomotor

mit Benzindirekteinspritzung und aufgeladenem Magerbetrieb, Wissenschaftliche
Reihe Fahrzeugtechnik Universitit Stuttgart, DOI 10.1007/978-3-658-17187-2_2
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Vorgemischte und diffusionskontrollierte Verbrennung koexistieren im Schichtbetrieb [71].
Eine Differenzierung beider Verbrennungsarten ist hinsichtlich der thermodynamischen und
chemischen Charakterisierung der Ruf3bildungs- und Oxidationsmechanismen notwendig, da
sich deren Abldufe voneinander unterscheiden. Diese werden in den Abschnitten 2.2.2 und
2.2.3 niher erldutert.

2.1 Grundlagen der strahlgefiihrten
Benzindirekteinspritzung

Die Direkteinspritzung bei Ottomotoren hat sich in den letzten zehn Jahren als Stand der
Technik durchgesetzt. Ein wesentlicher Vorteil gegeniiber der Saugrohreinspritzung ist die
Maoglichkeit, den Kraftstoff schnell mit hoher Genauigkeit und gezielten Einspritzverldufen dem
Brennraum zuzufiihren. Durch die Anwendung der Mehrfacheinspritzung hat dieses Einspritz-
system groflere Freiheitsgrade fiir die Entwicklung neuer Brennverfahren zur Verbrauchsopti-
mierung erdffnet. Durch die Aufteilung der Gesamtkraftstoffmasse in mehrere Einspritzvorgin-
ge wird die Zerstiubungsgiite verbessert. Dadurch findet ein schneller Ubergang von der fliissi-
gen in die dampfformige Kraftstoffphase statt. Der schnellere Verdampfungsprozess bewirkt
einen besseren Homogenisierungsgrad des Luft-Kraftstoff-Gemisches. Hierdurch kann auch
bei Einspritzvorgingen wihrend der Kompressionsphase ein entflammbares Gemisch an der
Ziindkerze gebildet werden. Wihrend im Bereich der Ziindkerze ein nahezu stochiometrisches
Luftverhiltnis vorliegt (1 = 1), entsteht im verbleibenden Brennraumvolumen eine zunehmende
Abmagerung des Gemisches. Diese Betriebsart stellt die sogenannte Schichtladung oder der
Schichtbetrieb dar.

Durch die Erzielung eines globalen iiberstochiometrischen Luftverhiltnisses (1 > 1) wird
im Schichtbetrieb sowohl der Hochdruck- als auch der Ladungswechselwirkungsgrad im
Teillastbereich verbessert [43, 98, 159]. In Abbildung 2.1 ist der Kreisprozess eines Ottomotors
mit stochiometrischer und tiberstochiometrischer Verbrennung in der Teillast zu sehen.

—— Idealer Otto-Kreisprozess
------ Realer Otto-Kreisprozess

M1

Po = =, i
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Viin [ adungswechselverluste Vmx v Viin Ladungswechselverluste ¥ mx VY

Abbildung 2.1: Kreisprozess eines Ottomotors mit stochiometrischer (links) und tiberstochiometrischer
Verbrennung (rechts) [159]
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Der theoretisch erzielbare thermodynamische Wirkungsgrad 7y, ist vom Verdichtungsverhiltnis
& des gesamten Zylinderraumes v,,x zum verbliebenen Raum nach der Verdichtung v,;, und
dem Isentropenexponent k abhdngig. k wird aus der spezifischen Wirmekapazitit der Gas-
zusammensetzung berechnet. Fiir den bestmdoglichen thermischen Wirkungsgrad ny, muss die
Wirmezufuhr bei der hochstmdoglichen Verdichtungsendtemperatur T, und die Warmeabfuhr
bei der tiefstmoglichen Temperatur T; stattfinden. ny, wird nach der GI. 2.3 definiert [98].

. k-1 1 k—1
mh:l—(ﬂ) =1—(—) 2.3)

Vmax &

Durch den erhohten Anteil an Luft bei iiberstochiometrischen Gaszusammensetzungen sinkt
die spezifische Wirmekapazitit, was eine Steigerung des Isentropenexponenten k hervorruft.
Hohere k£ Werte fithren withrend der Kompression zu einem hoheren Druck- und Temperatur-
anstieg. Dadurch wird ein hoherer thermodynamischer Wirkungsgrad ny, erreicht. Wihrend der
Verbrennung und Expansion konnen die Wandwérmeverluste auch geringer sein [159]. Auf-
grund der Inertgasschicht brennt die Flamme im zentralen Brennraumvolumen mit groflerem
Abstand zu den Winden. Dadurch reduziert sich der Warmetibergangskoeffizient zwischen dem
Verbrennungsgas und den vergleichsweise kilteren Brennraumbauteilen. Die Wandwérmever-
luste werden geringer. Des Weiteren ermoglicht die Schichtladung eine theoretisch drosselfreie
Qualitétsregelung, wodurch die Ladungswechselverluste reduziert werden. Im pv-Diagramm
2.1 ist zu sehen, dass die teilweise geschlossene Drosselklappe im stochiometrischen Betrieb zu
hohen Druckverlusten fiihrt. Das geschichtete Magerbrennverfahren ist also thermodynamisch
effizienter als ein stochiometrischer Prozess. Diese Betriebsart ermoglicht eine Reduktion des
spezifischen Kraftstoffverbrauchs um bis zu 30% [1, 15].

Hierbei entsteht ein Zielkonflikt zwischen dem thermodynamisch erreichbaren Wirkungsgrad
und den einzuhaltenden Schadstoffemissionen. Im Schichtbetrieb muss wenige Grad Kur-
belwinkel nach der Einspritzung geziindet werden, damit der sogenannte Schichtladeeffekt
nicht verloren geht, was zu einer abfallenden Entflammbarkeit des Gemisches fiihren wiirde.
Aufgrund der reduzierten Zeit fiir die Kraftstoffverdampfung und Gemischaufbereitung kénnen
heterogene Luft-Kraftstoff-Gemische sowie Kraftstofftropfen wihrend der Entflammungsphase
vorliegen, welche zur Rufibildung in der Verbrennungszone fiithren. Der Rufl wird zuerst in den
unterstochiometrischen Zonen der vorgemischten Verbrennung gebildet. Durch die ablaufende
Wirmefreisetzung wird die noch tibrige fliissige Kraftstoffmasse anschlieend diffusionsge-
steuert umgesetzt. Dies fithrt zur Kraftstoffpyrolyse und somit zur Bildung der sogenannten
polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAKs). Sie sind die priméren Rufivorlédufer,
da sich durch Reaktion dieser Molekiile untereinander dreidimensionale Strukturen bilden
konnen. Somit kommt es zur Bildung der ersten Partikel. Die Verbrennung im Schichtbetrieb
weist demnach das Risiko erhohter Partikelemission auf.

Im Schichtbetrieb werden leicht unterstochiometrische Gasgemische am Ziindort entflammt.
Dadurch entsteht ein sehr frither Verbrennungsschwerpunkt, welcher entfernt vom Idealwert
der homogenen Verbrennung (6 bis 8 °KW n.ZOT) ist. Die anschlieBende diffusionskontrol-
lierte Verbrennung im Ubergangsbereich des Gemisches zur umgebenden Luft fiihrt zu einer
langen Umsetzungsdauer, welche einen unsymmetrischen Brennverlauf verursacht [71]. In
der Expansionsphase nimmt die Umsatzgeschwindigkeit stark ab und verzogert die weitere
Verbrennung. Dabei kann ein lokales Flammenloschen infolge zu kleiner Flammengeschwin-
digkeit und magerer Gemische auftreten, wobei ein Teil des Kraftstofts nicht vollstindig von der
Verbrennung erfasst wird. Hierdurch kann eine Emission von Kohlenwasserstoffen entstehen,
welche eine Verschlechterung des Hochdruckwirkungsgrads und damit eine Erhohung des
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Kraftstoffverbrauchs hervorruft. Ziel der Brennverfahrensentwicklung ist es, ein geringes
Rohemissionsniveau bei gleichzeitiger Einhaltung des Verbrauchpotenzials zu erreichen.

2.1.1  Thermodynamik des Magerbrennverfahrens

In den letzten Jahren wurden spezielle konstruktive Mafinahmen und eine gezielte Strahldyna-
mik entwickelt, um im Schichtbetrieb ein ziindfdhiges Gemisch sicherzustellen und gleichzeitig
mit dem auftretenden Turbulenzzerfall die Flammenausbreitung zu verbessern. Abhingig von
der jeweiligen Einspritzrichtung, relativ zur Kolbenform und der Zylinderinnenstromung,
ergeben sich unterschiedliche Konzepte fiir den Einsatz des Magerbrennverfahrens: die wand-,
luft- und strahlgefiihrten Brennverfahren [159, 32]. In Abbildung 2.2 sind alle drei Konzepte

SRk

Wandgefiihrt Luftgefiihrt Strahlgefiihrt

Abbildung 2.2: Brennverfahren von Ottomotoren mit Direkteinspritzung und Schichtladungsfihigkeit
[166]

Die wand- und luftgefiihrten Brennverfahren sind charakterisiert durch die weit entfernte
rdaumliche Anordnung von Einspritzdiise und Ziindkerze. Beim wandgefiihrten Brennverfah-
ren wird der Kraftstoff durch eine gezielte Ausformung der Kolbenmulde an den Ziindort
transportiert. Beim luftgefiihrten Brennverfahren wird die Zylinderinnenstromung genutzt, um
den Kraftstoffstrahl in Richtung des Ziindorts zu transportieren. Die Ladungsbewegung soll im
Idealfall eine Gemischbildung ohne Wandbenetzung ermoglichen [32].

Beide Brennverfahren konnen das thermodynamische Potential der Schichtladung aufgrund
ihrer ungiinstigen Prozessfithrung und erhohter Schadstoffemissionen nur bedingt nutzen. Die
Interaktion des Einspritzstrahls mit der Kolbenmulde sowie die langen Gemischsbildungszeiten
erschweren eine stabile Schichtladung an der Ziindkerze. Insbesondere beim wandgefiihrten
Brennverfahren fiihrt die Kraftstoffbenetzung des Kolbenbodens zu Wandfilmen. Verbleibt ein
Teil des Kraftstoffs bis zum Ziindzeitpunkt in fliissiger Form, kommt es erst nach der Verbren-
nungseinleitung zur Erwidrmung und Verdampfung der fliissigen Kraftstoffphase. Die daraus
entstehende diffusionskontrollierte Verbrennung fithrt zu einem verlangsamten Verlauf des
Kraftstoffumsatzes. In Folge der diffusiven Verbrennung des Wandfilms wird die Ruflbildung
begiinstigt [137].

Im Gegensatz zu den wand- und luftgefithrten Brennverfahren ist das strahlgefiihrte Brenn-
verfahren durch eine nidhere rdumliche Anordnung von Ziindkerze und Einspritzdiise cha-
rakterisiert. Dadurch wird ein kiirzerer zeitlicher Abstand zwischen dem Einspritzende und
der Ziindung erméglicht. Die Einspritzstrahldynamik dominiert die Gemischbildungsprozesse,
weshalb keine Unterstiitzung durch die Kolbengeometrie oder die Zylinderinnenstromung
benotigt wird. Durch die Vermeidung der Kraftstoffbenetzung von Brennraumoberflichen
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werden der Hochdruckwirkungsgrad erhoht und die Partikel- und Kohlenwasserstoffemission
reduziert.

Unter idealen Umstidnden hat die Ladungsbewegung einen vernachldssigbaren Einfluss auf
die Strahlstabilitit und damit auf die Entflammungsbedingungen. Bedingt durch die spite
Einspritzung wihrend der Kompressionsphase konnen jedoch am Ziindort hohe Strdmungs-
schwankungen auftreten, wodurch raumliche Gradienten des Luftverhiltnisses A entstehen. Um
ein entflammbares Gemisch am Ziindort zu gewihrleisten, wird ein stabiler Kraftstoffstrahl
benotigt, der sich unter wechselnden Brennraumbedingungen reproduzierbar ausbreitet. Der
piezo-aktuierte Injektor mit nach auflen 6ffnender Diise (A-Diise) ist das geeignete Einspritzsy-
stem fiir ein strahlgefiihrtes Brennverfahren.

Beim Piezo-Injektor stromt der Kraftstoff als ringformige Fliissigkeitslamelle aus, die in
Ligamente und schlielich in Tropfchen zerfillt. Durch die Auslegung der Nadelsitzgeometrie
kann die Form des Strahlkegelwinkels definiert werden. Charakteristisch fiir die A-Diise ist
die Ausbildung eines torusformigen Randwirbels auBerhalb des Hohlkegelstrahls, in dem die
Entflammung erfolgt, und eines gegensitzlichen Randwirbels innerhalb des Hohlkegelstrahls
[16, 134, 158]. Der Nadelhub bestimmt iiber die freigegebene Querschnittsfliche den Kraft-
stoffdurchfluss und somit die eingespritzte Kraftstoffmasse, die nahezu linear mit dem Hub
zunimmt. Der Injektor wird mit einem Einspritzdruck von bis zu 200 bar betrieben. Durch die
Drucksteigerung wird eine Verringerung der Tropfengroflie und damit eine hohere Verdamp-
fungsgeschwindigkeit erzielt. Die kurzen Ansteuerzeiten des Piezo-Injektors in Kombination
mit erhohtem Einspritzdruck ermoglichen den Einsatz der Mehrfacheinspritzung. Dadurch
werden die Gemischbildungsprozesse beschleunigt. Dies resultiert in einer Erweiterung des
zeitlichen Entflammungsfensters, wodurch die Robustheit des strahlgefiihrten Magerbrenn-
verfahrens gegeniiber zyklischen Stromungsschwankungen und Produktionstoleranzen in der
Einspritzstrahlgeometrie erhoht wird.

2.1.2  Charakterisierung der Ladungsbewegung

Die wihrend der Ansaugphase erzeugte Zylinderinnenstromung wird als Ladungsbewegung
bezeichnet. An den Einlassventilen entstehen kleinskalige Wirbelstrukturen, die sich durch die
Interaktion mit den Brennraumwinden und der sich nach unten bewegenden Kolbenflache zu
gerichteten Stromungen entwickeln. Wihrend der Aufwirtsbewegung des Kolbens wird die
Ladungsbewegung komprimiert. Im weiteren Verlauf bricht sie auf und zerfillt in kleinere
Strukturen, welche einen definierten Turbulenzgrad erzeugen [36].

Fiir den Fall einer vorwiegend gerichteten Stromung im Zylinder wird zwischen zwei Stro-
mungsstrukturen unterschieden: der Drall- und der Tumble-Ladungsbewegung. Der Aufbau
einer Drall-Ladungsbewegung erfolgt durch eine tangential zur Zylinderbohrung gerichtete
Einstromkomponente, die eine rotatorische Bewegung um die Zylinderachse erzeugt. Der Drall
entsteht durch eine exzentrische Lufteinstromung und kommt insbesondere bei Dieselmotoren
zum Einsatz.

Die Tumble-Ladungsbewegung stellt dagegen die Rotation um eine zur Zylinderachse senkrecht
stehende Achse dar. Entlang der Zylinderwand entsteht eine vertikal gerichtete Ladungsbewe-
gung, die spiter am Kolbenboden umgelenkt wird. Sie entsteht bei symmetrischer Anordnung
der Einlasskanile. Dabei wird eine definierte Ablosung der einstromenden Luft am Einlasskanal
genutzt, um eine gezielte Fithrung der Stromung in den Brennraum zu generieren. Der
Kanaleinlaufwinkel beeinflusst den Winkel zur Zylinderachse, unter dem hauptsichlich das
Einstromen in den Brennraum erfolgt. Im Ubergangsbereich zwischen dem Kanaleinlauf und
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dem Ventilsitzring verdndert der Ventilwinkel den Kanalwinkel. Der Ventilwinkel nimmt damit
Einfluss auf den Stromungsabriss von der stirker gekriimmten Innenseite des Einlasskanals, der
zum Ausstromen aus dem Ventilspalt fiihrt. Hierdurch wird eine asymmetrische Verteilung der
Lufteinstromung tiber dem Ventilspalt generiert, die fiir die Entstehung der Tumble-Bewegung
verantwortlich ist [72].

Je nach Richtung des Stromungsabrisses am Einlasskanal werden zwei Tumble-Stromungen
unterschieden. Im Fall einer Uberstromung iiber den oberen Ventilspalt wird die Ladungs-
bewegung als Forward-Tumble bezeichnet. Durch eine sehr steile Einlasskanalfiihrung kann
der untere Ventilspalt stirker angestromt werden. Dadurch dreht die Ladungsbewegung der
Einlassseite entgegen und wird als Reverse-Tumble bezeichnet [36, 40]. Eine schematische
Darstellung der beschriebenen Ladungsbewegungen ist in Abbildung 2.3 abgebildet.

Kanal-Steilheit
(Neigungswinkel)

E Ventilwinkel Z
A ) A A E
Reverse Tumble Forward Tumble Drall
(Steiler Einlasskanal) (Flacher Einlasskanal)

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Zylinderinnenstromung. Tumble- (links) und
Drall-Ladungsbewegung (rechts) [40]

Beginnend mit der Zerstdubung fordert die Ladungsbewegung sowohl den Tropfenzerfall als
auch den Stoft- und Wirmetransport, sodass die Gemischbildung beschleunigt wird. Dies fiihrt
zu einer verbesserten Homogenisierung des Gemisches und als Folge davon zu einer stabileren
Entflammung und Verbrennung.

Im Schichtbetrieb kann die Ladungsbewegung den Transport des Luft-Kraftstoff-Gemisches
zum Ziindort unterstiitzen. Dies ermoglicht einen groeren zeitlichen Abstand zwischen den
Einspritzvorgidngen und der Ziindung, ohne die Verbrennungsstabilitit zu beeintrichtigen
[106, 166]. Auch die sich an die Entflammungsphase anschlieBende Verbrennung lduft durch
ein erhohtes Turbulenzniveau schneller und stabiler ab. Die wihrend der Kompressionsphase
generierte Turbulenz fordert eine schnelle Umsetzung des Kraftstoffs. Das geschieht, indem die
Ladungsbewegung in turbulente Wirbelstrukturen zerfillt. Die schnellere Verbrennung erfolgt
aufgrund der Faltung der Flammenfront durch die turbulenten Wirbelstrukturen und der damit
einhergehenden VergroBerung der reaktiven Oberfliche der Flammenfront. Im stochiometri-
schen Motorbetrieb und insbesondere unter Volllast ist ein hohes Turbulenzniveau fiir eine
schnelle Umsatzgeschwindigkeit erwiinscht. Damit steht im Verlauf der Verbrennung dem
jeweils noch unverbrannten Gemisch weniger Zeit fiir chemische Vorreaktionen zur Verfiigung
[51, 139]. Anderseits fithren der Temperatur- und Druckanstieg zu einer unkontrollierten
Selbstentflammung des noch nicht von der Flammenfront erfassten Gemisches.

Bei Ottomotoren mit Ladungsschichtung ist ein wesentliches Ziel der Brennverfahrensentwick-
lung, die Intensitdt und die Richtung der Zylinderinnenstromung so zu gestalten, dass die
Gemischautbereitung zum Ziindzeitpunkt im Schichtbetrieb sowie bei einer stochiometrischen
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Verbrennung im Bereich hoher Lasten optimal sind. Hierbei muss beriicksichtigt werden, dass
zu hohe Turbulenzintensititen zu einem Anstieg der zyklischen Schwankungen fithren, wodurch
sich die Wahrscheinlichkeit von Ziindaussetzern im Schichtbetrieb erhoht. Ein Kompromiss
zwischen den Anforderungen beider Betriebsarten muss erzielt werden. Hierzu konnen eine
gezielte Formgebung der Ventil- und Einlasskanalgeometrie sowie zusitzliche Schaltorgane wie
z.B. Tumble- oder Drallklappen zum Einsatz kommen.

2.2 Innermotorische Schadstoffentstehung

2.2.1 Gasformige Emissionen

Im Gegensatz zur idealen Verbrennungsreaktion, beschrieben in Gl. 2.1, entstehen bei jeder rea-
len Verbrennung unvermeidlich Schadstoffkomponenten: Kohlenmonoxid (CO), Kohlenwasser-
stoffe (HC) und Stickstoffoxide (NOy) als gastormige Emissionen sowie Partikelemission.

Woihrend einer ottomotorischen Verbrennung stammen diese Nebenprodukte im Wesentlichen
aus unvollstdndigen Oxidations- und Hochtemperaturprozessen. Deren Bildungsmechanismen
sind demnach unter Beriicksichtigung des lokalen Luftverhiltnisses und der Verbrennungs-
temperatur zu betrachten [98]. Abhingig von der Aufbereitungsgiite und der Verbrennungsart
unterscheidet sich das Konzentrationsniveau der Abgasemissionen. Aufgrund dessen miissen
die Bildungsmechanismen fiir die stochiometrischen und mageren Betriebsarten getrennt
voneinander beschrieben werden. Eine Darstellung der Schadstoffemissionen eines Ottomotors
mit strahlgefiihrtem Brennverfahren in Abhingigkeit vom globalen Luftverhiltnis A ist der
Abbildung 2.4 zu entnehmen.

Homogenbetrieb Schichtbetrieb
i P :
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Abbildung 2.4: Schadstoffemissionen in Abhingigkeit vom Luftverhiltnis A an einem
Vierzylinderottomotor mit Direkteinspritzung und strahlgefithrtem Brennverfahren

Kohlenmonoxid (CO) ist hinsichtlich seiner starken Affinitdt zu Hdmoglobin bereits bei nied-
rigen Konzentrationen gesundheitsschédlich. Bei lokal unterstochiometrischem Luftverhaltnis
entsteht CO als Zwischenprodukt der Kohlendioxidbildung, da die Oxidation von CO in
Konkurrenz zur H,-Oxidation (siehe Gl. 2.4) steht [98].

H, + OH — H,O + H 24)
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Bei ausreichender Sauerstoffkonzentration kann CO vollstindig zu CO, oxidiert werden. Ein
Hauptreaktionspfad findet iiber das Hydroxylradikal OH statt (sieche Gl. 2.5) [98].

CO+OH — CO,+H (2.5)

Die obige Reaktion ist von der OH-Radikalenkonzentration abhingig. Sie dominiert bei
den meisten Verbrennungsbedingungen. Im Schichtbetrieb wird CO aufgrund niedriger
Verbrennungstemperaturen und lokaler Gemischinhomogenititen hauptsichlich in wandnahen
Bereichen des Brennraums gebildet [98].

Unverbrannte Kohlenwasserstofte (HC) setzen sich aus einer Vielzahl verschiedener Kompo-
nenten zusammen. Einige davon stammen unveridndert aus den Kraftstoftkomponenten. Andere
Kohlenwasserstoffe entstehen als Produkte der unvollstindigen Verbrennung. Unter diesen
befinden sich polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK). Sie sind die wichtigsten
RuBvorldufermolekiile. Der GroBteil der HC-Emission entsteht wihrend der Kaltstart- und
Warmlaufphase. Griinde hierfiir sind die erschwerte Gemischaufbereitung und Oxidation
aufgrund der niedrigen Brennraumtemperaturen. Bei warmem stochiometrischem Motorbetrieb
entstehen Kohlenwasserstofte in geringem Mafle. Da diese von der Verbrennungstemperatur,
der Kohlenwasserstoff- und Sauerstoffkonzentration sowie der verfiigbaren Zeit zur Oxidation
abhingen, liegt das Minimum der HC-Emissionen bei leichtem Luftiiberschuss (1 ~ 1,2) [159].
Im Schichtbetrieb sind zusitzliche Bildungsmechanismen, die sogenannten Quench-Effekte, als
Hauptursache der Kohlenwasserstoffemission bekannt [98, 137]. Als Grund hierfiir sind die
starken Luftgradienten im Brennraum zu nennen. Insbesondere bei niedrigen Motorlasten kann
in den stark ausgemagerten Zonen eine zu langsame Flammenausbreitung stattfinden. Beim
Wall-Quenching nimmt die Ausbreitung der Flammenfront aufgrund von Warmeabfuhr in der
Nihe der Bauteiloberfldche stark ab. Dies fiihrt zum Erloschen der Flamme und somit zur
Bildung einer Schicht unverbrannter Kohlenwasserstoffe auf den Zylinderwinden. Eine weitere
Ursache ist das Erloschen der Flammenfront. Der Effekt wird als Flame-Quenching bezeichnet.
Er findet statt, wenn in der Reaktionszone mehr Wirme entzogen wird, als durch die chemische
Reaktion zugefiihrt wird. Zusitzliche Kohlenwasserstoffemission kann infolge Ziindaussetzer
entstehen, wenn die Gemischaufbereitung am Ziindort nicht entflammbar ist.

Stickoxide (NOy) fassen die Komponenten Stickmonoxid NO (ca. 90%), Stickstoffdioxid NO,
(ca. 9%) und Distickstoffoxid N,O (ca. 1%) zusammen. Unter atmosphirischen Bedingungen
werden sie fast vollstindig in NO, umgewandelt [159, 98]. Die NO-Bildung erfolgt bei der
ottomotorischen Verbrennung iiber drei unterschiedliche Pfade; die thermische NO-Bildung,
die Prompt-NO-Bildung und die NO-Bildung iiber den N,O—Mechanismus. Die Bildungs-
mechanismen sind stark von den thermodynamischen Bedingungen abhéngig, wobei zumeist
die thermische NO-Bildung, die mit dem Zeldovich-Mechanismus [167] beschrieben wird,
dominiert. Er besteht aus folgenden Reaktionsgleichungen (Gl. 2.6, 2.7 und 2.8).

N, +O=NO+N (2.6)
N+0O, =NO+0 2.7)
N+OH=NO+H (2.8)

Fiir die thermische NO-Bildung ist neben einer hohen Verbrennungstemperatur eine gentigend
hohe Sauerstoffkonzentration erforderlich. Das Maximum der NO-Konzentration tritt bei leicht
mageren Luftverhiltnissen (1,05 < A < 1,1) auf. Infolge der lokalen Spitzenverbrennung-
stemperaturen und der heterogenen Gemischzusammensetzung mit lokal tiberstochiometrischen
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Luftverhiltnissen kann die thermische NO-Bildung im Schichtbetrieb hoher als im stochiome-
trischen Betrieb sein.

In der Flammenfront selbst oder deren unmittelbaren Umgebung entsteht Prompt-NO. Die
Bildung beruht auf der Reaktion von Kohlenwasserstoffradikalen CH mit dem Luftstick-
stoff unter Bildung von Blausidure HCN, welche zu NO weiterreagiert. Bei einer niedrigen
Verbrennungstemperatur und gentigend hoher Kohlenwasserstoftfkonzentration, die bei unter-
stochiometrischen Luftverhiltnissen vorliegt, steigt der Anteil an Prompt-NO-Bildung. Der
Entstehungsmechanismus wird durch die Gl. 2.9 beschrieben [35].

CH+N, = HCN+N — ... - NO (2.9)

Aufgrund der niedrigen Aktivierungsenergie tritt das prompte NO bereits bei sehr niedrigen
Verbrennungstemperaturen (ca. 1000 K) auf und stellt bei Diffusionsflammen einen wichtigen
Anteil der NO-Emission dar.

Das iiber N,O erzeugte NO entspricht weitgehend dem thermischen NO—Mechanismus. Die
Bildung erfolgt durch ein zusitzliches N Molekiil, sodass N>O entsteht und mit atomarem
Sauerstoft NO bildet [91]. N,O wird analog zur ersten Reaktion des Zeldovich-Mechanismus
gebildet (siehe Gl. 2.10).

N, + 0oN,0 + M (2.10)

Die NO-Bildung erfolgt durch Oxidation von N,O entsprechend GI. 2.11.

N>O + 0—2NO @2.11)

Bei global mageren Luftverhiltnissen und hohem Druck gewinnt dieser Reaktionsweg zu-
nehmend an Bedeutung. Einerseits wird die Bildung der Kohlenwasserstoffradikale reduziert,
welche zu promptem NO reagieren. Andererseits sinken infolge des mageren Luftverhéltnisses
die globalen Verbrennungstemperaturen, wodurch die thermische NO-Bildung erschwert wird.
Bei stochiometrischer Verbrennung trigt diese Reaktion einen vernachlédssigbaren Anteil zu den
gesamten NOy-Emissionen bei.

2.2.2 Grundlagen der Ruf3bildung und -oxidation

Unter dem Begriff Partikel der motorischen Verbrennung werden alle Abgasbestandteile
zusammengefasst, die bei einer definierten maximalen Temperatur aus dem verdiinnten Abgas
auf einem Probefilter abgeschieden werden und sich durch Auswiegen nachweisen lassen [31].
Die Partikelemission besteht aus einer Vielzahl von Substanzen, die als fliichtige und nicht
flichtige Anteile abgeschieden werden konnen. Allgemein umfassen die Partikel kettenformig
ungeordnete Strukturen mit Ruf (Elementarer Kohlenstoff, EC) und angelagerten organischen
Verbindungen (Organischer Kohlenstoff, OC) wie Kohlenwasserstoffe, Sulfatmolekiile und
Wasser. Die Partikelemission kann durch ihre Massen- oder Anzahlkonzentration gemessen
werden. Zusitzlich kann aus dem Volumenanteil der Ru3volumenbruch f, ermittelt werden. Er
beschreibt das Verhiltnis des Volumenanteils des Ruf3es zum gesamten Abgasvolumen.

Die Ruflentstehung ist hochdynamischen Stromungsvorgingen und chemischen Abldufen
unterworfen. Trotz erheblicher Fortschritte im Verstdndnis einzelner Schritte der Ru3bildung
gibt es noch kein gesamtheitliches Modell, welches die ablaufenden Mechanismen sowie die
einzelnen Reaktionen vollstindig beschreibt oder vorhersehen kann. Die derzeit tiberwiegend
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akzeptierte Hypothese der Rufibildung ist eine Abfolge von physikalischen und chemischen
Reaktionsschemen, welche in sechs iiberlappenden Prozessen klassifiziert werden [12]:

1. Pyrolyse: Chemische Reduktion der Brennstoffmolekiile zu Acetylen und Bildung erster
polyzyklischer, aromatischer Kohlenwasserstoffe (PAK)

2. Planares Wachstum der PAK: Bildung erster Kohlenstoffgitterstrukturen

3. RuBlkeimbildung: Kondensation und Bildung von Ruflkernen

4. Koaleszenz und Koagulation: Wachstum der Ruflkeime zu Ruf3partikeln durch Oberflichen-
wachstum und Zusammenschlieen von RuB3kernen zu Ruflteilchen

5. Agglomeration: Bildung von Ruflprimirteilchen zu langeren, kettenférmigen Strukturen

6. RuBoxidation: Abbau der entstandenen Rufipartikel

Eine schematische Darstellung des zeitlichen Ablaufes der fiinf Entstehungs- und Wachstums-
mechanismen ist in Abbildung 2.5 dargestellt. Die Oxidation kann an jedem Zeitpunkt des
gesamten Prozesses erfolgen.

Molekiilare Ebene Partikelebene

< - ><.:
ey

Pyrolyse  Planares Wachstum RuBkeimbildung Koaleszenz/Koagulation Agglomeration

\

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Partikelbildungsmechanismen [12]

Pyrolyse

Die Pyrolyse beschreibt einen thermo-chemischen Prozess, in welchem die Brennstoffmolekiile
unter sehr hohen Temperaturen und Sauerstoffausschluss ihre Struktur dndern. Durch die einge-
brachte thermische Energie werden die Brennstoffmolekiile unter Abspaltung von Wasserstoff
zu kleineren gesittigten Kohlenwasserstoffen reduziert. Eine Gruppe der Kohlenwasserstoffmo-
lekiile bilden die sogenannten polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstofte (PAK), welche
eine der wichtigsten Ruf3vorldufermolekiile sind. Spezies wie Acetylen (C,H,), Ethen (C,Hy),
Methan (CHy4) oder Propylen (C3Hg) [47] erzeugen die ersten aromatischen Ringe, wobei einer
der wichtigsten Pfade der Ruf3bildung die Addition von Vinyl (C;Hj;) zu Acetylen ist [38]. Der
Ablauf wird von den vorherrschenden Spezieskonzentrationen und Temperaturbedingungen
kontrolliert und kann durch zwei Reaktionspfade erfolgen, eine Niedertemperatur- und eine
Hochtemperaturroute [143].

Planares Wachstum der Polyzyklischen Aromatischen Kohlenwasserstoffe

Waihrend der initialen Hochtemperaturreaktionen findet das Wachstum der PAK zur Bildung
des ersten Ringes statt. Dieser Bildungsmechanismus erfolgt durch einen zwei-sequentiellen
Prozess, der durch die Abstraktion von Wasserstoff (H) und C,H,-Addition (HACA-Reaktion)
zur Polymerisation des Benzolringes (C¢Hg) fiihrt [38]. Obwohl dieser chemische Ablauf
dominiert, sind unter gewissen Umstinden die Reaktionen aromatischer Ringe mit anderen
Spezies auch moglich [38]. Diese Prozesse setzen ein hohes Mal} an Energie frei, welche ein
weiteres PAK-Wachstum hervorruft. Die Reaktionszeit ist dennoch limitiert, da die Prozesse
kinetisch begrenzt sind. Beide Bildungspfade sind in Abbildung 2.6 schematisch dargestellt.
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Abbildung 2.6: HACA-Reaktion (links) und Polymerisationprozess (rechts) des planaren Wachstums
der PAK [38]

RuBkeimbildung

Im weiteren Verlauf koagulieren die planaren PAK zu kugelférmigen Strukturen, die als
Nuklei oder Primérpartikel bezeichnet werden. Dieser Koagulationsprozess erfolgt als eine
Anlagerung von zwei oder mehreren PAK-Molekiilen. Die Primérpartikel charakterisieren
sich durch ihre nidherungsweise sphirische Form. Allgemein besitzen sie ein %—Verhﬁltnis
von ca. 1/8 und weisen einen Durchmesser von 1,5 nm bis 2 nm auf [8, 63]. Analog zum
planaren Wachstum ist die Rufkeimbildung auf die primére rdumliche Reaktionszone begrenzt.
Dort treten ausreichende Reaktionstemperaturen und Ionenkonzentrationen auf [8, 157]. Die
Nuklei tragen keinen signifikanten Anteil zur gesamten Ru3masse bei. Sie erhohen jedoch die
verfiigbare Oberfldche fiir die darauffolgenden Wachstumsmechanismen.

Oberflichenwachstum und Koagulation

Nach dem Nukleationsprozess fithren heterogene Reaktionen der Gasphasenmolekiile mit der
verfligbaren Partikeloberfliche zu einem weiteren Partikelwachstum, dessen Reaktivitdt bei
kleineren bzw. jiingeren Partikeln ausgeprigter ist [8]. Das Oberflichenwachstum basiert auf
dem HACA-Reaktionsprinzip. Hierbei hidngt das Wachstum exponentiell vom H%—Verhéltnis
und der Sauerstoffkonzentration ab. In diesem Prozess bleibt die Partikelanzahl nahezu konstant,
wihrend das %—Verhﬁltnis ab- und die PartikelgroBe zunimmt. Aufgrund der abnehmenden
Acetylenkonzentration in der Flamme und daraus resultierend der Partikelreaktivitit nimmt das
Oberflichenwachstum zeitlich ab. Weiterhin bestimmt die Flammentemperatur den Abklingvor-
gang mit exponentiell abnehmender Geschwindigkeit [12]. Ca. 95% der gebildeten RuBimasse

ist durch das Oberflaichenwachstum bedingt.

Neben dem Oberflichenwachstum stellen sdmtliche Kollisionsvorginge die Koagulationspro-
zesse dar. Die Koagulation wird als Kollision von Partikeln beschrieben, die eine Teilchenbil-
dung hervorbringen, welche aus der Summe der beiden zusammengestoenen Massen besteht.
Infolge der Koagulation bzw. Verschmelzung von Partikeln nimmt die Partikelanzahl ab,
wobei die Gesamtmasse unveridndert bleibt. Dieser Prozess ldsst sich durch die Smoluchowski
Gleichung (Gl. 2.12) beschreiben [12, 144].

dN Npax .
- ZZﬁm N; Ny - Zﬁu Ni-Np =2, (2.12)
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N; und N; sind die Partikelanzahl der GroBen i und j. Durch den Koagulationsprozess fiihren sie
zur Entstehung von Partikeln der GroBe i. Der erste Teil der Gleichung stellt die Bildungsrate
von Partikeln der GroBe i durch die Koagulation kleinerer Partikel der GroBen j und i-j
dar. Der Zweite beschreibt die Abnahme von Partikeln der Grofie i durch die Kollision mit
anderen Partikeln. Der Koagulationskoeflizient f;; zwischen den Partikeln i und j héngt vom
umgebenden Druck und den Partikeldurchmessern ab. Bei diesem Vorgang nimmt der mittlere
Primérpartikeldurchmesser d, zu und die Gesamtanzahl der Primirpartikel N ab.

Agglomeration

Der Agglomerationsprozess umfasst die Bildung von kettenformigen Strukturen. Sie entstehen,
wenn in der Gasphase nicht mehr ausreichend Kohlenwasserstoffe vorhanden sind oder
die Reaktionsfreudigkeit der Partikel abnimmt. Es handelt sich um eine andere Form der
Koagulation, da die Primérpartikel nur an der Oberfliche aneinander haften. Im Gegensatz zur
Koagulation behalten die Primérpartikel der Agglomerate ihre Struktur. Die Gesamtanzahl der
Primérpartikel N in einem Agglomerat wird durch Gl. 2.13 berechnet.

R\
N = ke[ =2 (2.13)
dp

d, ist der Primirpartikeldurchmesser und k; der experimentell ermittelte fraktale Faktor
[63]. Um das rdumliche Verhalten des Agglomerats im Verhiltnis zum aerodynamischen
Durchmesser zu beschreiben, wird der sogenannte Radius of Gyration R, verwendet [92]. Diese
Kenngrofe beschreibt den Radius einer Kugelschale, welche die gleiche Masse und das gleiche
Trigheitsmoment wie das urspriingliche Agglomerat aufweist. Die fraktale Dimension Dy ist
ein dimensionsloser Wert und wird zur Beschreibung der Oberflichenstruktur des Agglomerats
verwendet.

Der RuBvolumenbruch f, beschreibt das Verhiiltnis des Volumenanteils des RuBes zum
gesamten Volumen. f, ergibt sich aus der Berechnung einer Kugel % - D® multipliziert mit der
Teilchenzahldichte N,. Unter der Annahme eines mittleren Partikeldurchmessers D lésst sich f,
mittels GI. 2.14 ermitteln.

£, = ’é N, -D? (2.14)

Diese Gleichung impliziert die sphérische Form der RuBpartikel. In Wirklichkeit weisen
die Agglomerate eine normale GroBenverteilung auf, die sich mit zunehmendem Alter einer
bimodal und lognormalen Verteilung anndhert. Der Effekt ist darauf zuriickzufiihren, dass
parallel zum Partikelwachstum weiterhin Nukleation stattfindet [143]. Dieses Phanomen wird
im Unterkapitel 2.2.4 experimentell untersucht.

RuBoxidation

Abhingig von den vorherrschenden Verbrennungsbedingungen kann der tiberwiegende Anteil
des gebildeten Rufles oxidiert werden. Die RuBoxidation umfasst sowohl die Oxidationsvorgin-
ge der RuBvorlduferspezies in der Gasphase als auch die heterogenen Oberflachenreaktionen auf
den RuBpartikeln. Die Umsetzung fester Kohlenstoffe und Kohlenwasserstoffe zu gasformigen
Verbrennungsprodukten CO, CO, und H,O kann in allen Phasen der RuBlbildung stattfinden.
Erfolgt die erste Rufoxidation zu CO, konnen die Partikel nicht in ihre urspriingliche Form
zuriickgebildet werden. Der oxidative Vorgang erfolgt tiber einen Prozess in zwei Schritten.
Zuerst diffundieren die oxidativen Molekiile aus der Umgebung an die verfiigbare Partikelo-
berflache. Die gasformigen Reaktanten bleiben an der Partikeloberfliche haften. Dieser Prozess
wird als Adsorption bezeichnet. Nach der oxidativen Reaktion verlassen die gebildeten CO- und
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CO,— Molekiile die Partikeloberfliche durch Desorption [94]. O,, O und OH sind die priméren
Oxidationsspezies. Bei unterstochiometrischen Luftverhéltnissen dominieren OH und O als
oxidative Molekiile, wihrend O, bei iiberstochiometrischen Luftverhéltnissen bestimmend ist
[8, 47]. Im Bereich von Sauerstoffpartialdriicken iiber 1 bar und Temperaturen unter 2000 K ist
die RuBloxidationsrate nahezu ausschlieflich von der Temperatur abhédngig [162].

2.2.3  Thermodynamische und chemische Aspekte der Ruf3bildung

Fiir eine Charakterisierung der Rufibildung wéhrend des Verbrennungsprozesses wird zwischen
vorgemischter und nicht-vorgemischter Verbrennung unterschieden.

Die Rufibildung bei vorgemischten Flammen kann als idealisiertes Modell betrachtet werden.
Der gesamte Brennraum wird als eine einzige homogene Gemischzone betrachtet. Die Neigung
zur Rufbildung eines Kraftstoffs der Form C,,H, hidngt von der Sauerstoffkonzentration in der
Reaktionsgleichung GI. 2.15 ab.

CwH, +yO, — 2yCO + (m — 2y)C; + gHz (2.15)

Geschieht die chemische Reaktion von Kohlenwasserstoffen C,,H,, mit einer definierten Menge
y an Sauerstoff O, unter der Bilanz m > 2y, findet die Verbrennung unter unterstochiome-
trischen Bedingungen statt. Der Brennstoff wird im Uberschuss eingesetzt und folglich nicht
vollstindig zu CO umgesetzt. Die Bildung von festem Kohlenstoff Cs, ndmlich Ruf}, wird
begiinstigt. Die Partikelemission ist das Resultat aus Rufbildungs- und Rufloxidationsvorgén-
gen. Bei vorgemischten Flammen sind beide Prozesse der globalen Verbrennungstemperatur
unterworfen [12]. In Abbildung 2.7 ist die Abhingigkeit des Rulvolumenbruchs f, von der
Verbrennungstemperatur und dem C/O-Verhiltnis dargestellt.

cm?,

log fy [C—m3

0.7
C/0 Verhéltnis [] 0.6

0.5

Abbildung 2.7: Abhingigkeit der Rubildung bei vorgemischten Flammen von der
Verbrennungstemperatur und dem C/O-Verhiiltnis [42]

Bei Temperaturen oberhalb 1800 K und unterhalb 1450 K kann eine rularme Verbrennung
unter unterstochiometrischen Luftverhiltnissen stattfinden [12]. Niedrige Temperaturen gehen
einher mit einer geringen Bildungsreaktion des Rufies. Ab 1600 K steigt die Ruloxidationsrate
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starker als die Rufibildungsrate an, was die Abnahme des Rulvolumenbruchs f, bei steigender
Temperatur verursacht. Der Rufivolumenbruch f, weist sein Maximum bei Temperaturen
zwischen 1500 K und 1700 K auf [42]. Bei motorischer Verbrennung stellt die Zeit einen
weiteren Einflussfaktor dieser Abhidngigkeit dar. Wihrend zu Beginn der Verbrennung die
Ruf3bildung der Temperatur unterworfen ist, hangt zum Ende der Verbrennung die Ruoxidation
fast ausschlieBlich von der Temperatur ab.

Eine brennende Kerze stellt ein vereinfachtes Beispiel fiir die Rufbildung bei nicht-
vorgemischter Verbrennung dar, in der das Luftverhiltnis von 4 = 0 auf der Achse der
Brennstoffstromung bis zu 4 — oo im flieBenden Oxidationsmittel variiert (siche Abbildung
2.8).

Flammenfront

Rupzone

|

Oxidator Brennstoff Oxidator

Abbildung 2.8: Darstellung der Flamme einer Kerze mit diffusiver Verbrennung

Die diffusive Flamme brennt ohne Luftvormischung. Der zur Verbrennung notwendige Sau-
erstoff diffundiert iiber den Flammenrand in die Flamme hinein. Die chemischen Reaktionen
entstehen entlang der Trennung von Brennstoff- und Luftstrom. Die Ruflbildung findet in
der Nidhe der Reaktionszone statt, wo die hochsten Temperaturen zu finden sind. In Diffu-
sionsflammen sind der zeitliche Ablauf der Mischungsvorginge und die Flammentemperatur
die wichtigeren Randbedingungen fiir die Ru3bildung. Mit steigender Temperatur nimmt die
RuBbildung kontinuierlich zu [12]. Im Gegensatz zur vorgemischten Verbrennung kann die
RuBoxidation nahezu vernachldssigt werden.

Zahlreiche Untersuchungen [13, 41, 47] zeigen eine nahezu quadratische Abhingigkeit der
RuB3bildung vom Druck bis zu 10 bar. Die Korrelation besteht sowohl in vorgemischter als auch
in diffusiver Verbrennung. Dies bedeutet, dass Flammen bei Uberdruck eine ausgeprigtere Ruf-
bildung als atmosphirische Flammen aufweisen. Die Zunahme der RuSkonzentration resultiert
aus einer Erhohung der Partikelanzahl bei gleichzeitiger Verringerung des Partikeldurchmessers

[49].

Brennstoffeinfluss

Die Neigung zur Ruflbildung und -oxidation verschiedener Kohlenwasserstoffe ist stark unter-
schiedlich. Abbildung 2.9 zeigt eine Klassifizierung vereinfachter Molekiilstrukturen und deren
RuBneigung.
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Abbildung 2.9: Sittigungsgrad und raumliche Darstellung azyklischer und aromatischer
Kohlenwasserstoffe und deren Rufineigung [47, 82]

Die azyklischen Kohlenwasserstoffe enthalten neben den Alkanen, welche nicht iiber Doppel-
bindungen verfiigen, die Alkene, mit einer oder mehreren Doppelbindungen sowie die Alkine
mit einer Dreifachbindung. Die Zykloalkane bilden ringférmige, gesittigte Kohlenwasserstoffe.
Untergeordnet in dieser Gruppe befinden sich die Aromaten. Benzol (C¢Hg) ist das Grundmole-
kiil dieser zyklischen aus 6 C-Atomen mit 3 Doppelbindungen bestehenden Kohlenwasserstoffe.

Der Sittigungsgrad zwischen den Kohlenstoffatomen eines Molekiils beeinflusst die Ruf3-
neigung. Ein Kohlenstoffmolekiil ist gesittigt, wenn alle Valenzen der Kohlenstoffatome
ausgeschopft sind. Es konnen durch Additionsreaktionen keine zusitzlichen neuen Atome
oder Atomgruppen aufgenommen werden. Diese Verbindungen werden als Alkane bezeichnet.
Ungesittigte Kohlenwasserstoffe wie Alkene oder Alkine tragen wesentlich mehr zur Ruf3-
bildung bei als gesittigte Verbindungen, die stabiler und weniger reaktiv sind. Die Bildung
polyzyklischer aromatischer Kohlenwasserstoffe (PAK), welche die wichtigsten Ruflvorlidufer-
molekiile sind, erfolgt durch die Polymerisation des Benzolringes. Sie bilden sich bevorzugt
aus aromatischen Verbindungen, da deren niedriges Energieniveau stabilisierend wirkt. Daher
weisen aromatische Kohlenwasserstoffe die hochste Tendenz zur RufBbildung auf. Ebenso
nimmt mit zunehmender Molekiilgrofie die Neigung zur Ruflbildung zu.

Die Kraftstoffzusammensetzung hat auch einen Einfluss auf die Rufoxidation. Kohlenwasser-
stoffe, welche in ihrer Molekiilstruktur mehrere Sauerstoffatome gebunden haben, begiinstigen
die RuBoxidation [82]. Der entstandene Rufl wihrend der Verbrennung von sauerstofthaltigen
Brennstoffen wird bereits oxidiert, bevor die OH-Radikale zum Oxidationsprozess beitragen
konnen. Dies fithrt zu einer starken Reduktion der Partikelemission bei Zumischung von
sauerstoffhaltigen Brennstoffen.

2.2.4  Partikelemission bei Ottomotoren mit Direkteinspritzung

Bei Ottomotoren mit Direkteinspritzung besteht prinzipiell die Gefahr erhohter Partikelemis-
sion gegeniiber Motoren mit Saugrohreinspritzung. Durch die direkte Einspritzung von Kraft-
stoff in den Brennraum wird die Gemischaufbereitung zeitlich limitiert. Dies fiihrt dazu, dass
unterstochiometrische Gemischanteile oder fliissige Kraftstoffphasen von der Flammenfront
erfasst werden konnen. So wird bei nicht-vorgemischten Flammen oder unterstochiometrischen
vorgemischten Flammen die Brennstoffpyrolyse durch hohe Temperaturen und Sauerstoff-
mangel gefordert. In diesen Zonen findet die Bildung erster Ruivorlaufer statt.
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Die Direkteinspritzung bietet jedoch Freiheitsgrade, um die Partikelemission durch innermo-
torische Mafinahmen zu reduzieren. Diese konnen in zwei Hauptentwicklungsfelder unterteilt
werden. Einerseits kann eine optimierte Brennverfahrensauslegung das Grundniveau der Parti-
kelemission minimieren. Hierbei liegt das Ziel in der Vermeidung einer Kraftstoffbenetzung von
Bauteiloberflichen [1, 121, 123, 149]. Dies kann durch die rdaumliche Anordnung der Einspritz-
diise und der Ziindkerze, die Brennraumform, die Einspritzstrahlgeometrie sowie durch die
Richtung und Intensitéit der Ladungsbewegung verwirklicht werden. Die verfahrenstechnischen
Mafnahmen werden im Folgenden beschrieben und sind Gegenstand dieser Arbeit.

Einspritzstrahlgeometrie

Zerstdubung und Einspritzstrahlgeometrie eines Injektors sind zwei Faktoren, welche die
Neigung zur Ruf3bildung direkt beeinflussen [9, 60, 108, 131, 148].

Die Form des Einspritzstrahls ist durch seine axiale und radiale Penetration gekennzeichnet.
Insbesondere bei kurzhubigen Motoren konnen Einspritzungen mit einer groien Eindringtiefe
zu einer Benetzung des Kolbenbodens mit Kraftstoff fithren. Dieser unerwiinschte Effekt kann
durch einen hohen Zerstdubungsgrad entgegengewirkt werden. Kleinere Tropfendurchmesser
weisen eine verkiirzte Verdampfungsdauer auf, was zu einer verbesserten Vermischung von Luft
und Brennstoft fithrt. Dadurch wird die Kraftstoftbenetzung der Brennraumwénde und somit die
Wahrscheinlichkeit diffusiver Flammen auf dem Kolbenboden minimiert.

Zusitzlich wird eine ausreichende radiale Penetration angestrebt. Infolge einer grof3en Strahl-
ausbreitung wird der Lufteintrag in die Kraftstoffwolke intensiviert. Dies fiithrt zu einer
Verbesserung des Verdampfungsverhaltens und Beschleunigung der Gemischbildung. Dadurch
ergeben sich im ortlichen Umfeld des Einspritzstrahles weniger unterstochiometrische Ge-
mischzonen und fliissige Kraftstoffanteile. Der maximale Strahlkegelwinkel soll jedoch geome-
trisch so begrenzt werden, dass keine Benetzung des Brennraumdachs oder der Auslassventile
wihrend einer Kompressionseinspritzung stattfindet.

Im Abschnitt 5.2 wird die Abhingigkeit zwischen der Einspritzstrahlgeometrie und der
innermotorischen Ruflstrahlung untersucht. Hierfiir wird der mit endoskopischem Zugang
Vierzylindermotor verwendet.

Ladungsbewegung

Durch die Stromungsstruktur ergibt sich eine Wirkkette von der Gemischbildung und
Verbrennung bis zu den simultan ablaufenden Ruflbildungs- und Oxidationsmechanismen.

Beim strahlgefiihrten Magerbrennverfahren mit Injektoren mit Mehrlochdiise stellten Nauwerk
et al. [106] bei den Einspritzvorgidngen wihrend der Kompressionsphase einen Einfluss
der Stromungsstruktur auf die Einspritzstrahlgeometrie und den Homogenisierungsgrad fest.
Abhingig vom Turbulenzniveau stellen sich unterschiedliche Gemischzusammensetzungen ein.
Dadurch konnen lokal unterstochiometrische Gemischzonen entstehen, was wiederum den
Anteil der diffusiven Verbrennung und somit die RuBineigung erhoht. Im Gegensatz dazu konnte
eine weitere Untersuchung beim strahlgefiihrten Magerbrennverfahren mit Piezo-Injektoren
keinen Einfluss der Ladungsbewegung auf die Ruflbildung nachweisen [109]. Die vom Ein-
spritzstrahl induzierte Stromung wihrend der Kompressionsphase spielt eine dominierende
Rolle auf die Gemischbildung, sodass die Ladungsbewegung erst in einer spiteren Phase des
Verbrennungsablaufs von Bedeutung ist.

Im homogenen Motorbetrieb mit Piezo-Injektor stellten Dageforde et al. [23] einen wesentli-
chen Einfluss der Ladungsbewegungsintensitit auf die Verdampfung und Homogenisierung des
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eingespritzten Kraftstoffs fest. Hierbei ist eine intensive Zylinderinnenstromung wichtig, um die
Gemischbildung zu unterstiitzen und so diffusive Verbrennung infolge Kraftstoffanlagerungen
an der Brennraumwand oder den Einlassventilen zu vermeiden.

Insgesamt ergeben sich verschiedene Anforderungen an die Ladungsbewegung, um die Parti-
kelemission zu minimieren. Das Ziel besteht darin, die Ladungsbewegung als Unterstiitzung fiir
die Gemischbildung zu nutzen und gleichzeitig eine Kraftstoffbenetzung von Brennraumober-
flachen zu vermeiden. Gelangen Kraftstofftropfen durch die generierte oder die unzureichende
Ladungsbewegung auf den Kolbenboden oder die Brennraumwinde, verdampfen diese nicht in
ausreichendem Maf3e vor dem Ziindzeitpunkt [23]. Wihrend der Expansionsphase wird der Ver-
brennungsablauf durch die Ladungsbewegung, die beim Zerfall eine Turbulenz erzeugt, auch
beeinflusst. Zu diesem Zeitpunkt iiberwiegt die Rufloxidation. Fiir eine effektive Ruloxidation
sind die Mischungsvorginge zur Erzielung einer ausreichenden lokalen Sauerstoftkonzentration
malgeblich [55]. Dieser Prozess kann durch ein erhohtes Turbulenzniveau unterstiitzt werden.
Bis zum Ende der Verbrennung soll eine ausreichend hohe Turbulenz vorhanden sein, um gute
Oxidationsbedingungen sicherzustellen. Im Abschnitt 5.3 wird die Korrelation zwischen der
Ladungsbewegung und der Partikelemission durch die Anderung der einlassseitig erzeugten
Zylinderinnenstromung untersucht und statistisch bewertet.

Einspritzstrategie und Brennraumtemperatur

Zusitzlich ergibt sich durch die erweiterten Einspritzmoglichkeiten des Piezo-Injektors ein
zusitzliches Reduktionspotenzial der Partikelemission [37, 151, 93, 123, 128]. Hierzu kann
im Homogen- und im Schichtbetrieb durch den Einspritzzeitpunkt und die Aufteilung der
Einspritzvorginge die Gemischbildung verbessert werden. Durch die Mehrfacheinspritzung
wird das Entflammungsfenster verldngert und eine bessere Durchmischung des Kraftstoffs mit
dem Brennraumgas erreicht. Eine lange Gemischbildungszeit durch ein frithes Einspritzende
erhoht den Anteil vorgemischter Verbrennung im Verhiltnis zur diffusiven Verbrennung.

Im Schichtbetrieb kann eine Variation des Einspritzzeitpunkts jedoch mit mehreren, teilweise
gegenldufigen physikalischen Effekten auf die Partikelemission verbunden sein. Bei einer spi-
teren Einspritzung befindet sich der Kolben niher am oberen Totpunkt. Die Wahrscheinlichkeit,
dass die Kolbenoberfliche von fliissigem Kraftstoft getroffen wird, steigt. Eine spitere Ein-
spritzung bedeutet auch einen hoheren Gegendruck und hierdurch eine hohere Gastemperatur
im Brennraum, welche den Strahlzerfall und die Verdampfung unterstiitzen. Die gegenseitigen
Einfliisse im Schichtbetrieb werden im experimentellen Abschnitt 5.1 niher erldutert.

Neben der Einspritzstrategie beeinflusst die Motortemperatur die Neigung zur Ruf3bildung.
Dem Kraftstoff wird die notwendige Verdampfungsenthalpie aus der Umgebung zugefiihrt.
Die Energiezufuhr erfolgt iiber das vorhandene Brennraumgas und die Bauteiloberflichen
iiber Wirmestrahlung und Konvektion. Beide Prozesse benotigen zur Ubertragung der Energie
einen treibenden Temperaturgradient, welcher im kalten Motorbetrieb gering ist. Bei niedrigen
Motortemperaturen findet dementsprechend eine langsamere Kraftstoffverdampfung statt. Es
besteht auch die Gefahr des Auftragens von fliissigem Kraftstoff auf angrenzende Bauteilober-
flachen, der anschliefend sehr langsam verdampft und in einer Diffusionsflamme verbrennt.
Zusitzlich wird die RuBBoxidation erschwert, da das Vorhandensein von oxidativen Radikalen
und ausreichend hoher Temperatur nicht gegeben ist.
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PartikelgroBienverteilung bei Ottomotoren

Wihrend die emittierte Partikelmasse- und -anzahlkonzentration von Verbrennungsmotoren
einer gesetzlichen Begrenzung unterliegen, besteht fiir die Partikelgroflie keine Limitierung.
Die gesundheitliche Wirkung eines Partikelkollektivs korreliert jedoch nicht mit ihrer Ge-
samtmasse, sondern mit deren Gesamtoberfliche, welche wiederum quadratisch proportional
zum Partikeldurchmesser ist. Bei gleicher Gesamtmasse weisen kleine Partikel, aufgrund ihrer
verhéltnismadBig hoheren Anzahlkonzentration, eine groflere Gesamtoberfliche im Vergleich zu
groBeren Partikeln auf.

Zur Charakterisierung der Partikelgrofenverteilung wird der sogenannte dquivalente Durch-
messer D, verwendet. Diese Grofle wird als ein sphirischer Partikeldurchmesser mit einer

Einheitsdichte von 1000 % ermittelt. Anhand dessen werden vier verschiedene Grofenklassen
bei Partikeln unterschieden [68]:

¢ 2,5 < Dy< 10 um: Grobe Partikel (PM;,)
e D,<2,5 um: Feine Partikel (PM; 5)

e D,< 0,1 um: Ultrafeine Partikel

e D;< 0,05 um: Nanopartikel

Die Grenzen der jeweiligen Klassen sind nicht fest definiert und ergeben sich aus der
vorhandenen Literatur [68, 163]. Eine beispielhafte Partikelgrofenverteilung mit allen vier
GroBenklassen ist in Abbildung 2.10 dargestellt.

Nanopartikel Feine Partik%zl
B T GaRr boveenecanees froeeeee PM,; -----
i Utrafeine : : : :

\ i Partikel : : :

Partikelanzahkonzentration [dN/dlog(D,)]

T T
0.001 0.01 0.1 1
Durchmesser D,, [um]

Abbildung 2.10: Reprisentative PartikelgroBenverteilung nach [68] und [127]

Die Partikelkonzentration ist von wenigen bis zu tausend Nanometern iiber ein kontinuierliches
GroBenspektrum verteilt. Jeder Durchmesser Dy, bei dem ein Maximum der Partikelanzahlkon-
zentration auftritt, wird als Modalwert oder Modus bezeichnet. Je nach Anzahl der Maxima
wird die PartikelgroBBenverteilung als multimodal (mehrgipflig) oder unimodal (eingipflig)
bezeichnet. Auf dem Gebiet der Aerosolphysik werden die Partikel in vier Modi eingeteilt:
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Nukleations-, Aitken-, Akkumulations- und Grobstaubmodus. Die Klassifizierung erfolgt nach
der GrofBe, dem Alter und den Entstehungsmechanismen der Partikel.

Bei der Partikelgrofenverteilung, entstanden aus einer motorischen Verbrennung, wird zwi-
schen dem Nukleations- und Akkumulationsmodus unterschieden. Der Nukleationsmodus
enthélt Partikel bis zu einer Grofie von ca. 50 nm [68]. Deren Lebensdauer in der Atmosphire
betrdgt nur wenige Stunden, da sie sehr schnell durch Koagulationsprozesse von anderen
Partikeln aufgenommen werden. In der Regel ist ein Wachstum iiber den Akkumulationsmo-
dus eingeschlossen [68, 163]. Akkumulationspartikel ordnen sich in einem GroBenbereich
zwischen 50 und 100 nm. Der Aitken- und Grobstaubmodus entstehen durch mechanische
oder atmosphirische Prozesse und werden im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter beriicksich-
tigt. Die ottomotorische Partikelemission weist einen charakteristischen bimodalen Verlauf
mit einer asymmetrischen Verteilung, zentriert bei kleineren Durchmessern (40-80 nm), auf
[44, 104, 113]. Diese Beobachtung gilt sowohl fiir die iiberstochiometrische als auch fiir die
stochiometrische Verbrennung.

Die Verteilung der Partikelkonzentration iiber dem GrofBenspektrum ist stark asymmetrisch,
weshalb keine Normalverteilung verwendet werden kann. Eine Variable x ist normal verteilt,
wenn sie durch ihr arithmetisches Mittel ¢ und ihre Standardabweichung o mathematisch
beschreibbar ist. Diesbeziiglich bietet ein lognormales Modell eine bessere Ausgangsbasis.
Die Partikelanzahlkonzentration (Variable x) ist lognormal verteilt, weil ihr Verlauf log(x) eine
Normalverteilung aufweist. Ihr arithmetisches Mittel ¢ entspricht dem mittleren Anzahldurch-
messer CMD (Count Median Diameter). Diese Kenngrofe bezeichnet den Durchmesser D, bei
dem die eine Hilfte der Partikel kleiner und die andere Hilfte grofer ist.

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Partikelanzahlkonzentration durch die logarithmischen

Normalverteilung % tiber dem Durchmesser D, mathematisch beschrieben [44, 46, 93].
)

ﬁﬂ)p) stellt eine normalisierte Partikelanzahl per logarithmischem GroBenintervall dlog(D,)

und Luftvolumen dar, die in Gl. 2.16 formuliert wird.

dN Nrot x _(ln(Dp) - ln(CMD))Z) 2.16)
dlog®,) ~ Varln(ay) ¢ 2n(,)?) '

Nr, ist die gesamte Anzahlkonzentration des zu messenden Partikelkollektivs mit einer
definierten GroBe D,. CMD(u) und oy(0) stellen den mittleren Anzahldurchmesser und die
geometrische Standardabweichung der GroBenverteilung dar.
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