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6.2 Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit auf den Zündprozess . . . . . . . . . 107

6.3 Einfluss einer Relativbeschleunigung auf den Zündprozess . . . . . . . . . . . 114

6.4 Analyse der Bedingungen am Zündort . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 117

6.5 Einfluss der Geschwindigkeit auf die Flammenstruktur . . . . . . . . . . . . 121

7 Verbrennung eines Kohlenstoffpartikels 127

7.1 Einfluss des Partikelradius . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 128
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(Tanabe et al. [128]); dD(0) = 700µm) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.10 Arrheniusdiagramm der Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastem-

peratur unterschiedlicher Tropfenradien (p = 8 bar, TD(0) = 384 K) . . . . . 53

4.11 Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius (Tg = 1250 K, p =

8 bar, n-Heptan: TD(0) = 384 K, Methanol: TD(0) = 300 K) . . . . . . . . . . 55

4.12 Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius (n-Heptan, Tg =

769 K, p = 8 bar) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 56

4.13 Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius eines abgeschlossenen,

isobaren Systems (n-Heptan, Tg = 769 K, p = 8 bar, Φ = 0.22) . . . . . . . . 58

4.14 Zeitliche Evolution der maximalen Flammentemperatur eines abgeschlosse-

nen, isobaren Systems(n-Heptan, Tg = 769 K, p = 8 bar, Φ = 0.22) . . . . . . 59

4.15 Abhängigkeit der Stickoxidbildung vom Tropfenradius eines abgeschlossenen,

isobaren Systems (n-Heptan, Tg = 769 K, p = 8 bar, Φ = 0.22) . . . . . . . . 60

4.16 Zwei verschiedene Anfangsbedingungen: kein gasförmiges n-Heptan (—,
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4.30 Abhängigkeit des Äquivalenzverhältnisses von der Gastemperatur im Fall der

Niedertemperaturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan,

dD(0) = 700µm) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77

4.31 Abhängigkeit des Zündradius von der Gastemperatur im Fall der Niedertem-

peraturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan, dD(0) =

700µm) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78

4.32 Abhängigkeit des Zündradius von der Gastemperatur im Fall der Hochtem-

peraturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan, dD(0) =

700µm) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78

4.33 Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch für zwei verschiedene

Gastemperaturen (n-Heptan, p = 8 bar, dD(0) = 700µm) . . . . . . . . . . . 80

4.34 Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines Methanol/Luft-

Flamelets (p = 1 bar, Tg = 300 K) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82

4.35 Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines n-Heptan/Luft-

Flamelets (p = 1 bar, Tg = 300 K) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 83

4.36 Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines n-Heptan/Luft-

Flamelets für verschiedene anfängliche Tropfenradien (p = 8 bar, Tg = 1000 K) 85

4.37 Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines n-Heptan/Luft-

Flamelets für verschiedene Umgebungsdrücke (Tg = 1200 K) . . . . . . . . . 85
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für verschiedene Damköhlerzahlen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 110

6.5 Abhängigkeit der inversen normierten Zündverzugszeit eines Methanoltrop-

fens von der Reynoldszahl (p = 7 bar, rD(0) = 200µm) . . . . . . . . . . . . 111

6.6 Abhängigkeit der inversen normierten Zündverzugszeit eines Heptantropfens

von der Reynoldszahl (p = 7 bar) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111
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7.6 Vergleich der räumlichen Profile von O2 und CO in der Grenzschicht des

Partikels (rpart = 100µm, p = 1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2, 16 %

H2O) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 133

7.7 Vergleich der Abhängigkeit der Brennrate vom Partikeldurchmesser (p =

1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2, 16 % H2O) . . . . . . . . . . . . . . 133
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ne Berücksichtigung von Wärmestrahlung (p = 1.01 bar, dpart(0) = 400µm,

1 % H2O) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 135
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Abstract

Detailed investigations and analyses of combustion processes improve the understanding

of the underlying physical and chemical processes. This understanding is necessary for a

reliable description and modeling of technical combustion processes which helps to optimize

the efficiency of technical combustion systems and to reduce the amount of exhausted

pollutants. Especially, the combustion of liquid and solid fuels is of major interest in this

context. Current concepts of spray combustion, like Lean Premixed Prevaporized (LPP)

and Lean Direct Injection (LDI) combustion in gas turbines as well as Direct Injection (DI)

of liquid fuels in internal combustion engines, are promising technologies to lead to a more

efficient and “cleaner“ combustion of fuels. In addition, the understanding of pulverized

coal combustion is of major importance because of the wide spread of the usage of this

technology.

Ignition and combustion processes in multiphase systems are simulated. Especially, the au-

toignition and combustion process of single fuel droplets surrounded by a gas atmosphere

under isobaric conditions is investigated. The burning of fuel droplets is governed by the

strong coupling of the chemical kinetics and the physical transport processes. Therefore, us-

ing detailed transport models as well as detailed chemical kinetics, the governing equations

of the two phases are solved in a fully coupled way.

The existing simulation tool Insfla has been improved to allow the simulation of the

combustion of a single fuel droplet in a quiescent gas atmosphere under the assumption of

spherical symmetry of the system. Additionally, the simulation tool Flame2D has been

developed, based on the parent tool Drop2D, to simulate the autoignition of single droplets

in a laminar convective environment. The studied system is analogous to a moving droplet

in a gas atmosphere.

The influence of different ambient parameters, such as gas temperature, droplet radius,

droplet temperature, pressure, mixture composition, and relative velocity of the droplet, on

the ignition delay time and the local conditions of ignition is investigated for different fuels,

such as methanol, ethanol, n-heptane and iso-octane as well as for mixtures consisting of

these fuels. The gas temperature turns out to be the dominating parameter of the ignition

process. However, the dependence of the ignition delay time on the ambient gas temperature

is diminished compared to the ignition of an homogeneous mixture of fuel and air. This

diminished dependence is originated by the influence of the physical transport processes

XV
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which offer no exponential temperature dependence in contrast to the chemical kinetics.

The influence of the droplet radius on the ignition delay depends strongly on the regime of

the ambient gas temperature. For gas temperatures above 1000 K the physical transport

processes are rate-limiting for the ignition process. Hence, a significant dependence of the

ignition delay time on the droplet radius is obtained. Below 1000 K the major influence of

the chemical kinetics leads to a minor dependence of the ignition delay time on the droplet

radius. If the initial droplet temperature is sufficiently high only a minor dependence of

the ignition delay time on the droplet temperature can be observed. For initial droplet

temperatures far below the wet bulb temperature of the droplet the ignition delay time

is extended by the heat-up period of the droplet. The different relevance of the chemical

kinetics and the physical transport processes as rate-limiting process also arises in the

investigation of the influence of the ambient pressure and of a prevaporization of fuel on the

ignition process. Whereas in the high temperature regime the physical transport processes

like diffusion and heat conduction are rate-limiting, the chemical kinetics plays a major role

with respect to the ignition delay for lower ambient temperatures.

The complex ignition behavior of single n-heptane droplets is also studied. Due to gas tem-

perature and ambient pressure different autoignition modes, namely single-stage ignition,

two-stage ignition and cool flame behavior, are identified. The occurence of a specific igni-

tion mode can be attributed to the interplay of physical transport processes and chemical

kinetics. These phenomena influence the local conditions of ignition, too. Whereas the

single-stage ignition, the cool flame and the first stage of a two-stage ignition are initiated

at locally lean conditions, like it is the case for the single-stage ignition of other fuels, the

second stage of a two-stage ignition occurs under rich conditions which indicates that the

process is dominated by the chemical kinetics.

Because technical fuels consist of a variety of chemical species the infleunce of the mixture

composition on the ignition process is studied in the case of n-heptane/iso-octane droplets.

Below an ambient temperature of 1000 K the ignition delay time is found to increase with

an increasing volume fraction if iso-octane. Above 1000 K the ignition delay time appears to

be almost independent of the mixture composition of the droplet due to the similar physical

and chemical properties of n-heptane and iso-octane in this temperature range.

Because of the relative motion of fuel droplets and their exposure to a convective environ-

ment in technical applications of spray combustion the influence of a convetive gas flow on

the ignition process is investigated. The ignition delay time of single droplets is found to

decrease significantly with increasing velocity of the convective gas flow. This decrease is

attributed to the steepening of the spatial gradients of the profiles of physical variables,

such as species mass fractions and temperature. This steepening leads to a speed-up of the

physical transport processes. Furthermore, a downstream movement of the local ignition

point with increasing flow velocity is observed. For higher flow velocities an ignition in the

wake of the droplet followed by an upstream flame propagation is found.
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The investigation of the subsequent combustion of the droplet exhibits a laminar non-

premixed flame both in the case of a convective and a quiescent gas atmosphere. Thus, an

explicit dependence of the local physical variables like temperature on the mixture fraction

can be identified. At a particular set of ambient parameters, such as gas temperature,

pressure and relative velocity of the droplet this function can be determined numerically

with the help of the developed simulation tools.

The burning process of a single carbon particle in air at isobaric conditions is also investi-

gated. It turns out, that at the studied conditions both the burning rate and the surface

temperature are only functions of the instantaneous particle radius and hence, independent

of the prehistory of the particle. The burning process bears a strong resemblance to the

transport controlled regime of droplet combustion. This finding is confirmed by the ob-

tained results of a minor dependence of the burning rate on the ambient pressure and an

almost linear dependence of the burning rate on the oxygen concentration of the ambient

gas phase.
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Kapitel 1

Einleitung

Der größte Teil des Primärenergiebedarfs wird immer noch durch die Verbrennung fossiler

Brennstoffe bereitgestellt. Wie Abbildung 1.1 und 1.2 zeigen, trifft dieser Umstand sowohl

auf Deutschland als auch weltweit zu.

Abbildung 1.1: Primärenergieverbrauch von Deutschland [8]

Wurden in früheren Zeiten hauptsächlich Holz und Kohle verfeuert, wird heute die Ener-

gie vornehmlich durch die Verbrennung von aufbereitetem Erdöl und Erdgas bereitgestellt.

Diese Energiewandlung findet dabei sowohl auf großindustrieller Seite in Heizkraftwerken

zur Erzeugung elektrischer Energie als auch im privaten Bereich in Form von Verbren-

nungsmotoren im Auto oder von Heizungsanlagen statt. Die Verbrennung fossiler Energie-

träger ist aber auch mit der Entstehung von Verbrennungsprodukten, wie Kohlendioxid,

sowie Schadstoffen, wie Kohlenmonoxid und Stickoxiden, verbunden. Die daraus resultie-

rende Umweltbelastung soll in vielen Ländern durch die Vorgabe von gesetzlichen Grenz-

werten eingeschränkt werden. Dieser Umstand der Umweltbelastung sowie der gesetzlichen

1
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Abbildung 1.2: Primärenergieverbrauch weltweit [14]

Rahmenbedingungen erfordert die Optimierung von Verbrennungsprozessen hinsichtlich der

Minimierung von Schadstoffemissionen. Zudem resultiert aus der Endlichkeit der Energie-

ressourcen, dem steigenden weltweiten Energiebedarf und den daraus folgenden steigenden

Rohstoffpreisen die Notwendigkeit der Optimierung von Verbrennungsprozessen hinsichtlich

der Effizienz bzw. des Wirkungsgrads technischer Verbrennungssysteme.

1.1 Motivation

Detaillierte Untersuchungen und Analysen von Verbrennungsprozessen fördern das grund-

legende Verständnis der ablaufenden physikalischen und chemischen Vorgänge. Diese um-

fassen sowohl die Analyse von Resultaten als auch die Untersuchung der Einflüsse von

Umgebungsbedingungen bzw. äußerer Parameter auf den zu untersuchenden Prozess.

Die numerische Simulation stellt dabei eine wertvolle Ergänzung zu experimentellen Un-

tersuchungen dar, da zum einen ein tieferer Einblick in den Charakter physikalischer und

chemischer Prozesse und deren Kopplung möglich ist, der unter Umständen der experimen-

tellen Untersuchung aufgrund messtechnischer Schwierigkeiten verwehrt bleibt. Die Simu-

lation ermöglicht somit eine detaillierte Untersuchung der Interaktion zwischen chemischer

Kinetik und physikalischen Transportprozessen. Diese Untersuchungen sind unerlässlich für

das theoretische Verständnis von Verbrennungsprozessen, das Voraussetzung ist für die Neu-

und Weiterentwicklung von Modellen. Zum anderen lassen sich im Rahmen von Simulatio-

nen äußere Einflussfaktoren ohne übermäßigen Mehraufwand gezielt und separat variieren.

Zudem kann der Einfluss verschiedener Stoffeigenschaften durch Sensitivitätsanalysen oder

Variation dieser bestimmt werden. Neben den genannten bietet die numerische Simulation
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noch weitere Vorteile [66]. Dennoch ist die numerische Simulation keineswegs als Ersatz

von experimentellen Untersuchungen anzusehen, sondern stellt vielmehr eine sinnvolle Er-

gänzung dieser dar. So erfolgt die Verifizierung mathematischer Modelle und numerischer

Simulationen immer durch den Vergleich der Resultate mit experimentellen Ergebnissen.

Aufgrund der zunehmenden Bedeutung von heterogenen Verbrennungssystemen werden

in dieser Arbeit die Zündung und Verbrennung in Mehrphasensystemen, die aus flüssiger

bzw. fester und gasförmiger Phase bestehen, untersucht. Für stationäre Gasturbinen sowie

Flugzeugturbinen stellt die magere, vorgemischte Verbrennung (LPP: Lean Premixed Pre-

vaporized) eine viel versprechende Technologie zur Effizienzsteigerung dar [10]. Dabei wird

der flüssige Brennstoff in Form eines Sprays in die der Brennkammer vorgelagerten Vor-

mischzone eingedüst. In dieser Vormischzone soll eine - zumindest teilweise - Verdampfung

und Vermischung des Brennstoffs mit der Umgebungsluft stattfinden. Die Verbrennung in

der Brennkammer hat aufgrund des vorliegenden weitgehend homogenen Brennstoff/Luft-

Gemisches eine Steigerung der Effizienz und eine Reduktion der Schadstoffe zur Folge. Bei

der Durchführung dieses Verbrennungskonzepts muss jedoch gewährleistet werden, dass es

in der Vormischzone zu keiner ungewollten Selbstzündung des Kraftstoffs kommt, da dies zu

einer Zerstörung der Anlage führen würde. Ein weiteres Magerkonzept zur Reduktion von

Schadstoffen besteht in der Direkteinspritzung von flüssigem Kraftstoff in die Brennkammer

(LDI: Lean Direct Injection) [10]. Im Bereich der Verbrennungsmotoren stellen die Konzepte

der Direkteinspritzung des flüssigen Kraftstoffs in den Brennraum sowohl in Dieselmoto-

ren als auch in Ottomotoren die Möglichkeit der Steigerung der Effizienz der Verbrennung

bei einer gleichzeitigen Reduktion der Schadstoffemissionen dar [116, 135, 146]. Auch hier

muss im Fall des durch eine Zündkerze fremdgezündeten Ottomotors eine Selbstzündung

des Kraftstoffs im Brennraum vermieden werden, da diese ungewollten Selbstzündungen

(Klopfen) eine Zerstörung des Motors zur Folge haben.

Abbildung 1.3: Illustration der verschiedenen Zündmodi von Kraftstoffsprays [4]

Sowohl für die Zündung als auch die Verbrennung von Kraftstoffsprays lassen sich verschie-

dene Modi feststellen, wie die Abbildungen 1.3 und 1.4 zeigen. Es werden üblicherweise

drei Zünd- bzw. Verbrennungsmodi voneinander unterschieden. Abhängig von den Umge-

bungsbedingungen, wie Temperatur und Druck, der Relativgeschwindigkeit der Tropfen und
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Abbildung 1.4: Illustration der verschiedenen Verbrennungsmodi von Kraftstoffsprays in Ab-
hängigkeit des Abstands und der Anzahl der Tropfen [20]

der umgebenden Gasphase sowie der Dichte des Kraftstoffsprays treten die Zündung bzw.

Verbrennung von Einzeltropfen (droplet ignition, single droplet combustion), die Gruppen-

zündung bzw. -verbrennung (ignition of a cloud, group combustion) sowie die Sprayzündung

und -verbrennung (spray ignition, external sheath combustion) auf. Aufgrund dieser unter-

schiedlichen Zünd- und Verbrennungsmodi erfordert die Optimierung der erwähnten Ver-

brennungsprozesse von Kraftstoffsprays eine genaue Kenntnis der in Gas- und Flüssigphase

ablaufenden Vorgänge sowie deren Wechselwirkungen. Für eine zuverlässige Beschreibung

und Modellierung der Verbrennung von Sprays ist jedoch ein grundlegendes Verständnis

der zugrunde liegenden physikalischen und chemischen Prozesse unerlässlich. Die Verbes-

serung eines grundlegendes Verständnisses physikalischer und chemischer Phänomene wird

am besten durch die Untersuchung wohldefinierter Systeme erreicht. Ein einzelner Trop-

fen repräsentiert dabei das einfachste System, in dem sowohl Flüssig- als auch Gasphase

vorhanden ist. Zudem stellt ein Einzeltropfen den Grundbestandteil eines Kraftstoffsprays

dar.

Gleiches gilt für die Untersuchung von heterogenen Systemen bestehend aus fester und
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gasförmiger Phase, wie sie z. B. bei der Verbrennung von Kohle oder Graphit auftreten.

Das einfachste Modellsystem, an dem grundlegende Studien durchgeführt werden können,

ist hierbei durch ein kugelförmiges Partikel bestehend aus Kohlenstoff gegeben.

1.2 Phänomenologie

Die Betrachtung eines einzelnen Tropfens oder Partikels erlaubt die Reduktion der An-

zahl der räumlichen Koordinaten. Unter der Annahme, dass weder eine äußere Strömung

noch eine äußere Beschleunigung vorhanden ist, wird ein Einzeltropfen in einer ruhenden

Gasatmosphäre betrachtet. Somit kann sphärische Symmetrie angenommen werden, und es

muss nur die radiale Raumrichtung simuliert werden. Es handelt sich also um ein eindimen-

sionales Modell bzw. eine eindimensionale Simulation. Soll zudem eine äußere Strömung

oder Beschleunigung betrachtet werden, ist es notwendig, die Modellierung auf zwei Raum-

richtungen zu erweitern, wobei weiterhin die Rotationssymmetrie um eine Achse angenom-

men wird. Aufgrund der Reduktion der zu simulierenden Raumrichtungen und des damit

verbundenen Rechenaufwands ist es möglich, die physikalischen Transportprozesse und die

chemischen Reaktionsprozesse detailliert zu modellieren. Dies umfasst eine erhebliche An-

zahl zu berücksichtigender chemischer Spezies und Reaktionen. Diese Betrachtungsweise

bietet jedoch die Möglichkeit, die grundlegenden, mikroskopischen physikalischen und che-

mischen Prozesse und deren Wechselwirkung zu untersuchen. Die Erkenntnisse, die aus

diesen Untersuchungen gewonnen werden, können anschließend dazu benutzt werden, um

die Effizienz und die Sicherheit bei der Verbrennung von flüssigen Kraftstoffen zu steigern

sowie die Schadstoffemissionen zu reduzieren.

Die Zündung und Verbrennung eines einzelnen Kraftstofftropfens wird durch die grundle-

genden physikalischen, thermodynamischen und chemischen Prozesse, wie Verdampfung 1,

Wärmeleitung, Diffusion und chemische Kinetik und deren Wechselwirkungen charakteri-

siert [77]. Besonders für die Modellierung von transienten Prozessen, wie z. B. Zündvorgän-

gen, ist ein detailliertes Verständnis dieser Wechselwirkungen notwendig. Die starke Inter-

dependenz der einzelnen Teilprozesse erfordert die detaillierte Modellierung dieser Teilpro-

zesse [11]. Die starke Abhängigkeit wird durch die Tatsache dokumentiert, dass die charak-

teristischen Zeitskalen der einzelnen Prozesse sich überschneiden [77]. Des weiteren decken

sich diese Zeitskalen teilweise mit charakteristischen Zündverzugszeiten sowie typischen

Zeitskalen technischer Systeme wie Verbrennungsmotoren. Abbildung 1.5 veranschaulicht

diesen Umstand. So kann z. B. eine Variation des Tropfenradius oder der Gastemperatur

1Die Begriffe Verdampfung und Verdunstung werden in dieser Arbeit als Synonyme verwendet, da die
Temperatur der verdampfenden Flüssigkeit hier in der Regel unterhalb der Siedetemperatur liegt. Da ein
unter diesen Bedingungen ablaufender Verdampfungsvorgang als Verdunstung bezeichnet wird [33], sind
beide Bezeichnungen gerechtfertigt. Zudem besteht mikroskopisch kein Unterschied zwischen der Verdamp-
fung einer Flüssigkeit unterhalb des Siedepunkts und am Siedepunkt.
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dazu führen, dass ein Übergang der für den Zündvorgang geschwindigkeitsbestimmenden

Teilprozesse von den physikalischen Transportprozessen zur chemischen Kinetik stattfindet.

Transport
Strömung

10   s
0

10   s

10   s
−4

10   s
−6

10   s
−8

−2

10   s
0

10   s

10   s
−4

10   s
−6

10   s
−8

−2

Chemische

Zeitskalen

Motorische

Zeitskalen
Charakteristische

Zündverzugszeiten

Physikalische

Zeitskalen

Abbildung 1.5: Charakteristische Zeitskalen der physikalischen und chemischen Prozesse sowie
typische Zündverzugszeiten und motorische Zeitskalen

Aufgrund dieser interessanten und relevanten Fragestellung ist das Phänomen der Ver-

brennung von Einzeltropfen bereits vielfach untersucht worden. Die Mehrheit der Studien

sind dabei experimenteller Natur, wie z. B. [9, 21, 48, 49, 53, 63, 84, 137]. Mehrere experi-

mentelle Untersuchungen befassen sich auch mit dem Zündvorgang von Einzeltropfen bzw.

der Bestimmung von Zündverzugszeiten (z. B. [38, 83, 127–129]). Es wurden auch nume-

rische Studien durchgeführt, die z. T. auf Vereinfachungen wie der Annahme einer Ein-

schrittkinetik [133] beruhen. Einige Autoren verwendeten detaillierte numerische Modelle

(z. B. [21, 23, 25, 106, 107, 118]). Die meisten der erschienenen Arbeiten befassen sich je-

doch mit Tropfen bestehend aus einer chemischen Spezies. Die Zahl der Untersuchungen

von Multikomponenten-Tropfen ist hingegen weitaus geringer. Nichtsdestotrotz sind einige

experimentelle (z. B. [29,73,90,110]) sowie numerische (z. B. [25,54,59,71,72]) Untersuchun-

gen durchgeführt worden. Obwohl Kraftstofftropfen in Sprays einer Gasströmung ausgesetzt

sind, behandeln nur wenige Untersuchungen den Einfluss einer konvektiven Gasströmung

auf das Zündungs- und Verbrennungsverhalten von Tropfen (z.B. [7,31,93–96,132,139,143]).

Aufgrund ihrer Bedeutung ist die Thematik der Verbrennung von Tropfen bereits in einigen

Übersichtsarbeiten von Law [60], Faeth [35,36], Sirignano [113] und Dwyer [30] zusammen-

gefasst worden.

1.3 Zielsetzung

Auch wenn der Zündungs- und Verbrennungsprozess von Einzeltropfen bereits in einer

großen Zahl von Arbeiten untersucht worden ist, so besteht dennoch hinsichtlich einiger

Aspekte Klärungsbedarf. Da die Interdependenz der physikalischen und chemischen Teil-

prozesse während des Zündprozesses am stärksten ist und da die Untersuchung des Zündpro-



1.3 ZIELSETZUNG 7

zesses im Vergleich zum nachfolgenden Verbrennungsprozess experimentell größere Schwie-

rigkeiten bereitet, liegt der Fokus dieser Arbeit auf der Untersuchung des Zündprozesses.

Aus diesem Grund werden in dieser Arbeit die lokalen Bedingungen, die am Zündort in der

Umgebung des Tropfens herrschen, untersucht. Des weiteren wird das Zündungs- und Ver-

brennungsverhalten von Kraftstofftropfen bei verschiedenen Umgebungsbedingungen cha-

rakterisiert. Auch der Einfluss von verschiedenen Umgebungsparametern, wie z. B. Umge-

bungstemperatur, Umgebungsdruck oder Tropfentemperatur, wird qualitativ und quantita-

tiv festgestellt. Die Größe, anhand der dieser Einfluss am besten ermittelt werden kann, ist

die Zündverzugszeit. Hier soll auch insbesondere die Abhängigkeit der Zündverzugszeit von

der Gemischzusammensetzung von Multikomponenten-Tropfen bestimmt werden. Zudem

wird mittels zweidimensionaler Simulationen der Einfluss einer äußeren Strömung und Be-

schleunigung auf den Zündprozess und die Zündverzugszeit untersucht. Die erwähnten Stu-

dien werden an verschiedenen Brennstoffen durchgeführt, die wie n-Heptan und iso-Oktan,

als Modellkraftstoffe für technische Brennstoffe gelten, oder die wie Methanol und Etha-

nol als alternative Brennstoffe von Bedeutung sind [40, 88, 99, 136]. Die Arbeit ermöglicht

somit die Bestimmung der dominanten Teilprozesse des Zündprozesses für unterschiedliche

Anfangs- und Umgebungsbedingungen. Es werden die geschwindigkeitsbestimmenden bzw.

zeitlimitierenden Faktoren identifiziert. Des weiteren können auch Aussagen über Zündmo-

di getroffen werden, die Tropfen bestehend aus bestimmten Brennstoffen, wie n-Heptan,

aufweisen.

In zu den Tropfen analoger Weise werden die geschwindigkeitsbestimmenden Teilprozesse

der Verbrennung eines Kohlenstoffpartikels in einer ruhenden Gasatmosphäre identifiziert,

und der Einfluss von verschiedenen Umgebungsparametern auf charakteristische Größen

des Partikelabbrands, wie Brennrate und Oberflächentemperatur, bestimmt.

Zur Realisierung der oben genannten Punkte ist deshalb im Rahmen dieser Arbeit das be-

stehende Programm Insfla zur Simulation eindimensionaler instationärer Verbrennungs-

vorgänge in der Gasphase [66, 70] erweitert worden, so dass nun die instationäre Simula-

tion eines Multikomponenten-Tropfens in einer ruhenden Gasatmosphäre möglich ist. Zu-

dem ist das zweidimensionale Simulationstool Flame2D entwickelt worden, das auf dem

Vorgänger Drop2D [6] basiert. Dieses Programm erlaubt die Simulation zweidimensio-

naler instationärer Verbrennungsprozesse unter Beteiligung eines Brennstofftropfens. Die

beiden entwickelten Simulationstools bieten außer der detaillierten Untersuchung des Ver-

brennungsprozesses auch die Möglichkeit der Erstellung von Flamelet-Bibliotheken, die in

der Simulation von turbulenten Sprayflammen eingesetzt werden können [37, 52]. Aus die-

sem Grund werden in Abschnitt 4.10 und Abschnitt 6.5 mit Insfla und Flame2D erzeugte

Flamelets von Einzeltropfen dargestellt und der Einfluss verschiedener Umgebungsparame-

ter auf diese Flamelets aufgezeigt.

Im folgenden werden dazu zunächst die physikalischen und chemischen Grundlagen des Ver-

brennungsprozesses von Brennstofftropfen bzw. -partikeln sowie die numerischen Aspekte
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der Modellierung und Simulation dieses Prozesses erläutert. Anschließend werden die Resul-

tate der Simulationstools validiert und die Ergebnisse der Untersuchungen des Zünd- und

Verbrennungsprozesses von Einzeltropfen dargestellt. Dabei wird zunächst auf die Zün-

dung und Verbrennung von Einzeltropfen bestehend aus einer Brennstoffkomponente in

einer ruhenden Gasatmosphäre eingegangen. Anschließend wird die Zündung und Verbren-

nung von Mehrkomponenten-Tropfen untersucht. Danach wird der Einfluss einer äußeren

Gasströmung bzw. einer Relativbewegung von Tropfen und Gasphase auf den Zünd- und

Verbrennungsprozess analysiert. Abschließend werden die Resultate der Simulation der Ver-

brennung eines Kohlenstoffpartikels präsentiert.



Kapitel 2

Physikalische und chemische

Grundlagen

2.1 Die Erhaltungsgleichungen

Die Dynamik eines chemisch reagierenden Systems wird mathematisch durch die ihm

zugrunde liegenden Erhaltungsgleichungen bestimmt [66]. Die Erhaltungsgleichungen be-

schreiben die zeitliche Änderung der Dichteverteilung f(~r, t) einer extensiven physikalischen

Größe in einem Volumenelement. Diese Änderung kann durch einen Fluss ~Φ durch die Ober-

fläche des Volumenelements, z. B. Diffusion oder Wärmeleitung, durch die Produktion oder

Vernichtung q̇ im Inneren des Volumenelements, z. B. chemische Reaktionen, oder durch

eine Fernwirkung s, z. B. Wärmestrahlung, verursacht werden.

∂f

∂t
+ div ~Φf = q̇f + sf (2.1)

Bei der Betrachtung von Mehrphasensystemen, wie einem Flüssigkeitstropfen oder einem

Kohlepartikel in einer Gasatmosphäre, ist es notwendig, zusätzlich zu den Bilanzgleichungen

eines Volumenelements, auch die Bilanzgleichungen eines Oberflächenelements darzustellen,

um eine Modellierung des Phasenübergangs zu ermöglichen. Analog zu den Erhaltungs-

gleichungen in einem Volumenelement lassen sich Bilanzgleichungen an Grenzflächen, z. B.

Phasengrenzen, herleiten. Diese Bilanzgleichungen charakterisieren die zeitliche Änderung

der Flächendichte fa einer physikalischen Größe auf der Grenzfläche. Für die zeitliche Ver-

änderung können wiederum Flüsse durch die Oberfläche ~Φ, Produktion auf der Grenzfläche

q̇a oder eine Fernwirkung sa verantwortlich sein.

∂fa
∂t

+ ~n · (~Φ+
f − ~Φ−f ) = q̇fa + sfa (2.2)

Die Lage der Grenzfläche im Raum wird durch den Normalenvektor ~n charakterisiert. Die

Indizes + und − bezeichnen die zum jeweiligen Fluss gehörende Phase.

9
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2.1.1 Erhaltungsgleichungen in den homogenen Phasen

Mit der oben erwähnten Bilanzgleichung (2.1) lässt sich die Erhaltung der physikalischen

Größen Gesamtmasse, Speziesmassen, Impuls und Energie mathematisch formulieren. Auf

eine detaillierte Herleitung der einzelnen Terme wird verzichtet. Diese finden sich z. B.

in [12], [66] oder in [138]. Die Massenerhaltungsgleichung, oder auch Kontinuitätsgleichung,

ist gegeben durch

∂ρ

∂t
+ div (ρ~v) = 0 , (2.3)

wobei ∂ρ
∂t

die zeitliche Änderung der Dichte und ~v die Geschwindigkeit bezeichnet. div (ρ~v)

ist somit der konvektive Beitrag zur Bilanz.

Die Erhaltungsgleichung der Speziesmassen

∂ρi
∂t

+ div (ρi~v) + div ~ji = Miω̇i (2.4)

besteht in analoger Weise aus der zeitlichen Änderung der Speziesdichte ρi und einem kon-

vektiven Anteil. Hinzu kommt der diffusive Anteil div ~ji und der Produktionsterm Miω̇i
aufgrund von chemischen Reaktionen, der durch die molare Masse Mi und die Bildungs-

geschwindigkeit ω̇i der Spezies i bestimmt wird. Mit ~ji wird die Diffusionsstromdichte der

Spezies i bezeichnet.

In der Impulserhaltungsgleichung

∂(ρ~v)

∂t
+ div (ρ~v ⊗ ~v) + div ¯̄p = ρ~a (2.5)

tritt erneut ein konvektiver Anteil auf. Mit ⊗ wird das dyadische Produkt zweier Vekto-

ren bezeichnet. Hinzu kommt der durch Druck- und Reibungskräfte bedingte Anteil div ¯̄p.

¯̄p stellt den Drucktensor dar. Im Gegensatz zu den bisherigen Erhaltungsgleichungen exi-

stiert die Fernwirkung ρ~a, die durch Gravitation oder eine andere äußere Beschleunigung ~a

verursacht wird.

Die Änderung der Gesamtenergie

∂(ρe)

∂t
+ div (ρe~v +~jq + ¯̄p~v) = 0 (2.6)

setzt sich aus einem konvektiven Anteil, der Wärmeleitung div (~jq) und dem Anteil div (¯̄p~v),

der durch die Arbeit der Druckkräfte verursacht wird, zusammen. Der Energieaustausch mit

der Umgebung durch Strahlung kann bei den hier behandelten Problemen vernachlässigt

werden. Unter Verwendung des Zusammenhangs zwischen innerer Energie u und Gesamt-

energie e

ρu = ρe− 1

2
ρ |~v|2 (2.7)
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erhält man als Bilanzgleichung für die innere Energie

∂(ρu)

∂t
+ div (ρu~v +~jq) + ¯̄p : grad ~v = 0 . (2.8)

2.1.2 Erhaltungsgleichungen an der Phasengrenzfläche

Ebenso wie für die homogenen Phasen lassen sich am Phasenübergang ausgehend von der

Bilanzgleichung (2.2) die Erhaltungsgleichungen für die physikalischen Größen Gesamtmas-

se, Speziesmassen, Impuls und Energie ermitteln. Unter der Annahme eines lokalen Pha-

sengleichgewichts an der Phasengrenzfläche (∂fa
∂t

= 0) [72, 122] ergibt sich aus Gleichung

(2.2)

~n · (~Φ+
f − ~Φ−f ) = q̇fa + sfa . (2.9)

Die folgende Modellierung des Phasenübergangs wird für ein Mehrphasensystem beste-

hend aus einer flüssigen und einer gasförmigen Phase durchgeführt. Da das Modell auch

Oberflächenreaktionen beinhaltet, kann eine Verallgemeinerung des Modells auf ein Mehr-

phasensystem bestehend aus fester und gasförmiger Phase in intuitiver Weise vorgenommen

werden. Im folgenden werden die oberen Indizes + und − durch die Indizes l und g ersetzt,

die die flüssige bzw. die gasförmige Phase repräsentieren. Abbildung 2.1 zeigt beispielhaft

das Profil einer physikalischen Größe entlang des Normalenvektors der Phasengrenzfläche.

f

l
Φ f

g
Φ f

r
n

n

Abbildung 2.1: Illustration des lokalen Phasengleichgewichts an der Phasengrenzfläche

Nichtsdestotrotz hat das beschriebene Modell auch für ein Mehrphasensystem bestehend

aus fester und gasförmiger Phase, wie es in Kapitel 7 behandelt wird, Gültigkeit. Der Index

l repräsentiert in diesem Fall die feste Phase. Es werden zudem der flüssige und der gas-

förmige Zustand der Spezies i als zwei verschiedene Spezies behandelt. Daraus folgen die

Bilanzgleichungen für die flüssige Phase

~n · (−~Φl
f ) = q̇lfa + slfa (2.10)

und für die Gasphase
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~n · ~Φg
f = q̇gfa + sgfa . (2.11)

Die Stromdichten setzen sich aus einem konvektiven und einem diffusiven Anteil zusammen.

~Φg
f = ρgi~v

g +~jgi (2.12)

~Φl
f = ρli~v

l +~jli (2.13)

Für die Produktionsterme erhält man

q̇gi = εgiφvap +RG
i (2.14)

q̇li = −εliφvap +RL
i , (2.15)

wobei mit φvap der Massenstrom der Verdunstung, i. e. die flächenbezogene Gesamtmasse,

die von der flüssigen in die gasförmige Phase übergeht, bezeichnet wird. εi gibt den Anteil

der Spezies i an diesem Verdunstungsstrom an. Da die Verdunstungsströme der Flüssig-

und Gasphase äquivalent sind, gilt

εgi = εli = φvap,i/φvap . (2.16)

Zusätzlich zur Verdunstung bzw. Kondensation können auch Oberflächenreaktionen berück-

sichtigt werden. Diese werden durch Reaktionsraten Ri repräsentiert.

Setzt man die jeweiligen Ausdrücke (2.12), (2.13), (2.14) und (2.15) in die Bilanzgleichungen

(2.11) und (2.10) ein, erhält man als Erhaltungsgleichungen an der Phasengrenze

ρgi v
g + jgi = εgiφvap +Rg

i (2.17)

ρliv
l + jli = εliφvap −Rl

i , (2.18)

wobei mit vg bzw. vl der Betrag des senkrechten Anteils der Geschwindigkeit an der Pha-

sengrenze bezeichnet wird. Durch Summation über alle Spezies i ergeben sich die Erhal-

tungsgleichungen für die Impulse ρgvg und ρlvl.

ρgvg = φvap +
∑
i

Rg
i = φvap + φstef (2.19)

ρlvl = φvap −
∑
i

Rl
i = φvap + φstef (2.20)

φstef =
∑

iR
g
i beschreibt dabei den Stefan-Fluss aufgrund von Oberflächenreaktionen. Die-

ser gibt den Gesamtmassenstrom in die Gasphase, der durch die Summe der Oberflächen-

reaktionen entsteht, an. Aufgrund der Kontinuität gilt für den Stefan-Fluss
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φstef =
∑
i

Rg
i = −

∑
i

Rl
i . (2.21)

Setzt man (2.19) und (2.20) in die Erhaltungsgleichungen (2.17) und (2.18) ein, folgen

daraus die Erhaltungsgleichungen für die Speziesmassen.

φvap (wgi − εgi ) + jgi + wgi
∑
j

Rg
j −Rg

i = 0 (2.22)

φvap
(
wli − εli

)
+ jli − wli

∑
j

Rl
j +Rl

i = 0 (2.23)

Mit wi ist der Massenbruch der Spezies i bezeichnet.

Die Stromdichten der Energie sind gegeben durch

~Φg
f = ρghg~vg +~jgq (2.24)

~Φl
f = ρlhl~vl +~jlq , (2.25)

wobei mit h die spezifische Enthalpie der jeweiligen Phase bezeichnet ist. Zur Wärmestrom-

dichte ~jq in Mischungen aus mehreren Spezies trägt auch ein Anteil ~jq,d bei, der durch die

Diffusion von Teilchen verschiedener Enthalpie verursacht wird.

~jq = ~jq,c +~jq,d = ~jq,c +
∑
i

hi~ji (2.26)

Eine ausführliche Diskussion der zur Wärmestromdichte ~jq beitragenden Prozesse erfolgt

in Abschnitt 2.2.2. Bei der Simulation der Verbrennung eines Kohlenstoffpartikels muss

zudem der Energieverlust durch Wärmestrahlung an der Oberfläche berücksichtigt werden.

Analog zum Stefan-Boltzmann Gesetz erhält man für die Strahlungsemission eines grauen

Körpers [112] den Fernwirkungsterm

sg = ε(T )σ(T 4 − T 4
ref ) . (2.27)

Mit σ ist die Stefan-Boltzmann Konstante und mit Tref die Referenztemperatur bezeichnet.

ε(T ) gibt die Temperaturabhängigkeit des Emissionsvermögens des jeweiligen Stoffs an. Die

umgebende Gasphase wird hingegen als transparent angenommen, d. h. keine Absorption

von Wärmestrahlung tritt in der Gasphase auf.

Für die Energieerhaltungsgleichungen an der Phasengrenze ergibt sich somit aus (2.9) unter

Verwendung von (2.24), (2.25) und (2.27)

ρghg~vg +~jgq − ρlhl~vl −~jlq = ε(T )σ(T 4 − T 4
ref ) . (2.28)

Mit (2.19) und (2.20) erhält man
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(φvap + φstef )(hg − hl) +~jgq −~jlq = ε(T )σ(T 4 − T 4
ref ) . (2.29)

Daraus ergibt sich unter Verwendung von h =
∑
wihi und (2.26)

(φvap + φstef )(
∑
i

wgi h
g
i −

∑
i

wlih
l
i) +~jgq,c +

∑
i

hgi~j
g
i −~jlq,c −

∑
i

hli~j
l
i = ε(T )σ(T 4 − T 4

ref ) .

(2.30)

Unter Berücksichtigung der Spezieserhaltungsgleichungen (2.22) und (2.23) folgt daraus für

die Energieerhaltungsgleichung an der Phasengrenze

∑
i

εiφvap∆hvap,i +
∑
i

Rg
i h

g
i −

∑
i

Rl
ih
l
i +~jgq,c −~jlq,c = ε(T )σ(T 4 − T 4

ref ) . (2.31)

∆hvap,i ist dabei die Verdampfungsenthalpie der Spezies i. Dabei ist zu beachten, dass (2.29)

und (2.31) zwei äquivalente Formulierungen für die Energieerhaltung an der Phasengrenze

darstellen. Zudem wird für die Temperaturen der flüssigen und gasförmigen Phase an der

Phasengrenze die Stetigkeitsbedingung

T l = T g (2.32)

angenommen.

Zur Schließung des Gleichungssystems an der Phasengrenze werden noch der Massenstrom

der Verdunstung und die jeweiligen Anteile εi der Spezies i an diesem benötigt.

Nach dem Daltonschen Gesetz für ideale Mischungen [126] ist der Dampfdruck einer mehr-

komponentigen Flüssigkeit gegeben durch

pvap =
∑
i

xlipvap,i =
∑
i

p∗vap,i . (2.33)

xli bezeichnet dabei den Molenbruch der Spezies i in der flüssigen Phase an der Phasen-

grenze, pvapi gibt den Dampfdruck der Spezies i an, für den gilt

pvap,i = pvap,i(T
l) . (2.34)

Für die Anteile εi der Spezies i ergibt sich mit der Definition von p∗vap,i aus (2.33)

εi =
φvap,i
φvap

=
Miφvap,i,mol
M̄φvap,mol

=
Mip

∗
vap,i

M̄
∑
p∗vap,i

. (2.35)

Die φvap,mol bezeichnen dabei die molaren Verdunstungsströme, Mi ist die molare Masse

der Spezies i, und M̄ ist die mittlere molare Masse des Verdunstungsstroms.

Für den Molenbruch der Spezies i im gesättigten Dampf gilt
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xgi =
p∗vap,i
pamb

. (2.36)

pamb repräsentiert dabei den Gesamtdruck der Gasphase. Somit ist der Massenbruch der

Spezies i im gesättigten Dampf gegeben durch

wgi =
Mi

M̄
xgi =

p∗vap,i
pamb

Mi

M̄
. (2.37)

Durch Aufsummieren von (2.22) über die verdunstenden Spezies jvap folgt für den Ver-

dunstungsstrom unter der Annahme, dass wgi durch den Massenbruch der Spezies i im

gesättigten Dampf ausgedrückt werden kann,

φvap =
−∑jvap

jgj −
∑

jvap
wgjφstef +

∑
jvap

Rg
j∑

jvap

p∗vap,jMj

pambM̄
− 1

. (2.38)

Aufgrund der Kenntnis des Verdunstungsstroms sowie des Stefan-Flusses kann zudem die

zeitliche Änderung des Tropfenradius rD bestimmt werden.

drD
dt

= −φvap + φstef
ρ̄l

− rD
2ρ̄l

dρ̄l

dt
(2.39)

ρ̄l bezeichnet dabei die mittlere Dichte des Tropfens. Neben der zeitlichen Änderung des

Tropfenradius durch Verdunstung und Oberflächenreaktionen ist in (2.39) ebenfalls die

Änderung des Radius aufgrund der zeitlichen Dichtevariation des Tropfens berücksichtigt.

2.2 Transportvorgänge

Um die Erhaltungsgleichungen aus Kapitel 2.1 zu schließen, müssen die noch unbekann-

ten Größen ¯̄p, ~jq, ~ji und ωi als Funktionen der abhängigen Variablen ausgedrückt werden.

Diese Funktionen basieren auf empirischen Beobachtungen und werden als
”
phänomeno-

logische Gleichungen“ bezeichnet. Im einzelnen handelt es sich dabei um das Newtonsche

Schubspannungsgesetz zur Berechnung des viskosen Drucktensors, das Fouriersche Wärme-

leitungsgesetz zur Berechnung der Wärmestromdichte, das Ficksche Gesetz zur Berechnung

der Diffusionsstromdichten, das ideale Gasgesetz zur Berechnung des Drucks und ein mo-

difiziertes Arrheniusgesetz zur Berechnung der chemischen Produktionsterme.

2.2.1 Das Newtonsche Schubspannungsgesetz

Der Drucktensor ¯̄p setzt sich aus einem Anteil des hydrostatischen Drucks p und einem

Anteil des viskosen Drucktensors ¯̄Π zusammen [12].

¯̄p = p ¯̄E + ¯̄Π (2.40)
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Mit ¯̄E ist dabei der Einheitstensor bezeichnet. Zur Schließung der Erhaltungsgleichungen

muss der viskose Drucktensor als Funktion der abhängigen Variablen ausgedrückt werden.

Dabei gilt für Newtonsche Flüssigkeiten [12]

¯̄Π = −µ [(grad ~v) + (grad ~v)T
]

+

(
2

3
µ− κ

)
(div ~v) ¯̄E . (2.41)

Im allgemeinen kann der Beitrag der Volumenviskosität κ jedoch vernachlässigt werden,

und es ergibt sich für den viskosen Drucktensor [12]

¯̄Π = −µ [(grad ~v) + (grad ~v)T
]

+
2

3
µ(div ~v) ¯̄E . (2.42)

2.2.2 Das Fouriersche Wärmeleitungsgesetz

Die Wärmestromdichte ~jq setzt sich, wie bereits in Kapitel 2.1.2 erwähnt, aus mehreren

Anteilen zusammen.

~jq = ~jq,c +~jq,d = ~jq,F +~jq,D +~jq,d (2.43)

Der durch Wärmeleitung verursachte Anteil der Wärmestromdichte ist nach dem Fourier-

schen Gesetz gegeben durch

~jq,F = −λgrad T . (2.44)

Er ist proportional zum negativen Gradienten der Temperatur. Hinzu kommt die Wär-

mestromdichte, die durch die Diffusion von Teilchen verschiedener spezifischer Enthalpie

verursacht wird.

~jq,d =
∑
i

hi~ji (2.45)

Da die aufgrund des Dufour-Effekts auftretende Wärmestromdichte ~jq,D sehr gering im

Vergleich zu den anderen Wärmestromdichten ist, kann sie in dieser Arbeit vernachlässigt

werden. Eine ausführlichere Diskussion des Dufour-Effekts findet sich in [12,51,66].

2.2.3 Das Ficksche Gesetz

Ebenso wie die Wärmestromdichte setzen sich die Diffusionsstromdichten aus drei wesent-

lichen Anteilen zusammen.

~ji = ~ji,d +~ji,T +~ji,p (2.46)

Für die Massendiffusion (Ficksche Diffusion) gilt nach dem Fickschen Gesetz [12]
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~ji,d = ρi~v
D
i =

ρMi

M̄2

∑

j 6=i
Dp
ijMjgrad xj . (2.47)

~vDi bezeichnet hierbei die Diffusionsgeschwindigkeit der Spezies i, Mi die molare Masse der

Spezies i, M̄ die mittlere molare Masse der Mischung, Dp
ij die polynären Diffusionskoeffizi-

enten der Spezies i und j und xj den Molenbruch der Spezies j. Die Diffusionsstromdichten

können durch die Näherung von Curtiss und Hirschfelder [51] unter Einführung der effek-

tiven Diffusionskoeffizienten DD
i ausgedrückt werden durch

~ji,d = −ρwi
xi
DD
i grad xi . (2.48)

Eine äquivalente Formulierung hierzu ist [12]

~ji,d = −ρDD
i grad wi , (2.49)

wobei wi den Massenbruch der Spezies i darstellt.

Aus der kinetischen Theorie für Gase folgt für den Anteil der Thermodiffusion ~ji,T an der

Diffusionsstromdichte (Soret-Effekt) [12]

~ji,T = −ρwi
xi
DT
i grad (lnT ) . (2.50)

Der Anteil der Druckdiffusion ~ji,p ist sehr gering, falls keine starken Druckgradienten im

beobachteten System vorliegen [12]. Deshalb kann der Einfluss der Druckdiffusion in dieser

Arbeit vernachlässigt werden.

Bei der Verwendung der oben genannten Näherungen ist zu beachten, dass sich die Dif-

fusionsströme nicht notwendigerweise zu null addieren, was aufgrund der Massenerhaltung

gewährleistet sein muss. Um diese Massenerhaltung zu garantieren, wird der Korrekturterm

~jcorr = −
∑
i

~ji (2.51)

eingeführt [66]. Der Korrekturterm wird dabei anteilsmäßig, gewichtet mit den Massenbrü-

chen, zu den Diffusionsstromdichten der einzelnen Spezies addiert.

2.2.4 Das ideale Gasgesetz

Zusätzlich zu den bisher erwähnten empirischen Gesetzen wird zur Schließung des Glei-

chungssystems noch eine thermische Zustandsgleichung benötigt, die den Zusammenhang

der Zustandgrößen p, T , und ρ beschreibt. Für die mathematische Formulierung der thermi-

schen Zustandsgleichung für reale Gase gibt es verschiedene Ansätze, wie z. B. die van der

Waals-Gleichung oder Virialentwicklungen [126]. Charakteristisch für die in dieser Arbeit

beschriebenen Verbrennungsprozesse sind hohe Temperaturen, für die der Realgasfaktor
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nahe eins liegt [134]. Dadurch ist gewährleistet, dass bei der Verwendung des idealen Gas-

gesetzes

p (ρ, T ) =
ρ

M̄
RT (2.52)

als thermische Zustandsgleichung eine hinreichende Genauigkeit erreicht wird [25, 106]. R

bezeichnet dabei die allgemeine Gaskonstante.

2.2.5 Die chemischen Produktionsterme

Die in chemisch reagierenden Systemen ablaufenden Prozesse lassen sich durch eine Menge

von Elementarreaktionen beschreiben. Dabei wird eine chemische Reaktion, die durch den

Index l identifiziert wird, beschrieben durch [66]

ν1,lχ1 + ν2,lχ2 + . . .+ νns,lχns −→ ν̃1,lχ1 + ν̃2,lχ2 + . . .+ ν̃ns,lχns . (2.53)

Hierbei sind νi,l bzw. ν̃i,l die stöchiometrischen Faktoren der Edukte bzw. Produkte der

Reaktion l. Die χi stellen die Speziessymbole dar, und ns bezeichnet die Anzahl der Spezies.

Die molare Bildungsgeschwindigkeit ω̇i der Spezies i aus (2.4) ergibt sich als Summe der

Geschwindigkeiten ṙl aller nr Elementarreaktionen multipliziert mit der Differenz der stö-

chiometrischen Koeffizienten der jeweiligen Spezies.

ω̇i =
nr∑

l=1

(ν̃i,l − νi,l) ṙl (2.54)

Handelt es sich bei dem betrachteten Reaktionsmechanismus um ein System bestehend aus

Elementarreaktionen, so gilt für die Geschwindigkeit einer Reaktion l

ṙl = kl

ns∏
i=1

c
νi,l
i . (2.55)

Die ci bezeichnen dabei die Konzentrationen der einzelnen Spezies. kl ist der Geschwin-

digkeitskoeffizient der Reaktion l, dessen Temperaturabhängigkeit durch ein modifiziertes

Arrheniusgesetz [66,138]

kl(T ) = AlT
βl exp

(−Ea,l
RT

)
(2.56)

mit dem präexponentiellen Faktor Al, dem Temperaturexponent βl und der Aktivierungs-

energie Ea,l beschrieben wird.

Die Geschwindigkeitskoeffizienten von manchen Elementarreaktionen sind unter bestimm-

ten Bedingungen nicht nur temperaturabhängig sondern auch druckabhängig. Die einfachste

Form der Darstellung dieser Druckabhängigkeit ist der Lindemann-Ansatz. Dazu werden die

Geschwindigkeitskoeffizienten im Hoch- (k∞) und im Niederdruck-Grenzfall (k0) benötigt.
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k∞ = A∞T β∞ exp

(−Ea,∞
RT

)
(2.57)

k0 = A0T
β0 exp

(−Ea,0
RT

)
(2.58)

Für den Geschwindigkeitskoeffizienten k bei einem beliebigen Druck gilt

k = k∞

(
Pr

1 + Pr

)
F , (2.59)

wobei Pr den reduzierten Druck bezeichnet, für den gilt

Pr =
k0cM
k∞

. (2.60)

cM bezeichnet die Konzentration der Mischung. Im Fall der Beschreibung von druckabhän-

gigen Reaktionen in der Lindemann-Form ist der Faktor F in Gleichung (2.59) gleich eins.

Eine Erweiterung der Lindemann-Form stellt die Troe-Form [42] dar. Dabei ist der Faktor

F ebenfalls druckabhängig.

log10 F =
log10 Fc

1 +
(

log10 Pr+c
n−d(log10 Pr+c)

)2 (2.61)

Die in Gleichung (2.61) auftretenden Konstanten c, n, d und Fc sind gegeben durch

c = −0.4− 0.67 log10 Fc (2.62)

n = 0.75− 1.27 log10 Fc (2.63)

d = 0.14 (2.64)

Fc = (1− a) exp(−T/T ∗∗∗) + a exp(−T/T ∗) + exp(−T ∗∗/T ) (2.65)

Somit werden druckabhängige Reaktionen in der Troe-Form durch zehn Parameter (k∞ (3),

k0 (3), a, T ∗∗∗, T ∗, T ∗∗) anstatt durch drei Parameter im Fall der gewöhnlichen Elementar-

reaktionen beschrieben.

2.3 Stoffeigenschaften

Die in Abschnitt 2.2 beschriebenen phänomenologischen Gleichungen enthalten verschiede-

ne Stoffgrößen, die sowohl von der Spezieszusammensetzung des Gemisches als auch von

der Temperatur abhängen. Im folgenden werden die zur Bestimmung dieser Stoffgrößen

relevanten Relationen dargestellt.
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2.3.1 Stoffeigenschaften in der Gasphase

In der Gasphase handelt es sich bei den oben erwähnten Stoffgrößen um die thermodynami-

schen Größen, i. e. die spezifische Enthalpie h und die spezifische Wärmekapazität cp, sowie

um die Transportkoeffizienten, i. e. den Viskositätskoeffizienten µ, den Wärmeleitfähigkeits-

koeffizienten λ, die Diffusionskoeffizienten DD
i sowie die Thermodiffusionskoeffizienten DT

i .

Die Berechnung der Transportkoeffizienten basiert auf der kinetischen Theorie verdünnter

Gase. Die für die aufgeführten Stoffgrößen verwendeten Relationen sind in [66,138] ausführ-

lich dargestellt.

Zudem werden noch die Parameter Al, βl und Ea,l zur Beschreibung der Temperaturab-

hängigkeit der einzelnen chemischen Reaktionen benötigt. Diese werden in Form eines Re-

aktionsmechanismus bereitgestellt, der die zur Beschreibung der Verbrennung eines oder

mehrerer Brennstoffe notwendigen Spezies und Elementarreaktionen enthält. Da in dieser

Arbeit die Zündung und Verbrennung verschiedener Brennstoffe untersucht wird, kommen

verschiedene detaillierte Reaktionsmechanismen zum Einsatz. Die chemische Kinetik der

Verbrennung von Methanol wird durch einen Reaktionsmechanismus bestehend aus 23 che-

mischen Spezies und 166 Elementarreaktionen von Chevalier und Warnatz [138] modelliert,

die chemische Kinetik der Verbrennung von Ethanol wird durch einen Reaktionsmecha-

nismus von Marinov [75] (57 chemische Spezies, 766 Elementarreaktionen) modelliert. Die

Reaktionsmechanismen zur Modellierung der Verbrennung von n-Heptan (56 chemische Spe-

zies, 570 Elementarreaktionen) und iso-Oktan (84 chemische Spezies, 824 Elementarreaktio-

nen) stammen von Golovitchev [43]. Zudem wird zur Modellierung der chemischen Kinetik

von n-Heptan/iso-Oktan-Mischungen ein Reaktionsmechanismus von Ahmed et al. [5] (94

chemische Spezies, 614 Elementarreaktionen) verwendet. Zur Simulation der Verbrennung

eines Kohlenstoffpartikels wird zur Modellierung der chemischen Kinetik in der Gasphase ein

Reaktionsmechanismus von Maas und Warnatz [69] (13 chemische Spezies, 72 Elementarre-

aktionen) verwendet. Zusätzlich werden die Oberflächenreaktionen des Kohlenstoffpartikels

mit dem Reaktionsmechanismus von Bradley et al. [15] (10 chemische Spezies, 6 Oberflä-

chenreaktionen) bzw. dem Reaktionsmechanismus von Libby und Blake [64] (6 chemische

Spezies, 3 Oberflächenreaktionen) modelliert.

2.3.2 Stoffeigenschaften in der Flüssigphase

In der flüssigen Phase werden Relationen zur Berechnung der Temperaturabhängigkeit der

Dichte, der spezifischen Wärmekapazität, der Diffusionskoeffizienten der Spezies, der Vis-

kosität sowie der Wärmeleitfähigkeit benötigt. Die folgenden empirischen Korrelationen für

die erwähnten Stoffgrößen werden in [101] von Reid et al. detailliert beschrieben. Die teil-

weise stoffspezifischen Parameter, die für die Korrelationen benötigt werden, finden sich

in [101, 144]. Bei der Bestimmung der Stoffeigenschaften der Mischung aus den Stoffei-

genschaften der einzelnen Spezies wird davon ausgegangen, dass eine ideale Mischung der
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einzelnen Spezies vorliegt. Das in diesem Kapitel beschriebene Modell ist jedoch prinzi-

piell unter Verwendung der geeigneten Stoffeigenschaften auf nicht ideale Mischungen der

einzelnen Spezies erweiterbar.

Dichte

Zur Bestimmung der Dichte der flüssigen Phase wird die Hankinson-Brobst-Thomson (HBT)

Technik verwendet. Dazu wird das spezifische molare Volumen V̄S der Flüssigkeit im Sätti-

gungszustand berechnet.

V̄S
V ∗

= V
(0)
R

[
1− ωSRKV (δ)

R

]
(2.66)

V
(0)
R = 1 + a (1− Tr)

1
3 + b (1− Tr)

2
3 + c (1− Tr) + d (1− Tr)

4
3 (2.67)

V
(δ)
R =

e+ fTr + gT 2
r + hT 3

r

Tr − 1.00001
(2.68)

Dabei sind a, b, c, d, e, f , g und h Konstanten mit den Werten [101]

a = −1.52816 (2.69)

b = 1.43907 (2.70)

c = −0.81446 (2.71)

d = 0.190454 (2.72)

e = −0.296123 (2.73)

f = 0.386914 (2.74)

g = −0.0427258 (2.75)

h = −0.0480645 . (2.76)

Tr bezeichnet die reduzierte Temperatur

Tr =
T

Tc
(2.77)

mit der kritischen Temperatur Tc. Bei dem charakteristischen Volumen V ∗ und dem azen-

trischen Faktor ωSRK handelt es sich um stoffspezifische Größen, die in [101] aufgeführt

sind.

Für das spezifische molare Volumen V̄i der Spezies i gilt

V̄i = Vs

(
1− c′ ln β + p

β + pvap

)
, (2.78)

wobei die Parameter β und c′ folgendermaßen berechnet werden.

β = pc
(−1 + a′(1− Tr)1/3 + b′(1− Tr)2/3 + d′(1− Tr) + e′(1− Tr)4/3

)
(2.79)

e′ = exp(f ′ + g′ωSRK + h′ω2
SRK) (2.80)

c′ = j′ + k′ωSRK (2.81)
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pc bezeichnet den kritischen Druck, a′, b′, d′, f ′, g′, h′, j′ und k′ sind Konstanten mit den

Werten [101]

a′ = −9.070217 (2.82)

b′ = 62.45326 (2.83)

d′ = −135.1102 (2.84)

f ′ = 4.79594 (2.85)

g′ = 0.250047 (2.86)

h′ = 1.14188 (2.87)

j′ = 0.0861488 (2.88)

k′ = 0.0344483 . (2.89)

Die Dichte einer bestimmten Spezies in der flüssigen Phase ergibt sich aus der molaren

Masse und dem spezifischen molaren Volumen der Spezies.

ρi =
Mi

V̄i
(2.90)

Für die Dichte ρ einer flüssigen Mischung aus ns einzelnen Spezies gilt

ρ =
1∑ns

i=1 wiρi
. (2.91)

Spezifische Wärmekapazität

Zur Berechnung der spezifischen Wärmekapazität einer Flüssigkeit wird zunächst die spe-

zifische Wärmekapazität c0
p,i derselben Spezies, wenn sie als ideales Gas vorliegt, berechnet.

c0
p,i = a+ bT + cT 2 + dT 3 (2.92)

a, b, c und d sind stoffspezifische Konstanten. Nach Rowlinson und Bondi kann die Wär-

mekapazität clp,i derselben Spezies im flüssigen Zustand durch

clp,i − c0
p,i

R
= 1.45 + 0.45 (1− Tr)−1

+ 0.25ωaP

[
17.11 + 25.2 (1− Tr)1/3 T−1

r + 1.742 (1− Tr)−1
]

(2.93)

berechnet werden. Der azentrische Faktor nach Pitzer ωaP ist ebenfalls ein stoffspezifischer

Parameter. Da es sich bei der spezifischen Wärmekapazität um eine massenspezifische Größe

handelt, gilt für die spezifische Wärmekapazität clp einer Mischung

clp =
ns∑
i=1

wic
l
p,i . (2.94)
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Diffusionskoeffizienten

Nach Tyn und Calus gilt für den Diffusionskoeffizienten D◦AB einer gelösten Spezies A im

Lösungsmittel B

D◦AB = 8.93 · 10−12
V̄ 0.267
b,B

V̄ 0.433
b,A

T

νB
(
σB
σA

)0.15 , (2.95)

wobei die gelöste Spezies A in sehr geringer Konzentration vorliegt. In die Berechnung

dieses Diffusionskoeffizienten gehen die spezifischen molaren Volumina beider Spezies V̄b
und die Oberflächenspannungen σ beider Spezies am Siedepunkt sowie die Viskosität der

Spezies B νB, deren Bestimmung im nächsten Abschnitt erläutert wird, ein. Das spezifi-

sche molare Volumen V̄b einer Spezies am Siedepunkt kann mit Hilfe der oben erläuter-

ten Hankinson-Brobst-Thomson Technik zur Berechnung der Dichte bestimmt werden. Die

Oberflächenspannung einer Spezies am Siedepunkt wird nach der Methode von Brock und

Bird berechnet.

σ = p2/3
c T 1/3

c (0.132αc − 0.278)(1− Tr,b)11/9 (2.96)

Dabei gilt für die reduzierte Siedetemperatur Tr,b und den Parameter αc

Tr,b =
Tb
Tc

(2.97)

αc = 0.9076

[
1 +

Tr,b ln(pc/1.013 bar)

1− Tr,b

]
. (2.98)

Nach Vignes lässt sich aus den Diffusionskoeffizienten der verdünnten Lösungen D◦AB und

D◦BA der Diffusionskoeffizient einer binären Mischung beliebiger Konzentration DAB be-

stimmen.

DAB = ((D◦AB)xB(D◦BA)xA) · α (2.99)

Durch den thermodynamischen Korrekturfaktor α können die Auswirkungen einer nicht

idealen Mischung auf den Diffusionskoeffizienten berücksichtigt werden. Da in dieser Arbeit

ausschließlich ideale Mischungen untersucht werden, soll α = 1 gelten.

Zur Bestimmung von effektiven Diffusionskoeffizienten einer Spezies in einer Mischung aus

mehreren Spezies liegen bislang keine praktikablen Methoden vor [101].

Viskosität

Wie schon im vorigen Abschnitt erwähnt werden zur Bestimmung der Diffusionskoeffizienten

in Gleichung (2.95) die Viskositäten der Spezies benötigt. Zur Bestimmung der Viskosität

einer Spezies wird auf zwei unterschiedliche Korrelationen zurückgegriffen. Im Hochtem-

peraturbereich (HT, Tr ≥ 0.75) liefert die Korrelation von Letsou und Stiel die besseren
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Resultate. Im Niedertemperaturbereich (NT, Tr < 0.75) wird die Korrelation von Brulé

und Starling verwendet.

Im Hochtemperaturbereich gilt für die Viskosität νHTi der Spezies i

νHTi ξ = 10−3(ηLξ)
(0) + ωaP (ηLξ)

(1) (2.100)

mit den Parametern

(ηLξ)
(0) = 10−3(2.648− 3.725Tr + 1.309T 2

r ) (2.101)

(ηLξ)
(1) = 10−3(7.425− 13.39Tr + 5.933T 2

r ) (2.102)

ξ = 0.176 (
Tc

M3
i p

4
c

)1/6 . (2.103)

Im Niedertemperaturbereich wird die Viskosität νNTi nach der Erweiterung von Brulé und

Starling der Chung et al. Methode bestimmt durch

νLTi = 10−3ν∗
36.344(MiTc)

1/2

V̄
2/3
c

. (2.104)

Neben dem kritischen molaren Volumen V̄c werden zur Berechnung noch die folgenden

Parameter benötigt

ν∗ =
T ∗1/2

Ων

[Fc(G
−1
2 + E6y)] + ν∗∗ (2.105)

ν∗∗ = y2E7G2 exp[E8 + E9(T ∗)−1 + E10(T ∗)]−2] (2.106)

G2 =
E1[1− exp(−E4y)]/y + E2G1 exp(E5y) + E3G1

E1E4 + E2 + E3

(2.107)

G1 =
1− 0.5y

(1− y)3
(2.108)

y =
1

6

ρiV
∗
c

Mi

(2.109)

Fc = 1− 0.2756 · ωaP + 0.059035 · µ4
r + κ (2.110)

Ων = 1.16145 · (T ∗)−0.14874 + 0.52487 · exp(−0.7732 · T ∗)
+2.16178 · exp(−2.43787 · T ∗) (2.111)

T ∗ = 1.2593 · Tr (2.112)

E1 bis E10 bezeichnen Konstanten, die lediglich linear von dem azentrischen Faktor ωaP der

Spezies abhängen [101]. µr ist ein reduziertes Dipolmoment, das folgendermaßen definiert

ist.

µr = 131.3
µ

(V̄cTc)1/2

(cm3/mol K)(1/2)

Debye
(2.113)
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Der Assoziationsfaktor κ stellt einen speziellen Korrekturparameter für stark polare Spezies,

wie Alkohole und Säuren, dar.

Da sich die physikalischen Eigenschaften von flüssigem Wasser grundlegend von der Mehr-

heit der anderen Flüssigkeiten unterscheiden, liefern die obigen Relationen nur unzureichen-

de Werte für Wasser. Aus diesem Grund wird die Viskosität von Wasser mit der Korrelation

von Van Velzen, Yaws und Duhne [101] bestimmt.

νH2O = exp
(−24.71 + 4209 · (T/K)−1 + 0.04527 · (T/K)− 3.376 · 10−5(T/K)2

)
cP

(2.114)

Wärmeleitfähigkeit

Die Methode von Latini et al. liefert für die Wärmeleitfähigkeit λi einer flüssigen Spezies

λi =
A (1− Tr)0.38

T
1/6
r

. (2.115)

Der stoffspezifische Parameter A ist dabei gegeben durch

A =
A∗T αb
Mβ

i T
γ
c

, (2.116)

wobei A∗, α, β und γ stoffabhängige Konstanten sind.

Die Wärmeleitfähigkeit λ einer Mischung aus ns flüssigen Spezies wird entsprechend der

Methode von Li bestimmt durch

λ =
ns∑
i=1

ns∑
j=1

ϕiϕjλij , (2.117)

wobei für ϕi und λij gilt

ϕi =
xiV̄i∑
j xjV̄j

(2.118)

λij = 2(λ−1
i + λ−1

j )−1 . (2.119)

2.3.3 Stoffeigenschaften an der Phasengrenze

Zur Modellierung der Phasengrenze ist die Kenntnis des Dampfdrucks und der Verdamp-

fungsenthalpie notwendig. Eine ausführliche Beschreibung der verwendeten Korrelationen

findet sich in [101]. Die teilweise stoffspezifischen Parameter, die für die Korrelationen be-

nötigt werden, finden sich in [101,144]. Wird zudem der Wärmeverlust durch Strahlung an

der Oberfläche modelliert, muss zusätzlich das Emissionsvermögen bestimmt werden.
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Dampfdruck

Der Dampfdruck pvap,i der Spezies i ist nach Wagner gegeben durch

ln

(
pvap,i
pc

)
= (1− Tx)−1 (aTx + bT 3/2

x + cT 3
x + dT 6

x

)
(2.120)

Tx = 1− T

Tc
. (2.121)

Die Koeffizienten a bis d stellen stoffspezifische Größen dar. Liegen diese Koeffizienten für

eine Spezies nicht vor, wird alternativ der Dampfdruck mit der Antoine-Korrelation

ln
(pvap,i

Pa

)
= A− B

(T/K) + C
(2.122)

berechnet, in die die stoffspezifischen Parameter A, B und C eingehen.

Nach dem Raoultschen Gesetz gilt für den Dampfdruck pvap einer idealen Mischung von

Flüssigkeiten

pvap =
ns∑
i=1

xi pvap,i . (2.123)

Verdampfungsenthalpie

Zur Bestimmung der spezifischen molaren Verdampfungsenthalpie ∆H̄V,i einer Spezies wird

zunächst die Verdampfungsenthalpie am Siedepunkt unter Normaldruck ∆H̄V,b nach Riedel

berechnet.

∆H̄V,b,i = 1.093 ·RTc
(
Tr,b

ln(pc/bar)− 1.013

0.93− Tr,b

)
(2.124)

Die Korrelation von Watson beschreibt den Zusammenhang der Verdampfungsenthalpien

bei zwei unterschiedlichen Temperaturen (1, b).

∆H̄V,1,i = ∆H̄V,b,i

(
1− Tr,1
1− Tr,b

)n
(2.125)

Der Exponent n wird nach Viswanath und Kuloor berechnet mit

n =

(
0.00264

∆H̄V,b,i

RTb
+ 0.8794

)10

. (2.126)
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2.4 Modellierung der Flüssigphase

Aufgrund ihres vernachlässigbaren Einflusses werden bei der Modellierung der Flüssigphase

verschiedene Annahmen getroffen.

Bei der Simulation eines ruhenden Tropfens in einer Gasatmosphäre kann unter der An-

nahme sphärischer Symmetrie keine konvektive Strömung innerhalb des Tropfens induziert

werden. Diese idealisierten Bedingungen können in Experimenten nicht vollständig gewähr-

leistet werden, da aufgrund von Störungen eine innere Zirkulation bzw. Konvektion inner-

halb des Tropfens auftreten kann. Aus diesem Grund werden in dieser Arbeit auch die

Auswirkungen einer solchen inneren Zirkulation auf die zu erwartenden Resultate analy-

siert (siehe Abschnitt 3.3 und 4.8). Aufgrund der geringen Größe der Tropfen weist für

die untersuchten Konfigurationen die Reynoldszahl stets einen Wert kleiner als 100 auf.

Die obige Annahme ist somit ebenfalls für die Modellierung eines Tropfens in einer äuße-

ren Gasströmung gerechtfertigt. Zudem sorgt die geringe Größe dafür, dass ein konstanter

Druck innerhalb des Tropfens angenommen werden kann. Diese Annahmen haben zur Fol-

ge, dass sowohl die Kontinuitätsgleichung als auch die Impulserhaltungsgleichung innerhalb

des Tropfens trivialer Weise erfüllt sind und somit nicht gelöst werden müssen.

Des weiteren wird angenommen, dass innerhalb des Tropfens keine chemischen Reaktionen

stattfinden. Der Wärmeverlust des Tropfens durch Wärmestrahlung wird ebenfalls vernach-

lässigt. Angesichts der betrachteten chemischen Systeme und der geringen Temperatur des

Tropfens sind diese Annahmen gerechtfertigt. Bei der Modellierung der Verbrennung eines

Kohlenstoffpartikels hingegen wird der Wärmeverlust des Partikels nicht vernachlässigt, da

in diesem Fall aufgrund der Oberflächenreaktionen die Temperatur des Partikels bei weitem

die Umgebungstemperatur übersteigt.

Die Stoffdiffusion ist in einer Flüssigkeit, wie auch in einem Feststoff, wesentlich langsamer

als die Wärmeleitungsprozesse. Deshalb kann, in erster Näherung, der Anteil der Stoffdif-

fusion in der Energieerhaltungsgleichung vernachlässigt werden.

Mit den oben beschriebenen Vernachlässigungen ergeben sich in der flüssigen Phase die

Erhaltungsgleichung der Speziesmassen

∂ρi
∂t

+ div ~ji = 0 (2.127)

und die Energieerhaltungsgleichung, die nun mit der Temperatur als abhängige Variable

formuliert wird.

∂T

∂t
+

1

ρcp
div ~jq,c = 0 (2.128)
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Kapitel 3

Numerische Simulation

Das Leistungsvermögen numerischer Simulationen ist durch einige Umstände limitiert. So

ist eine umfangreiche Kenntnis physikalischer und chemischer Prozesse und Stoffdaten im

Vorfeld vonnöten. Numerische Probleme, wie z. B. Diskretisierungsfehler oder Konvergenz-

probleme, treten bei der Lösung der das System beschreibenden Gleichungen auf. Durch

die vorhandenen Ressourcen an Rechnerleistung und Speicherplatz ist zudem der Umfang

der Simulationen limitiert.

Aus diesem Grund müssen Vereinfachungen in der Modellierung von Verbrennungspro-

zessen vorgenommen werden. Eine Möglichkeit besteht in der Reduktion der Beschrei-

bung der chemischen Kinetik durch entsprechende Verfahren, wie z. B. Eingleichungsmodel-

le [92, 138], Fortschrittsvariablen [138] oder ILDM [67, 68], bei vollständiger Modellierung

der Strömungs- und Transportphänomene. Im Gegensatz dazu kann unter Beibehaltung

einer detaillierten Modellierung der chemischen Kinetik auch eine Reduktion der Raumko-

ordinaten vorgenommen werden. Das bedeutet, es werden Systeme untersucht, bei denen

Inhomogenitäten nur in einer bzw. zwei Raumrichtungen auftreten. Der Ansatz der Reduk-

tion der Raumkoordinaten wird in dieser Arbeit verfolgt. Ein Beispiel für ein eindimensio-

nales System stellt aufgrund der sphärischen Symmetrie ein brennender Kraftstofftropfen

in einer ruhenden Gasatmosphäre in Abwesenheit von Gravitation dar. Wird zusätzlich ei-

ne äußere Strömung oder Beschleunigung, wie z. B. Gravitation, berücksichtigt, muss eine

zweite Raumrichtung miteinbezogen werden.

3.1 Eindimensionale instationäre Verbrennungspro-

zesse

Bei der Betrachtung eindimensionaler instationärer Verbrennungsprozesse reduziert sich die

Anzahl der unabhängigen Variablen des Gleichungssystems auf die Ortskoordinate r und

die Zeit t.

29
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f = f(x, y, z, t)︸ ︷︷ ︸
3D

→ f = f(r, t)︸ ︷︷ ︸
1D

(3.1)

Abbildung 3.1 zeigt das betrachtete System unter der Annahme von sphärischer Symmetrie

um den Koordinatenursprung.

Ortskoordinate r

Profile f(r,t)

Tropfen Gasphase

Abbildung 3.1: Modell des instationären eindimensionalen Verbrennungsprozesses im Fall eines
Tropfens

Das resultierende Gleichungssystem für ein System mit sphärischer Symmetrie findet sich

in [66]. Um numerische Schwierigkeiten bei der Behandlung der konvektiven Terme zu

vermeiden, wird das Gleichungssystem in ein mitbewegtes Koordinatensystem transformiert

[66,122]. Die abhängigen Variablen sind somit nicht mehr als Funktion des Ortes r gegeben,

sondern als Funktion der sogenannten Lagrange-Koordinaten ψ.

f(r, t) → f(ψ, t) (3.2)

ψ(r, t) =

∫ r

0

ρ(r, t)r2dr (3.3)

Anstatt der transformierten Kontinuitätsgleichung kann auch die Transformationsgleichung

gelöst werden [66]. Das partielle Differentialgleichungssystem lautet somit

(
∂r

∂ψ

)

t

=
1

ρr2
(3.4)

∂wi
∂t

+ z
∂wi
∂ψ

+
∂

∂ψ

(
r2ji
)

=
ω̇iMi

ρ
(3.5)

∂T

∂t
− 1

ρcp

∂p

∂t
+ z

∂T

∂ψ
− 1

cp

∂

∂ψ

(
ρr4λ

∂T

∂ψ

)

−r
2

cp

nS∑
i=1

jicpi
∂T

∂ψ
+

1

ρcp

nS∑
i=1

ω̇ihiMi = 0 (3.6)



3.1 EINDIMENSIONALE INSTATIONÄRE VERBRENNUNGSPROZESSE 31

mit dem Massenbruch wi, dem Diffusionsstrom ji, der molaren Bildungsrate ωi, der molaren

Masse Mi, der spezifischen Wärmekapazität cpi und der spezifischen Enthalpie hi der Spezies

i, dem Druck p, der Temperatur T , der Dichte ρ, der spezifischen Wärmekapazität cp und

der Wärmeleitfähigkeit λ.

Durch die Einführung des Wertes z ist es möglich, das Koordinatensystem an einem be-

stimmten räumlichen Punkt zu fixieren. Darin unterscheiden sich die hier verwendeten

Lagrange-Koordinaten von Standard-Lagrange-Koordinaten, die an ein bestimmtes Volu-

menelement gebunden sind. Der Wert von z ergibt sich aus der Bedingung

0 =

(
∂r

∂t

)

ψ

∣∣∣∣∣
ψ=ψ0

= v(ψ0)− z

ρ(ψ0)r2
0

, (3.7)

wobei r0 z. B. der Tropfenoberfläche r0 = rD entsprechen kann.

Aufgrund der Annahme eines räumlich homogenen Drucks (“low-Mach-number“-Näherung

[69]) wird die Impulserhaltungsgleichung ersetzt durch

∂p

∂ψ
= 0 . (3.8)

Zur Schließung des Gleichungssystems wird in der Gasphase zudem noch das ideale Gasge-

setz verwendet.

ρ =
pM

RT
(3.9)

Analog zur Gasphase wird das Gleichungssystem in der flüssigen Phase ebenfalls in

Lagrange-Koordinaten transformiert. Aufgrund der zeitlich variierenden Tropfenmasse

mD(t) ist jedoch eine weitere Transformation nötig, um das Koordinatensystem an der

Tropfenoberfläche zu fixieren [122].

f(r, t)→ f(ψ, t) → f(η, t) (3.10)

η =
ψ

ψ0
D (t)

(3.11)

ψ0
D(t) =

∫ rD(t)

0

ρr2dr =
mD(t)

4π
(3.12)

Die Transformationsgleichungen der Differentialoperatoren lauten somit

(
∂

∂ψ

)

t

=
1

ψ0
D

(
∂

∂η

)

t

(3.13)

(
∂

∂t

)

ψ

=

(
∂

∂t

)

η

− 1

ψ0
D

(
ηϑ0
)( ∂

∂η

)

t

(3.14)

ϑ0(t) =
dψ0

D

dt
= − (φvap + φstef ) · r2

D , (3.15)
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wobei φvap den Massenstrom der Verdunstung und φstef den Stefan-Fluss bezeichnet.

Daraus folgt für das System der Erhaltungsgleichungen in den transformierten Variablen t

und η

(
∂r

∂η

)

t

=
ψ0
D

ρr2
(3.16)

∂wi
∂t
− 1

ψ0
D

(
ηϑ0
) ∂wi
∂η

+
1

ψ0
D

∂

∂η

(
r2ji
)

= 0 (3.17)

∂T

∂t
− 1

ψ0
D

(
ηϑ0
) ∂T
∂η
− 1

cpψ0
D

∂

∂η

(
ρr4λ

1

ψ0
D

∂T

∂η

)

−r
2

cp

nS∑
i=1

jicpi
1

ψ0
D

∂T

∂η
= 0 . (3.18)

Zur Schließung des Gleichungssystems ist auch in der flüssigen Phase eine Zustandsgleichung

ρ = ρ(w1, . . . , wnS , p, T ) (3.19)

für die Dichte ρ nötig. Diese Zustandsgleichung ist durch Gleichung (2.91) gegeben.

Des weiteren müssen Randbedingungen spezifiziert werden, um eine Lösung des Differen-

tialgleichungssystems zu ermöglichen. Im Zentrum des Tropfens werden dazu Symmetrie-

randbedingungen angenommen.

η = 0 : r = 0,
∂wi
∂η

= 0,
∂T

∂η
= 0 (3.20)

Da es sich um ein offenes, isobares System handelt, folgt für die Randbedingungen am

äußeren Rand

ψ = ψo :
∂r

∂ψ
=

1

ρr2
, wi = wi,o, T = To . (3.21)

Anstelle der Dirichlet-Randbedingungen für die Massenbrüche und die Temperatur wi =

wi,o, T = To können auch die entsprechenden Neumann-Randbedingungen ∂wi
∂ψ

= 0, ∂T
∂ψ

= 0

benutzt werden. Somit kann ein abgeschlossenes System simuliert werden, an dessen Rand

weder ein Massen- noch ein Energieaustausch mit der Umgebung stattfindet.

Die Kopplung der flüssigen und der gasförmigen Phase wird durch das Verdunstungsmodell

(Abschnitt 2.1.2) gewährleistet. Die Randbedingungen am Phasenübergang werden folglich

durch die Gleichungen (2.19), (2.20), (2.22), (2.23), (2.31) und (2.32) dargestellt.

Das System partieller Differentialgleichungen wird mittels der “Method of lines“ in ein Sy-

stem gewöhnlicher Differentialgleichungen überführt. Es wird die Ortskoordinate ψ bzw. η

unter Verwendung finiter Differenzen diskretisiert. In der Gasphase werden zentrale Dif-

ferenzen auf einem nicht äquidistanten Gitter verwendet. Aufgrund der unterschiedlichen
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Längenskalen, die bei instationären Verbrennungsprozessen auftreten, ist das Rechengit-

ter zeitlich nicht konstant. Vielmehr wird es durch ein “Regridding“-Verfahren, das auf

einer Gitterfunktion basiert [66, 69], während der Simulation verändert. Das “Regridding“-

Verfahren gewährleistet eine ausreichend hohe Anzahl an Gitterpunkten in den Regionen, in

denen steile Gradienten und starke Krümmungen der Profile auftreten. Das Verfahren zur

Interpolation der abhängigen Variablen auf das neue Rechengitter basiert auf der kubisch

Hermiten Interpolation, wobei Nebenbedingungen die Monotonie zwischen benachbarten

Gitterpunkten erzwingen [39]. In der flüssigen Phase wird das Differentialgleichungssystem

ebenfalls auf einem nicht äquidistanten Gitter diskretisiert. Das Gitter ist zum Mittelpunkt

und zur Oberfläche des Tropfens hin verfeinert, da dort die steilsten Gradienten der Profile

im Tropfen auftreten.

Durch die Diskretisierung im Raum erhält man ein System von gewöhnlichen Differenti-

algleichungen und algebraischen Gleichungen. Zur Lösung dieses Systems wird ein impli-

zites Lösungsverfahren verwendet, das durch die chemische Kinetik bedingte Steifheit des

differentiell-algebraischen Gleichungssystems erforderlich ist. Hierzu wird das linear impli-

zite Extrapolationsverfahren Limex [28] verwendet.

Zur Durchführung der Simulationen wurde das bestehende Simulationstool Insfla [66,70]

erweitert. Insfla ermöglicht die Simulation von instationären, räumlich eindimensiona-

len Verbrennungsprozessen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Modellierung der kon-

densierten Phase und der Phasengrenze in das bestehende Simulationstool implementiert

[34, 65, 109]. Somit erlaubt Insfla nun auch die Simulation von instationären Verbren-

nungsprozessen in Mehrphasensystemen.

3.2 Zweidimensionale instationäre Verbrennungspro-

zesse

Bei der Modellierung räumlich zweidimensionaler Verbrennungsprozesse reduziert sich die

Anzahl der unabhängigen Variablen des Gleichungssystems auf drei.

f = f(x, y, z, t)︸ ︷︷ ︸
3D

→ f = f(r, z, t)︸ ︷︷ ︸
2D

(3.22)

Abbildung 3.2 zeigt das betrachtete System. Die Reduktion der Raumkoordinaten wird

durch die Annahme der Rotationssymmetrie um die z-Achse erreicht. Es wird davon ausge-

gangen, dass der Tropfen zu jeder Zeit eine perfekt kugelsymmetrische Form aufweist und

dass das Strömungsfeld laminar und rotationssymmetrisch ist.

Aus der Annahme der Rotationssymmetrie um die z-Achse ergibt sich das System der Er-

haltungsgleichungen für die betrachteten instationären zweidimensionalen Verbrennungs-

prozesse [12]
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Abbildung 3.2: Modell der instationären zweidimensionalen Verbrennungsprozesse im Fall eines
Tropfens

∂ρ

∂t
+

1

r

∂

∂r
(ρrvr) +

∂

∂z
(ρvz) = 0 (3.23)

∂ρi
∂t

+
1

r

∂

∂r
(ρirvr) +

∂

∂z
(ρivz) +

1

r

∂

∂r
(r(ji)r) +

∂

∂z
((ji)z) = Miω̇i (3.24)

∂(ρvr)

∂t
+

1

r

∂

∂r
(ρrvrvr) +

∂

∂z
(ρvrvz) +

∂p

∂r

+
1

r

∂

∂r
(rΠrr)− Πφφ

r
+

∂

∂z
(Πrz) = ρgr (3.25)

∂(ρvz)

∂t
+

∂

∂r
(ρrvrvz) +

∂

∂z
(ρvzvz) +

∂p

∂z

+
1

r

∂

∂r
(rΠrz) +

∂

∂z
(Πzz) = ρgz (3.26)

∂ρu

∂t
+

1

r

∂

∂r
(ρurvr) +

∂

∂z
(ρuvz) +

1

r

∂

∂r
(r(jq)r) +

∂

∂z
((jq)z)

+p

(
1

r

∂

∂r
(rvr) +

∂vz
∂z

)

+Πrr
∂vr
∂r

+ Πφφ
1

r

vr
r

+ Πzz
∂vz
∂z

+ Πrz

(
∂vr
∂z

+
∂vz
∂r

)
= 0 . (3.27)

Die Komponenten des Schubspannungstensors Π lauten [12]

Πrr = −µ
(

2
∂vr
∂r
− 2

3

(
1

r

∂

∂r
(rvr) +

∂vz
∂z

))
(3.28)



3.2 ZWEIDIMENSIONALE INSTATIONÄRE VERBRENNUNGSPROZESSE 35

Πφφ = −µ
(

2
vr
r
− 2

3

(
1

r

∂

∂r
(rvr) +

∂vz
∂z

))
(3.29)

Πzz = −µ
(

2
∂vz
z
− 2

3

(
1

r

∂

∂r
(rvr) +

∂vz
∂z

))
(3.30)

Πrz = −µ
(
∂vr
∂z

+
∂vz
∂r

)
. (3.31)

Wie in Abschnitt 3.1 ist es auch hier zur Lösung des Gleichungssystems notwendig, Randbe-

dingungen zu spezifizieren. Aufgrund der Rotationssymetrie des Systems ist es ausreichend,

lediglich die obere Hälfte des in Abbildung 3.2 gezeigten Gebiets zu berechnen, da die un-

tere Hälfte durch Spiegelung an der z-Achse erhalten werden kann. Somit ergibt sich das in

Abbildung 3.3 gezeigte Rechengebiet.

outflow boundaryinflow boundary

symmetry boundary

v
z,∞

droplet surface

Abbildung 3.3: Rechengebiet und zugehörige Ränder für den Fall des zweidimensionalen Ver-
brennungsprozesses eines Tropfens

In Abbildung 3.3 sind ebenfalls die vier Ränder des Rechengebiets dargestellt, die unter-

schiedliche Spezifikationen von Randbedingungen erfordern. Der Anströmrand wird durch

die folgenden Dirichlet-Bedingungen charakterisiert.

ρ = ρ∞, vr = 0, vz = vz,∞, wi = wi,∞, T = T∞ (3.32)

Am Ausströmrand hingegen lauten die Randbedingungen

∂p

∂z
= 0,

∂vr
∂z

= 0,
∂vz
∂z

= 0,
∂wi
∂z

= 0,
∂T

∂z
= 0 . (3.33)

Analog zu den in Abschnitt 3.1 beschriebenen Randbedingungen werden am Symmetrierand

(r = 0) die folgenden Randbedingungen verwendet.

r = 0 :
∂ρ

∂r
= 0, vr = 0,

∂vz
∂r

= 0,
∂wi
∂r

= 0,
∂T

∂r
= 0 (3.34)

Die Kopplung der flüssigen und der gasförmigen Phase wird durch das Verdunstungsmodell

(Abschnitt 2.1.2) gewährleistet. Die Randbedingungen am Phasenübergang werden somit

durch die Gleichungen (2.19), (2.20), (2.22), (2.23), (2.31) und (2.32) dargestellt.
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Das System partieller Differentialgleichungen wird, wie schon im Fall der eindimensionalen

Verbrennungsprozesse, mittels der “Method of lines“ in ein System gewöhnlicher Differenti-

algleichungen überführt.

Um eine detaillierte Modellierung der Phasengrenze zu gewährleisten, ist ein Rechengitter

erforderlich, das der abzubildenden Oberfläche angepasst ist. Aus diesem Grund erfolgt

die Diskretisierung auf einem körperangepassten Rechengitter. Dies erfordert eine Trans-

formation des Gleichungssystems in die generalisierten Koordinaten ξ(r, z) und η(r, z). Das

körperangepasste Rechengitter wird durch den Gittergenerator Tomcat erzeugt [130,131].

Dieser erstellt unter Vorgabe der Randpunkte das Rechengitter durch Lösung des Glei-

chungssystems

ξrr + ξzz = 0

ηrr + ηzz = 0 . (3.35)

Dabei besteht zusätzlich die Möglichkeit, das Rechengitter in bestimmten Zonen zu ver-

feinern, um auftretende steile Gradienten oder starke Krümmungen in den Profilen hin-

reichend abzubilden. Die Verfeinerung wird durch die Veränderung der rechten Seite des

Gleichungssystems (3.35) erreicht.

ξrr + ξzz = P (ξ, η)

ηrr + ηzz = Q(ξ, η) . (3.36)

Das Rechengitter lässt sich nun an den Gitterlinien ξi und ηi und an den Punkten (ξj, ηj)

durch eine entsprechende Wahl von P (ξ, η) und Q(ξ, η) verfeinern.

P (ξ, η) = −
N∑
i=1

ai · sgn(ξ − ξi) · exp (−ci|ξ − ξi|)

−
M∑
j=1

bj · sgn(ξ − ξj) · exp

(
−dj

√
(ξ − ξj)2 + (η − ηj)2

)
(3.37)

Q(ξ, η) = −
N∑
i=1

ai · sgn(η − ηi) · exp (−ci|η − ηi|)

−
M∑
j=1

bj · sgn(η − ηj) · exp

(
−dj

√
(ξ − ξj)2 + (η − ηj)2

)
(3.38)

Dabei sind ai, bj Amplituden und ci, dj Abklingfaktoren. Ausführliche Beschreibungen des

Verfahrens der Gittergenerierung finden sich in [6,130,131].
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Die Diskretisierung der Ortskoordinaten r, z bzw. ξ, η erfolgt mittels finiter Differenzen.

Für die konvektiven Terme findet das “flux vector splitting upwind scheme“ von Steger und

Warming [104, 125] Anwendung. Die diffusiven und viskosen Terme werden durch zentrale

Differenzen mit einer Genauigkeit zweiter Ordnung diskretisiert [103].

Somit erhält man, analog zur eindimensionalen Simulation, ein System von gewöhnlichen

Differentialgleichungen und algebraischen Gleichungen. Zur Lösung wird auch hier das linear

implizite Extrapolationsverfahren Limex [28] benutzt. Dabei sind für den Fall der zweidi-

mensionalen Verbrennungsprozesse effiziente numerische Methoden implementiert, welche

die Block-nonadiagonale Struktur des Gleichungssystems ausnutzen [104]. Diese sorgen für

eine Minimierung des benötigten Rechenzeitaufwands und Speicherplatzbedarfs.

Zur Simulation der zweidimensionalen Verbrennungsprozesse wurde im Rahmen dieser Ar-

beit das Simulationstool Flame2D entwickelt, das auf dem bereits bestehenden Simulati-

onstool Drop2D [6] basiert.

3.3 Innere Zirkulation - “Internal Mixing“

Die in Abschnitt 3.1 erwähnte sphärische Symmetrie im Experiment zu gewährleisten, ist

mit großem Aufwand verbunden. Da das Vorhandensein einer Gravitationskraft einen Sym-

metriebruch bedeutet, werden Experimente unter Mikrogravition durchgeführt. Mikrogra-

vitation bedeutet, dass die im untersuchten System vorhandene Gravitationskraft einem

Bruchteil (≈ 10−2g) der Schwerkraft an der Erdoberfläche entspricht. Diese Bedingungen

können in Falltürmen [21, 38, 48, 87, 129], bei Parabelflügen [17, 137] oder bei Raumfahrt-

missionen [29,84] gewährleistet werden.

Trotz oder gerade wegen dieser äußeren Bedingungen können Störungen auftreten, die Aus-

wirkungen auf das untersuchte System haben. Aufgrund der erwähnten Störungen kann eine

Zirkulation bzw. Konvektion innerhalb des Flüssigkeitstropfens auftreten. Solche Störungen

umfassen [72]:

1. Bewegung des Tropfens relativ zur umgebenden Gasphase

2. konvektive Ströme, die durch die Tropfengeneration oder -platzierung entstehen

3. Marangoni-Konvektion aufgrund von Inhomogenitäten der Temperatur an der Trop-

fenoberfläche

4. Marangoni-Konvektion aufgrund von Inhomogenitäten der Gemischzusammensetzung

an der Tropfenoberfläche.

Der Einfluss einer Relativbewegung von Tropfen und Gasphase ist äquivalent zum Einfluss

einer äußeren Gasströmung, die den Tropfen umgibt. Die Scherspannungen, die durch diese
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äußere Gasströmung auf der Tropfenoberfläche hervorgerufen werden, induzieren eine zirku-

lierende Strömung im Innern des Tropfens. Ist die Reynoldszahl der äußeren Gasströmung

nicht zu hoch, bildet sich im Tropfeninnern ein sogenannter “Hill’s vortex“ aus [60,95,113].

Abbildung 3.4 zeigt schematisch die Strömungskonfiguration für diesen Fall.

Abbildung 3.4: Zirkulierende Strömung im Innern des Tropfens (“Hill’s vortex“)

Die Marangoni-Konvektion wird durch eine Variation der Oberflächenspannung entlang der

Tropfenoberfläche verursacht. Die Variation der Oberflächenspannung wird dabei durch In-

homogenitäten der Temperatur (thermischer Marangoni-Effekt) oder durch Inhomogenitä-

ten der Gemischzusammensetzung an der Oberfläche hervorgerufen [31,32,72,86,95]. Da der

Gradient der Oberflächenspannung und die Scherspannungen an der Oberfläche im Gleich-

gewicht stehen, wird eine Strömung im Innern des Tropfens induziert [31,86,95]. Erwärmt

sich der Tropfen z. B. aufgrund einer äußeren Gasströmung (Abbildung 3.4) auf der linken

Seite stärker als auf der rechten Seite, resultiert daraus aufgrund des thermischen Marango-

ni-Effekts ein Gradient der Oberflächenspannung entlang der Tropfenoberfläche, wobei an

Stellen höherer Temperatur niedrigere Oberflächenspannungen auftreten. Dieser Gradient

führt zu Scherspannungen an der Oberfläche, woraus eine Strömung von den heißen zu den

kalten Regionen im Innern des Tropfens resultiert [31,32,86,95,96]. Bei höheren Reynolds-

zahlen der äußeren Gasströmung sowie bei der Überlagerung der Marangoni-Konvektion

und Strömungen, die durch die äußere Gasströmung direkt induziert werden, entstehen

komplexere Strömungsstrukturen im Innern des Tropfens [60,95,96].

Durch das Auftreten der beschriebenen Störungen ist die sphärische Symmetrie nicht länger

gewährleistet. Untersuchungen [72] zeigen jedoch, dass dieser Symmetriebruch nur die flüs-

sige Phase betrifft und dass in der Gasphase weiter von sphärischer Symmetrie, und somit

einem eindimensionalen Verbrennungsprozess, ausgegangen werden kann. Um bei der ein-

dimensionalen Modellierung dennoch die Auswirkungen der inneren Zirkulation im Tropfen

zu berücksichtigen, werden die Transportkoeffizienten λ und D mit einem Faktor χ (χ ≥ 1)

multipliziert [1, 72, 114]. Dies führt zu “effektiven“ Werten der Wärmeleitfähigkeit und der

Diffusionskoeffizienten. Ein quantitatives Maß für den Einfluss der inneren Zirkulation auf

die Transportvorgänge im Tropfen stellt die Pecletzahl des Tropfens dar, die das Verhältnis

von konvektivem Wärmetransport (bzw. Massentransport) zu Wärmeleitung (bzw. Diffusi-

on) angibt. Hierbei wird zwischen der thermischen Pecletzahl
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Pelth = r · | dr/dt |
αl

=
K

8 · αl (3.39)

und der massenbezogenen Pecletzahl

Pelm = r · | dr/dt |
Dl

=
K

8 ·Dl
(3.40)

unterschieden. r bezeichnet den Radius des Tropfens, t bezeichnet die Zeit, und K stellt

die Brennkonstante des Tropfens, i. e. die Proportionalitätskonstante des d2-Gesetzes (siehe

Abschnitt 4.1, [60, 114, 138]), dar . Aufgrund der beschriebenen Aussagekraft der Peclet-

zahl ist der Faktor zur Berechnung der effektiven Transportkoeffizienten eine Funktion der

entsprechenden Pecletzahl. Es gilt somit für die effektiven Transportkoeffizienten

λleff = χ(Pelth) · λl (3.41)

Dl
eff = χ(Pelm) ·Dl . (3.42)

Durch Approximation experimenteller Daten erhält man für den funktionalen Zusammen-

hang χ(Pel) [1]

χ(Pel) = 1.86 + 0.86 tanh
[
2.245 · log10(Pel/30)

]
. (3.43)
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Abbildung 3.5: Abhängigkeit des Faktors zur Bestimmung der effektiven Transportkoeffizienten
von der Pecletzahl

Der Wert von χ variiert somit zwischen 1 und 2.72 (Abbildung 3.5). Dieser Ansatz wird

auch “effective conductivity model“ genannt [1,114].
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Kapitel 4

Modellierung der Zündung und

Verbrennung von Einzeltropfen

Soll eine Verbesserung des Verständnisses der physikalischen und chemischen Phänomene

erzielt werden, ist es ratsam, ein möglichst einfaches System zu untersuchen, in dem die zu

untersuchenden Phänomene auftreten. Aus diesem Grund werden die physikalischen und

chemischen Prozesse und deren Wechselwirkung während des Zündprozesses eines Brenn-

stofftropfens sowie der Einfluss verschiedener Umgebungsparameter auf den Zündprozess

anhand eines Einzeltropfens umgeben von einer Gasatmosphäre untersucht. Dabei wird an-

genommen, dass sowohl Tropfen als auch Gasatmosphäre ruhen und keine äußere Kraft

(wie z. B. Gravitation) auf das zu untersuchende System einwirkt. Zudem handelt es sich

um einen Tropfen, der aus einem reinen Brennstoff besteht. Die Erweiterung dieses Systems

hin zu realitätsnäheren Bedingungen wird in Kapitel 5 und 6 vorgenommen.

Aufgrund des angestrebten Vergleichs der hier erzielten Ergebnisse mit experimentellen Er-

gebnissen [16, 57] im Rahmen des Teilprojekts B5 des SFB 606 sind die Simulationen für

Bedingungen durchgeführt worden, die mit dem experimentellen Aufbau vergleichbar sind.

Daher liegt eine Vielzahl von Simulationsergebnissen bei Umgebungsdrücken von p = 7 bar

und p = 8 bar vor. Es sind jedoch auch Simulationen bei anderen Umgebungsdrücken rea-

lisiert worden. Des weiteren soll durch die Resultate aus Abschnitt 4.7 eine Extrapolation

der Ergebnisse bei einem bestimmten Umgebungsdruck auf andere Umgebungsdrücke er-

möglicht werden.

Ferner ist die Mehrzahl der Simulationen für einen Anfangsradius von rD(0) = 200µm

durchgeführt worden. Dies ermöglicht einen Vergleich von Zündverzugszeiten über einen

weiten Bereich von Umgebungsparametern, insbesondere Umgebungstemperaturen, da ge-

währleistet ist, dass der Tropfen nicht vollständig verdunstet ist, bevor es zu einer Zündung

kommen kann. Hier sollen die Resultate aus Abschnitt 4.4 eine Extrapolation auf ande-

re Tropfenradien ermöglichen. Die Zündverzugszeit ist dabei definiert als die Differenz von

Zündzeitpunkt und Beginn der Simulation. Der Zündzeitpunkt wird durch den Wendepunkt

41



42 KAPITEL 4: VERBRENNUNG VON EINZELTROPFEN

im Anstieg des zeitlichen Profils der maximalen OH-Konzentration bzw. der maximalen

Temperatur im Rechengebiet festgelegt [27,98,122].

4.1 Vergleiche mit anderen Arbeiten

Um die Zuverlässigkeit des erweiterten Simulationstools Insfla zu überprüfen, wurden

mehrere Fallbeispiele aus der Literatur simuliert und die Resultate mit den Ergebnissen

anderer Arbeiten verglichen. Zunächst werden die Resultate von Simulationen der Ver-

brennung eines Methanoltropfens präsentiert, gefolgt von Simulationen der Zündung und

Verbrennung von Heptantropfen.

In Abbildung 4.1 ist die zeitliche Entwicklung des Tropfendurchmessers eines Methanol-

tropfens unter zwei verschiedenen atmosphärischen Bedingungen dargestellt. Im einen Fall

besteht die Gasatmosphäre aus Luft, im anderen Fall je zur Hälfte aus Sauerstoff und

Helium.
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Abbildung 4.1: Zeitliche Evolution des Tropfendurchmessers eines Methanoltropfens in verschie-
denen Gasatmosphären (p = 1.01 bar, rD(0) = 500µm, Tg = 300 K, TD(0) = 300 K)

Es sind jeweils die experimentellen und numerischen Ergebnisse von Cho et al. [21] den

Resultaten der Simulationen mit Insfla gegenübergestellt. Da die Umgebungstempera-

tur 300 K beträgt musste der Brennstofftropfen in diesem Fall fremdgezündet werden. Der

Zündvorgang ist nach ca. 0.1 s vollständig abgeschlossen. Wie man in Abbildung 4.1 er-

kennen kann, wird die zeitliche Evolution des Tropfendurchmessers d nach der Zündung in

allen Fällen durch das bekannte d2-Gesetz [60,114,138]

d2(t) = d2
0 −K · t (4.1)
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beschrieben. Aufgrund der Existenz einer transienten Anfangsphase, in der sich der Tropfen

aufheizt und zündet, kann das zeitliche Verhalten des Tropfendurchmessers nicht von Be-

ginn an mit dem d2-Gesetz beschrieben werden, sondern erst nach Beginn des Abbrands des

Tropfens, der ein quasistationäres Verhalten darstellt. Aus diesem Grund wird in diesem

Kapitel die Brennkonstante K des Abbrands des Tropfens analysiert.2 Die Zusammenset-

zung des umgebenden Gases beeinflusst dabei merklich den Wert für die Brennkonstante

K. Tabelle 4.1 zeigt die Brennkonstanten sowie die Tropfendurchmesser zu Beginn dD(0)

der Simulationen mit Insfla verglichen mit den Ergebnissen von Cho et al..

Cho et al. [21]

INSFLA Experiment Simulation

Gasatmosphäre: Luft

dD(0)/mm 1.0 0.8-1.1 0.2-1.2

K/(mm/s) 0.61 0.56 ± 0.05 0.64

Gasatmosphäre: 50% O2 & 50% He

dD(0)/mm 1.0 0.8-1.2 0.5-1.2

K/(mm2/s) 1.44 1.3 ± 0.1 1.45

Tabelle 4.1: Vergleich der BrennkonstantenK des Verbrennungsprozesses eines Methanoltropfens

Wie man sowohl in Abbildung 4.1 als auch in Tabelle 4.1 erkennen kann, stimmen die

Brennkonstanten K sehr gut mit den experimentellen und numerischen Ergebnissen von

Cho et al. überein. Die Übereinstimmung wird unterstrichen durch weitere Werte für die

Brennkonstante K aus der Literatur, wie 0.75 mm2/s von Chauveau et al. [17], 0.7 mm2/s

von Vieille et al. [137] und 0.6 mm2/s von Marchese et al. [73] für den Abbrand eines Me-

thanoltropfens in Luft. Die Brennkonstante K zeigt sich dabei abhängig von den jeweiligen

Umgebungsbedingungen, wie z. B. einer anderen Umgebungstemperatur [120] oder einem

veränderten Sauerstoffgehalt in der Atmosphäre [73]. Die Ergebnisse für die Gasatmosphäre

bestehend aus Sauerstoff und Helium zeigen zudem, dass der Einfluss der Stoffeigenschaf-

ten unterschiedlicher Stoffe in der Gasphase zuverlässig durch die Simulation wiedergegeben

wird. Aufgrund der Schwierigkeit einer exakten Modellierung des Zündvorgangs im Expe-

riment (mit Hilfe zweier Zündkerzen) wurde sowohl im Fall der Simulationen von Cho et

al. [21] als auch im Fall der hier durchgeführten Simulationen ein zeitlicher Offset für die

Resultate der numerischen Simulation bestimmt, indem ein Zeitpunkt nach der Zündung

bestimmt wurde, an dem der Tropfendurchmesser der numerischen Simulation dem experi-

mentell bestimmten Wert entspricht.

Die numerische Simulation erlaubt zudem einen detaillierten Einblick in den Verbrennungs-

2Da das d2-Gesetz auch im Fall der reinen Verdunstung eines Tropfens Gültigkeit hat, lediglich die
Propotionalitätskonstante K einen anderen Wert annimmt, wird K für den Fall, dass keine Verbrennung
stattfindet, auch als Verdunstungskonstante bezeichnet.
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prozess. So liefern zeitaufgelöste instationäre Simulationen einen Einblick in die zeitliche

Abfolge der verschiedenen Phasen des Verbrennungsprozesses während der Zündung und

Verbrennung eines Brennstofftropfens. In Abbildung 4.2 werden diese Phasen durch den

zeitlichen Verlauf der Verdunstungskonstante K veranschaulicht.
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Abbildung 4.2: Zeitliche Variation der Verdunstungskonstante K (p = 1.01 bar, rD(0) = 100µm,
Tg = 300 K, TD(0) = 300 K)

Zu Beginn des Prozesses weist die Verdunstungskonstante einen konstanten Wert auf, der

durch die Anfangstemperatur des Tropfens und den daraus resultierenden Dampfdruck be-

stimmt wird. In der Aufheizphase (0.01 . t/tb . 0.05) steigt die Oberflächentemperatur

von 300 K auf 320 K an. Die steigende Oberflächentemperatur führt zu einer Erhöhung der

Verdunstungskonstante. Die Zündung des Tropfens lässt sich anhand des weiteren abrup-

ten Anstiegs der Verdunstungskonstante erkennen. Der sich anschließende quasistationäre

Abbrand des Tropfens ist durch die Konstanz der Brennrate gekennzeichnet. Während die-

ses Abbrands sinkt der Durchmesser sowohl des Tropfens als auch der Flamme. Wird der

Durchmesser der Flamme zu gering, so dass irgendwann die Wärmeableitung bzw. Massen-

diffusion aufgrund von Transportprozessen die Wärmefreisetzungsrate übersteigt, verlischt

die Flamme [21]. Dieser Vorgang lässt sich am rapiden Abfall der Verdunstungskonstante

erkennen. Dasselbe qualitative Verhalten wird auch von Cho et al. [21] beschrieben. Jedoch

sind quantitative Unterschiede im zeitlichen Verlauf der Verdunstungskonstante zwischen

den hier und den von Cho et al. erzielten Resultaten erkennbar, die auf die unterschiedliche

Modellierung des Zündprozesses zurückgeführt werden.

Um die Zuverlässigkeit der Resultate der Simulationen hinsichtlich der Stoffeigenschaften

der flüssigen Phase zu überprüfen, wurden auch Simulationen der Verbrennung von Trop-

fen bestehend aus anderen Brennstoffen durchgeführt und die Resultate mit der Literatur
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verglichen. Es wurde der Abbrand eines Ethanoltropfens mit einem Durchmesser von 1 mm

bei Normaldruck und einer Umgebungstemperatur von 300 K simuliert. Die resultierende

Brennkonstante von 0.625 mm2/s entspricht den von Kazakov et al. [56] angegebenen Wer-

ten im Bereich von 0.54 mm2/s bis 0.64 mm2/s.

Des weiteren wurden Resultate der Simulationen von Heptantropfen mit diversen Literatur-

quellen verglichen. Zunächst wurde die Simulation eines verdunstenden Tropfens bestehend

aus n-Heptan in einer inerten Stickstoffatmosphäre durchgeführt. Die umgebende Gaspha-

se hatte dabei eine Temperatur von 468 K und einen Druck von 5 bar. Der Heptantropfen

hatte zu Beginn der Simulation Raumtemperatur und einen Durchmesser von 0.7 mm. Die

ermittelte Verdunstungskonstante von 0.12 mm2/s stimmt sehr gut mit dem von Nomura

et al. [87] experimentell bestimmten Wert von 0.11 mm2/s überein.

Des weiteren wurde auch die Brennkonstante K eines in Luft brennenden Heptantrop-

fens validiert. Abbildung 4.3 zeigt die zeitliche Entwicklung des Tropfendurchmessers eines

Heptantropfens bei p = 1 bar Umgebungsdruck für drei verschiedene Temperaturen der

umgebenden Gasphase.
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Abbildung 4.3: Zeitliche Evolution des Tropfendurchmessers eines Heptantropfens (p = 1.00 bar,
rD(0) = 100µm)

Wie im Fall des Methanols folgt auch hier der Tropfendurchmesser nach einer transienten

Anfangsphase, in der der Tropfen zündet, dem d2-Gesetz. Es ist zu beachten, dass im Fall

der niedrigsten Umgebungstemperatur (300 K) der Tropfen durch eine externe Energiezu-

fuhr fremdgezündet werden muss, wohingegen für die beiden anderen Temperaturen eine

Selbstzündung des Tropfens einsetzt. In Tabelle 4.2 sind Werte aus der Literatur für die

Brennkonstante den hier ermittelten Werten gegenübergestellt.

Alle aufgeführten Werte stimmen bis auf ± 10 % überein. Ein genauerer Vergleich ist auf-

grund leicht unterschiedlicher experimenteller Bedingungen, die z. T. in den Randbedingun-

gen der numerischen Simulation nicht vollständig abgebildet werden können, nicht möglich.
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dD(0)/mm K/(mm2/s)

INSFLA 0.2 0.83

0.4 0.82

1.0 0.81

Vieille et al. 1.5 0.85

(Experiment [137])

Jackson und Avedisian 0.44-0.49 0.758

(Experiment [53])

Hara und Kumagai 1.0 0.75

(Experiment [48])

Cho und Dryer 1.0 0.8

(Simulation [22])

Tabelle 4.2: Vergleich der Brennkonstanten K des Verbrennungsprozesses eines Heptantropfens

Da in dieser Arbeit vor allem der Zündprozess eines Kraftstofftropfens untersucht wer-

den soll, werden zunächst auch Zündverzugszeiten eines Heptantropfens bestimmt, die mit

den entsprechenden Werten aus der Literatur verglichen werden können. Diese Validierung

wird anhand von Ergebnissen der bahnbrechenden Arbeit von Faeth und Olson [38] durch-

geführt, die auch schon Marchese et al. [74] zur Prüfung ihrer Simulationsergebnisse diente.

Des weiteren werden experimentell bestimmte Zündverzugszeiten von Nakanishi et al. [83]

zur Validierung herangezogen. Abbildung 4.4 zeigt die ermittelten Zündverzugszeiten eines

selbstzündenden Heptantropfens bei Gastemperaturen um die 1000 K. Sowohl die experi-

mentellen Ergebnisse von Faeth und Olson [38] und von Nakanishi et al. [83] als auch die

Simulationsergebnisse von Marchese et al. [74] sind dargestellt.

Es wurden mit Insfla Simulationen mit drei verschiedenen Reaktionsmechanismen durch-

geführt. Wie man erkennen kann, stimmen die mit den Mechanismen von Chevalier [19]

bzw. Ahmed et al. [5] erzielten Ergebnisse sehr gut mit den experimentellen Werten von

Faeth und Olson überein. Die mit Hilfe des Reaktionsmechanismus von Golovitchev [43]

durchgeführten Simulationen liefern Zündverzugszeiten, deren Betrag im Vergleich mit den

Ergebnissen von Faeth und Olson um ca. den Faktor 2.5 zu gering ist. Das qualitative Ver-

halten der Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastemperatur wird jedoch richtig

wiedergegeben. Zudem wird mit den Zündverzugszeiten von Nakanishi et al. und den Re-

sultaten der Simulationen mit den Mechanismen von Chevalier und Golovitchev eine sehr

gute Übereinstimmung erzielt. Da dieser Reaktionsmechanismus hinsichtlich der Zündver-

zugszeiten von homogenen Brennstoff/Luft-Gemischen unter adiabatischen Bedingungen

sehr gut validiert ist [43], wird die Ungenauigkeit in den hier erhaltenen Zündverzugszeiten

auf Unzulänglichkeiten in der Darstellung der Wärmefreisetzungsraten zurückgeführt. Die-

se sind für den Zündprozess von Brennstofftropfen von erheblicher Bedeutung, wohingegen
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Abbildung 4.4: Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastemperatur für einen Heptan-
tropfen (p = 1.01 bar, rD(0) = 660µm)

eine Reproduktion des Zündverzugs unter adiabatischen Bedingungen diese nicht immer er-

fordert [128]. Es ist jedoch zu bemerken, dass die Verwendung der Reaktionsmechanismen

von Ahmed et al. und Chevalier einen erheblich größeren Rechenaufwand erfordert, da so-

wohl die Anzahl der chemischen Spezies (Ahmed et al.: 94 Spezies; Chevalier: 172 Spezies)

als auch die Anzahl der chemischen Reaktionen (Ahmed et al.: 614 Reaktionen; Chevalier:

1007 Reaktionen) den Umfang des Reaktionsmechanismus von Golovitchev (56 Spezies, 570

Reaktionen) übertrifft. Aus diesem Grund werden die Simulationen für Brennstofftropfen

aus reinem n-Heptan vornehmlich unter Verwendung des Reaktionsmechanismus von Golo-

vitchev durchgeführt. Vereinzelt findet auch der Reaktionsmechanismus von Ahmed et al.

Verwendung.

4.2 Vergleich verschiedener Brennstoffe

Die signifikanteste Abhängigkeit der Zündverzugszeit von äußeren Bedingungen besteht in

der Abhängigkeit von der Temperatur der Gasphase, die in diesem Abschnitt untersucht

werden soll. Die starke Abhängigkeit des Zündverzugs von der Gastemperatur hat ihren

Ursprung zum einen in der Beschleunigung der Transportprozesse, die durch die Tempera-

turabhängigkeit der Transportkoeffizienten (D ∝ T 3/2, λ ∝ √T [12, 138]) verursacht wird,

und zum anderen in der Beschleunigung der chemischen Kinetik mit steigender Temperatur.

Die Temperaturabhängigkeit der chemischen Kinetik lässt sich am besten in einem soge-

nannten Arrheniusdiagramm darstellen. Dieses Arrheniusdiagramm (Abbildung 4.5) zeigt

die Zündverzugszeiten von homogenen Brennstoff/Luft-Gemischen unter adiabatischen Be-
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dingungen für verschiedene Temperaturen und verschiedene Brennstoffe.
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Abbildung 4.5: Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Temperatur für verschiedene Brenn-
stoffe bei homogener Mischung (p = 8 bar, λ = 1)

Die logarithmische Skalierung der y-Achse verdeutlicht die exponentielle Temperaturab-

hängigkeit des Zündverzugs. Aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie n-Heptan und iso-Oktan

zeigen jedoch in einem bestimmten Temperaturbereich (600 K bis 900 K) ein sogenanntes

NTC-Verhalten (Negative Temperature Coefficient), das durch eine Verringerung der Zünd-

verzugszeit bei sinkender Temperatur gekennzeichnet ist [138]. Dieses Verhalten resultiert

aus dem Wechsel der Dominanz der Niedertemperaturkinetik bzw. der Hochtemperaturki-

netik hinsichtlich des Zündprozesses.
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Abbildung 4.6: Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastemperatur für Einzeltropfen aus
verschiedenen Brennstoffen (p = 8 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 384 K)
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Abbildung 4.6 zeigt das entsprechende Arrheniusdiagramm für Einzeltropfen mit einem

Radius von rD(0) = 200µm. Es lässt sich ebenfalls eine exponentielle Abhängigkeit der

Zündverzugszeit von der Gastemperatur erkennen. Aufgrund der ähnlichen physikalischen

Eigenschaften der untersuchten Stoffe bleibt der Trend der Verkürzung der Zündverzugs-

zeit von Aromaten über Alkohole hin zu Aliphaten [138], wie er in homogenen Mischungen

besteht, erhalten. Darüber hinaus kann man eine generelle Verlängerung der Zündverzugs-

zeit des Einzeltropfens im Vergleich zur homogenen Mischung unter ansonsten gleichen

Bedingungen beobachten (siehe auch [122]). Diese Verlängerung des Zündverzugs lässt sich

auf die Tatsache zurückführen, dass sich infolge des Verdunstungsprozesses zunächst ein

Brennstoff/Luft-Gemisch bilden muss. Diese Bildung wird durch physikalische Transport-

prozesse, wie Diffusion, verursacht. Aufgrund der geringen Temperatur des Tropfens und

der daraus folgenden Inhomogenität der Temperatur im Raum, hat das Brennstoff/Luft-

Gemisch zudem nicht zwingend die Temperatur der umgebenden Gasphase. Vielmehr ist

es sehr wahrscheinlich, dass die Temperatur des Gemisches deutlich niedriger ist, da sich

das angesprochene Gemisch zunächst in der nahen Umgebung des Tropfens bilden wird.

Dieser Sachverhalt führt zu einer erheblichen Verlängerung der Zündverzugszeit. Des wei-

teren hat der Umstand, dass im Fall des Einzeltropfens nicht nur chemische sondern auch

physikalische Prozesse die Zündverzugszeit bestimmen, zur Folge, dass die Abhängigkeit

der Zündverzugszeit von der Gastemperatur nicht mehr so drastisch wie für homogene

Mischungen ausfällt. Die exponentielle Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Tempe-

ratur bleibt jedoch weiterhin erhalten. Ein NTC-Verhalten, wie im Fall der homogenen Mi-

schung, kann für n-Heptantropfen bzw. iso-Oktantropfen nicht festgestellt werden. Jedoch

lässt sich in Abbildung 4.6 im Fall des n-Heptans eine Verringerung der Steigung der Kurve

für Umgebungstemperaturen ≤ 1000 K erkennen. Diese Änderung der Steigung ist eindeu-

tig auf den Übergang von Hochtemperatur- zu Niedertemperaturkinetik zurückzuführen.

Dennoch steigt die Zündverzugszeit mit sinkender Temperatur weiterhin an, da der Ver-

dunstungsprozess aufgrund der geringer werdenden Umgebungstemperatur verzögert wird.

Weiterhin verlangsamen sich die physikalischen Transportprozesse aufgrund der mit sinken-

der Temperatur kleiner werdenden Transportkoeffizienten. Dieses Verhalten verdeutlicht die

starke Wechselwirkung zwischen physikalischen Transportprozessen und chemischer Kine-

tik [77,122]. Für höhere Gastemperaturen (Tg > 1100 K) kann hingegen davon ausgegangen

werden, dass die physikalischen Transportprozesse geschwindigkeitsbestimmend sind [122].

Eine Abflachung der Kurve lässt sich für iso-Oktan in Abbildung 4.6 nicht feststellen. Da-

für ist zum einen der Umstand verantwortlich, dass auch im homogenen Fall der NTC-

Bereich des iso-Oktans tiefere Temperaturen umfasst als der NTC-Bereich des n-Heptans.

Zum anderen beträgt die Zündverzugszeit des iso-Oktans im NTC-Bereich ungefähr das

Zehnfache der Zündverzugszeit des n-Heptans. Dies führt dazu, dass ein Oktantropfen der

untersuchten Größe bei den angegebenen Bedingungen vollständig verdunstet ist und der

Brennstoffdampf sich aufgrund von Diffusion so weit verdünnt, dass bei den entsprechenden
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Umgebungstemperaturen keine Zündung stattfindet.

Die erhaltene Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Umgebungstemperatur eröffnet

die Möglichkeit der Beschreibung dieser Abhängigkeit durch ein Proportionalitätsgesetz.

Aufgrund des linearen Verlaufs der Kurven in Abbildung 4.6 lässt sich die Abhängigkeit

der Zündverzugszeit tign von der Gastemperatur Tg in erster Näherung beschreiben durch

tign (Tg) ∝ exp

(
a

Tg

)
, (4.2)

wobei a eine stoffspezifische Konstante darstellt, welche die Steigung der Kurve im Dia-

gramm beschreibt. Für Methanol wird ein Wert von a = 9210 K erhalten. Aufgrund des

in diesem Abschnitt beschriebenen Wechsels von Hochtemperaturkinetik zu Niedertempe-

raturkinetik ist es nicht möglich für n-Heptan eine einzige Konstante anzugeben. Vielmehr

kann die Temperaturabhängigkeit der Zündverzugszeit für n-Heptan durch jeweils eine Kon-

stante für den Hochtemperaturbereich aHT (Tg > 1100 K) und den Niedertemperaturbereich

aNT (Tg < 1100 K) beschrieben werden. Die ermittelten Werte für die beiden Werte betra-

gen aHT = 8435 K und aNT = 4652 K.

4.3 Untersuchung verschiedener Zündmodi

Weist ein Brennstoff, wie n-Heptan, eine Hochtemperaturkinetik und eine Niedertempe-

raturkinetik auf, lässt sich bei der Zündung von Einzeltropfen ein komplexes Selbstzün-

dungsverhalten [106,124,128,138] beobachten. Abhängig von der Gastemperatur und dem

äußeren Druck treten bei n-Heptan dabei vier verschiedene Zündmodi der Einzeltropfen

auf. Die einstufige Zündung (Single stage) und das Ausbleiben einer Zündung (No ignition)

können bei jedem Brennstoff beobachtet werden. Bei n-Heptan können zudem auch kalte

Flammen (Cool flames) und zweistufige Zündungen (Two stage) gefunden werden [124].

Abbildung 4.7 zeigt die für diese beiden Zündmodi charakteristischen Temperaturverläufe.

Die linke Seite von Abbildung 4.7 zeigt den typischen oszillatorischen Temperaturverlauf

einer kalten Flamme. Zu Beginn der Zündung steigt die Temperatur an, fällt jedoch an-

schließend wieder ab. Die Zündung durch chemische Prozesse wird hier wieder abgebrochen,

da sich aufgrund der Temperaturerhöhung die chemischen Gleichgewichte verschieben. Die

dabei freigesetzte Wärme wird aufgrund der Wärmeleitung an die Umgebung abgegeben.

Somit kommt es nicht, wie unter adiabatischen Bedingungen, zur zweistufigen Zündung [44].

Die zeitlich oszillierende Temperatur pendelt sich bei einem Wert (“cool flame temperature“)

ein, der weit unterhalb typischer Flammentemperaturen (≈ 2000 K) liegt. Die Verbrennung

findet somit bei niedrigen Temperaturen statt (→ kalte Flamme) [45,138]. Kalte Flammen

treten nur im einem bestimmten Temperatur- und Druckbereich auf, wie Abbildung 4.8

zeigt.

Die rechte Seite von Abbildung 4.7 zeigt den Temperaturverlauf einer zweistufigen Zündung
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Abbildung 4.7: Zeitliche Evolution der maximalen Gastemperatur bei einer kalten Flamme
(links, p = 1 bar) und einer zweistufigen Zündung (rechts, p = 5 bar) (n-Heptan, Tg(0) = 640 K,
dD(0) = 700µm)

Abbildung 4.8: Schematisches p-T-Explosionsdiagramm für Kohlenwasserstoffe [138]

(Mehrfach-Zündung), die man beim Übergang zu höheren Drücken erhält. Dabei reagiert

das Brennstoff/Luft-Gemisch zunächst unter geringer Temperaturerhöhung. Wieder wird

die Zündung aufgrund sich mit der Temperatur verschiebender Gleichgewichte abgebro-

chen. Nun findet jedoch nach einer Induktionszeit die zweite Zündung statt, bei der die

entsprechende Flammentemperatur erreicht wird.

Alle oben erwähnten Zündmodi lassen sich bei der Zündung eines n-Heptantropfens beob-

achten. Abbildung 4.9 verdeutlicht, dass das Auftreten eines bestimmten Zündmodus von
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Umgebungstemperatur und -druck abhängt.
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Abbildung 4.9: Verschiedene Zündmodi von Heptantropfen bei unterschiedlichen Drücken und
Temperaturen (Punkte: Simulation (Insfla), Flächen: Experiment (Tanabe et al. [128]); dD(0) =
700µm)

Die in Abbildung 4.9 eingezeichneten Punkte repräsentieren Resultate, die mit dem Simula-

tionstool Insfla erzielt worden sind. Die Flächen in Abbildung 4.9 stellen die experimentell

ermittelten Zündmodi von Tanabe et al. [128] dar. Simulation und Experiment weisen eine

gute Übereinstimmung der verschiedenen Zündmodi auf. Für geringe Umgebungstempera-

turen und -drücke treten kalte Flammen auf. Aufgrund der durch Wärmeleitung an die

Umgebung abgegebenen Wärme kommt es nicht zur Hochtemperaturzündung. Bei stei-

gendem Druck beschleunigt sich die Hochtemperaturkinetik, so dass die zweite Stufe der

Zündung einsetzt, bevor die Wärme an die Umgebung abgegeben wird. Es kommt zur zwei-

stufigen Zündung des Brennstoffs. Bei hohen Drücken und geringen Temperaturen ist die

zweite Zündverzugszeit im Vergleich zur ersten Zündverzugszeit verschwindend gering, so

dass die Hochtemperaturzündung instantan nach der Zündung der kalten Flamme erfolgt.

Es lässt sich somit eine einstufige Zündung beobachten. Bei hohen Umgebungstemperaturen

hingegen bleibt eine Zündung durch die Niedertemperaturkinetik aufgrund der sich mit der

Temperatur verschiebender Gleichgewichte komplett aus. Dies führt dazu, dass bei Umge-

bungstemperaturen zwischen 720 K und 900 K und Drücken kleiner als 2 bar keine Zündung

des Tropfens stattfindet. Bei höheren Temperaturen bzw. höheren Drücken kommt es zur

durch die Hochtemperaturkinetik ausgelösten einstufigen Zündung. Die Resultate von Ex-

periment und Simulation in Abbildung 4.9 lassen durchaus Abweichungen von bis zu 80 K

bzw. 2 bar erkennen. Diese sind auf die Ungenauigkeiten in der Modellierung der chemi-

schen Kinetik des verwendeten Reaktionsmechanismus sowie auf Messungenauigkeiten der

experimentellen Resultate zurückzuführen.

Eine analoge Abhängigkeit der Zündmodi von Umgebungstemperatur und -druck bei der
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Zündung von Einzeltropfen wurde für n-Dodekan experimentell von Tanabe et al. [128]

sowie für n-Dekan experimentell von Moriue et al. [79] und numerisch von Cuoci et al. [25]

festgestellt. In allen Fällen wurden Regionen kalter Flammen sowie ein- und zweistufiger

Zündungen ermittelt, die dem hier für n-Heptan beschriebenen Verhalten ähnlich sind.

4.4 Einfluss des Tropfenradius auf den Zündprozess

Technische Brennstoffsprays bestehen aus einer Vielzahl von Tropfen mit unterschiedlichen

Durchmessern bzw. Radien. Um das Zündverhalten eines Sprays besser beschreiben und

modellieren zu können, ist es somit von erheblicher Bedeutung, den Einfluss des Tropfen-

radius auf das Zündverhalten eines einzelnen Tropfens beschreiben zu können.

Deshalb wird hier der Einfluss des Tropfenradius auf die Zündverzugszeit eines Einzeltrop-

fens untersucht. Da dieser Einfluss eine starke Abhängigkeit von der umgebenden Gas-

temperatur aufweist, wurde der Zündprozess von Einzeltropfen für unterschiedliche Radien

unter gleichzeitiger Variation der Gastemperatur untersucht.
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Abbildung 4.10: Arrheniusdiagramm der Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastempe-
ratur unterschiedlicher Tropfenradien (p = 8 bar, TD(0) = 384 K)

Abbildung 4.10 zeigt das Arrheniusdiagramm für n-Heptantropfen bei p = 8 bar für vier ver-

schiedene Tropfenradien. Es ist der (typische) Verlauf der Abhängigkeit der Zündverzugszeit

von dem Inversen der Gastemperatur zu erkennen. In der Abbildung ist sowohl die totale

Zündverzugszeit t2 der zweiten Stufe der Zündung (im folgenden auch Hochtemperaturzün-

dung) als auch, für den Fall einer zweistufigen Zündung, die Zündverzugszeit t1 der ersten

Stufe der Zündung (im folgenden auch Niedertemperaturzündung) aufgetragen. Abbildung

4.10 offenbart bereits die unterschiedliche Abhängigkeit der totalen Zündverzugszeit vom

Tropfenradius für unterschiedliche Gastemperaturen. Während oberhalb einer Umgebungs-

temperatur von 1100 K eine deutliche Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius
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zu erkennen ist, zeigt die Zündverzugszeit unterhalb 1100 K mit sinkender Umgebungstem-

peratur eine immer stärkere Insensitivität gegenüber dem Radius. Die Erklärung für dieses

Verhalten bedarf einer Betrachtung der Detailprozesse, die in der den Tropfen umgebenden

Gasphase ablaufen, bevor es zur Zündung des Heptantropfens kommt. Zunächst verdunstet

der Brennstoff n-Heptan an der Tropfenoberfläche und liegt somit auch gasförmig vor. Phy-

sikalische Transportprozesse, wie Diffusion und Wärmeleitung, sorgen dafür, dass zum einen

eine Vermischung von dem Brennstoff n-Heptan und der umgebenden Luft stattfindet und

dass zum anderen dieses Brennstoff/Luft-Gemisch durch die umgebende heiße Luft aufge-

heizt wird. Die beschriebenen Vorgänge benötigen Zeit, die sich in der Zündverzugszeit des

Heptantropfens niederschlägt. Einen weiteren Beitrag zur Zündverzugszeit des Tropfens lei-

stet die chemische Kinetik, da die chemische Umwandlung von Brennstoff und Sauerstoff zu

den Reaktionsprodukten nicht unendlich schnell abläuft3. Somit setzt sich die Zündverzugs-

zeit aus den Beiträgen der physikalischen Transportprozesse und der chemischen Kinetik

zusammen4 . Wie in Abschnitt 1.2 erwähnt, weisen diese Prozesse unterschiedliche, u. a. von

der Temperatur abhängige Zeitskalen auf. Zur Beschreibung dieser unterschiedlichen Zeit-

skalen eignet sich die dimensionslose Damköhlerzahl. Sie ist definiert als das Verhältnis der

typischen Zeitskala des physikalischen Transports zur typischen Zeitskala der chemischen

Kinetik [58,60].

Da =
τtrans

τchem

(4.3)

Für Temperaturen oberhalb 1100 K ist die Damköhlerzahl für Heptantropfen der untersuch-

ten Größe groß, da die chemische Kinetik auf einer wesentlich kürzeren Zeitskala als die

physikalischen Transportprozesse abläuft. In diesem Temperaturbereich sind die physikali-

schen Transportprozesse zeitlimitierend (siehe Abschnitt 4.2). Da die chemische Kinetik eine

bedeutend stärkere Temperaturabhängigkeit (∝ exp(a/T ), siehe Abschnitt 4.2) als die phy-

sikalischen Transportprozesse (D ∝ T 3/2, λ ∝ √T [12,138]) aufweist, nimmt die Bedeutung

der chemischen Kinetik als zeitlimitierender Faktor mit sinkender Umgebungstemperatur

zu. Dieser Umstand ist gleichbedeutend mit einer kleiner werdenden Damköhlerzahl.

Eine Verringerung des Tropfenradius bedingt aufgrund der Verkleinerung der typischen Län-

genskalen eine Veränderung dieser Zeitskala5. Die Zeitskala der chemischen Kinetik bleibt

jedoch bei einer Variation des Tropfenradius unverändert. Die Variation des Tropfenradi-

us hat, aufgrund der oben dargestellten unterschiedlichen Relevanz der Transportprozes-

se hinsichtlich des Zündverzugs, abhängig von der Umgebungstemperatur unterschiedliche

3Dieser Umstand lässt sich z. B. an den in Abschnitt 4.2 in Abbildung 4.5 gezeigten Zündverzugszeiten
von stöchiometrischen Brennstoff/Luft-Gemischen erkennen.

4Aufgrund der hohen anfänglichen Tropfentemperatur von TD(0) = 384 K wird der weitere Beitrag der
Aufheizung des Tropfens zur Zündverzugszeit hier nicht diskutiert. Die Untersuchung dieses Phänomens
erfolgt in Abschnitt 4.6.

5Dabei ist zu beachten, dass z. B. das Verhältnis von Zünd- bzw. Flammenradius eines Tropfens unter
einer Variation des Tropfenradius nahezu konstant bleibt [74,90].
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Auswirkungen auf die Zündverzugszeit. Bei hoher Umgebungstemperatur, bei der die phy-

sikalischen Transportprozesse zeitlimitierend sind, verkürzt sich die Zündverzugszeit mit

geringer werdendem Tropfenradius. Abbildung 4.11 verdeutlicht dieses Verhalten für eine

Umgebungstemperatur von Tg = 1250 K.
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Abbildung 4.11: Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius (Tg = 1250 K, p = 8 bar,
n-Heptan: TD(0) = 384 K, Methanol: TD(0) = 300 K)

Die Abbildung zeigt einen Anstieg der Zündverzugszeit mit steigendem Tropfenradius. Bei

Heptantropfen mit einem Radius kleiner als 8µm findet keine Selbstzündung6 statt, da der

verdunstende Brennstoff durch die rasche Diffusion so stark verteilt wird, dass kein zünd-

fähiges Gemisch entsteht. Aufgrund seiner geringen Größe ist der Tropfen somit bereits

komplett verdunstet, bevor die Selbstzündung einsetzen kann. Eine Selbstzündung des ent-

standenen Brennstoff/Luft-Gemisches tritt ebenfalls nicht auf, da dieses Gemisch aufgrund

der raschen Verteilung des Brennstoffs zu mager ist. Es ist dabei zu beachten, dass diese

Ausdünnung des Brennstoffs dadurch bedingt ist, dass (durch die gewählten Randbedingun-

gen (siehe Abschnitt 3.1)) ein offenes System modelliert wird, das den Stofftransport über

die Systemgrenze erlaubt. Eine Vergrößerung des Radius von 110µm auf 200µm führt dabei

zu einer Verlängerung der Zündverzugszeit um ungefähr den Faktor 1.75 und zeigt somit,

dass diese Verlängerung auch im Vergleich zu den Einflüssen anderer Umgebungsparameter

als signifikant betrachtet werden kann.

Dieses Verhalten lässt sich auch bei der Untersuchung von Methanoltropfen im entsprechen-

den Temperaturbereich feststellen. In Abbildung 4.11 ist auch die Radiusabhängigkeit der

Zündverzugszeit eines Methanoltropfens mit einer Anfangstemperatur von 300 K bei einer

Gastemperatur von 1250 K dargestellt. Man erkennt auch hier einen Anstieg der Zündver-

zugszeit um ca. den Faktor zwei bei einer Vergrößerung des Tropfenradius von 110µm auf

6Unter Selbstzündung wird dabei eine Zündung des Brennstoffs verstanden, bei der eine maximale
Temperatur erreicht wird, die der Flammentemperatur eines brennenden Tropfens entspricht.



56 KAPITEL 4: VERBRENNUNG VON EINZELTROPFEN

200µm, so dass auch für diesen Fall die Abhängigkeit des Zündverzugs vom Radius als

durchaus signifikant bezeichnet werden kann.

Für Temperaturen unterhalb 900 K hingegen sorgt die größere Relevanz der Zeitskala der

chemischen Kinetik für eine Insensitivität der totalen Zündverzugszeit gegenüber dem Trop-

fenradius. Da die Zeitskala der chemischen Kinetik bei einer Radiusvariation unverändert

bleibt, zeigt auch die Zündverzugszeit nahezu keine Abhängigkeit vom Radius. In Abbildung

4.12 lässt sich dieses Verhalten für die Umgebungstemperatur von Tg = 769 K erkennen.
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Abbildung 4.12: Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius (n-Heptan, Tg = 769 K,
p = 8 bar)

Die totale Zündverzugszeit t2 bleibt bei einer Radiusvariation von 110µm bis 200µm nahe-

zu unverändert. Tropfen mit einem Radius kleiner als 110µm zeigen keine Selbstzündung.

Die Gründe für dieses Verhalten entsprechen dabei den Erläuterungen bei einer Gastempe-

ratur von Tg = 1250 K. Lediglich der Radius, unterhalb dessen keine Zündung stattfindet,

weist aufgrund der verlangsamten chemischen Kinetik einen höheren Wert auf. Für die

erste Zündverzugszeit t1 der zweistufigen Zündung spielt die chemische Kinetik hingegen

eine untergeordnete Rolle. Da die erste Stufe der zweistufigen Zündung durch die Nieder-

temperaturkinetik initiiert wird [106, 107], stellen hier erneut die Transportprozesse den

geschwindigkeitsbestimmenden Faktor dar. Somit ergeben sich mit steigendem Radius stei-

gende Zündverzugszeiten der ersten Stufe der Zündung t1, wie die Abbildungen 4.10 und

4.12 zeigen.

Die hier beschriebene unterschiedliche Relevanz der Zeitskalen der Transportprozesse und

der chemischen Kinetik bei unterschiedlichen Umgebungstemperaturen, lässt sich auch an-

hand der Einflüsse von anderen Umgebungsparametern erkennen (siehe Abschnitt 4.7, Ab-

schnitt 4.5, [122]). Die aus den hier erhaltenen Resultaten gezogenen Schlussfolgerungen

ermöglichen auch eine Erklärung der in der Literatur dargestellten zum Teil sehr unter-

schiedlichen Abhängigkeiten der Zündverzugszeiten vom Radius bzw. Durchmesser von
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Einzeltropfen. Stapf beschreibt eine starke Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfen-

radius für Methanoltropfen [118]. Da in den untersuchten Fällen für die Gastemperaturen

Werte ≥ 1100 K gewählt wurden, ist von einer großen Damköhlerzahl und somit starken

Radiusabhängigkeit auszugehen. Abweichend davon stellt sich die Situation für die Resulta-

te von Saitoh et al. [105] und Takei et al. [133] dar. Da die Umgebungstemperatur bei diesen

Untersuchungen nie 1050 K übersteigt, ist die entsprechende Damköhlerzahl so gering, dass

die chemische Kinetik für den Zündprozess geschwindigkeitsbestimmend ist. Somit lässt

sich in diesen Fällen kein Anstieg der Zündverzugszeit mit ansteigendem Tropfenradius be-

obachten. Bei den hier durchgeführten Untersuchungen lässt sich dieses Verhalten zwar nur

unterhalb 900 K feststellen, doch ist zu beachten, dass die Resultate von Saitoh et al. und

Takei et al. bei einem Umgebungsdruck von p = 1 bar erzielt wurden. Da sich die typische

chemische Zeitskala mit einer Druckerhöhung vermindert [138], die typische Zeitskala des

physikalischen Transports hingegen erhöht wird (D ∝ 1/p [12, 138]), verschiebt sich der

Übergang in der vom physikalisch zum chemisch zeitlimitierten Zündverzug mit steigendem

Druck hin zu niedrigeren Temperaturen. Im Gegensatz dazu stehen die numerischen Ergeb-

nisse von Tsukamoto et al. [133], die eine starke Radiusabhängigkeit der Zündverzugszeit

von Heptantropfen bei einer vergleichsweise niedrigen Gastemperatur von 850 K aufweisen.

Die Ursache für dieses konträre Verhalten liegt vermutlich in der verwendeten irreversiblen

Einschrittreaktion zur Modellierung der chemischen Kinetik, die es nicht ermöglicht, das

NTC-Verhalten des n-Heptans adäquat abzubilden. Eigene numerische Resultate unter Ver-

wendung eines detaillierten Reaktionsmechanismus [122] sowie die Resultate von Kang und

Baek [55] zeigen den starken Einfluss anderer Umgebungsparameter auf die Radiusabhän-

gigkeit der Zündverzugszeit.

Ergänzend zu den dargelegten Resultaten soll der Einfluss des Tropfenradius auf den Zünd-

prozess für ein abgeschlossenes, isobares System untersucht werden. Die Bedingungen am

äußeren Rand unterscheiden sich dabei, wie in Abschnitt 3.1 beschrieben, von den Randbe-

dingungen des bisher modellierten offenen Systems. Unter einem abgeschlossenen, isobaren

System wird hier ein System verstanden, über dessen Rand weder Massen- noch Energie-

austausch mit der Umgebung stattfindet. Es wird jedoch nicht ein abgeschlossener Behälter

mit einem ortsfesten Rand simuliert. Vielmehr bleibt der Druck im System während der

Simulation zeitlich und räumlich konstant. Aufgrund der Änderung der Dichte während der

Simulation (bedingt durch die Verdunstung des Brennstoffs und durch chemische Reakti-

on) dehnt sich das System folglich aus bzw. schrumpft (je nach Dichteänderung). Durch die

Wahl des Drucks und des Verhältnisses von Tropfenradius zu äußerem Rand des Systems

wird nun aufgrund der Abgeschlossenheit des Systems implizit ein globales Äquivalenz-

verhältnis festgelegt. Dies hat zur Folge, dass es im Gegensatz zum offenen System auch

zu einer Selbstzündung des Brennstoff/Luft-Gemisches kommt, wenn der Tropfen bereits

komplett verdunstet ist.

Abbildung 4.13 zeigt das beschriebene Verhalten. Auch für Tropfenradien unterhalb von
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Abbildung 4.13: Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius eines abgeschlossenen,
isobaren Systems (n-Heptan, Tg = 769 K, p = 8 bar, Φ = 0.22)

110µm findet eine Selbstzündung statt. Jedoch steigt die Zündverzugszeit beim Unter-

schreiten dieses Radius im Fall des offenen Systems rapide an, wohingegen bei der weiteren

Verkleinerung des Tropfenradius die Zündverzugszeit sich mit sinkendem Tropfenradius

ebenfalls verringert. Dieser Anstieg wird durch das in diesem Bereich mit geringer werden-

dem Tropfenradius sinkende lokale Äquivalenzverhältnis am Zündort verursacht. Da mit

sinkendem Radius der Tropfen in kürzerer Zeit komplett verdunstet ist, setzt die Ausdün-

nung des Brennstoffs früher ein. Da somit in der näheren Umgebung des Tropfens das lokale

Äquivalenzverhältnis sinkt, verlängert sich der Zündverzug. Der Grund dafür ist, dass die

Zündverzugszeit von Brennstoff/Luft-Gemischen im Bereich der vorliegenden Äquivalenz-

verhältnisse mit magerer werdender Mischung zunimmt [19, 43]. Der beschriebene rapide

Anstieg der Zündverzugszeit in einem engen Radiusbereich wird auch von Moriue et al.

bei der numerischen Simulation der Zündung von n-Heptantropfen in einem geschlossenen

Volumen beobachtet [80].

Der Umstand, ob die Zündung vor oder nach der kompletten Verdunstung des Tropfens

stattfindet, hat aber nicht nur Auswirkungen auf die Zündverzugszeit, sondern beeinflusst

auch die maximale, im System auftretende Flammentemperatur. Betrachtet man die beiden

Extremfälle eines brennenden Tropfens und eines homogenen Brennstoff/Luft-Gemisches,

das durch die vorherige komplette Verdunstung eines Brennstofftropfens entstanden ist, so

unterscheiden sich die lokalen Äquivalenzverhältnisse in der Reaktionszone deutlich vonein-

ander. Während sich bei der laminaren, nicht-vorgemischten Flamme des brennenden Trop-

fens die Reaktionszone am Ort stöchiometrischer Gemischzusammensetzung befindet [138],

entspricht im Fall des homogenen Brennstoff/Luft-Gemisches das lokale dem globalen Äqui-

valenzverhältnis. Dieses unterscheidet sich mit Φ = 0.22 deutlich vom stöchiometrischen

Äquivalenzverhältnis Φ = 1. Die unterschiedlichen Äquivalenzverhältnisse der beiden Fälle
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führen zu unterschiedlichen Flammentemperaturen, wie Abbildung 4.14 zeigt.
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Abbildung 4.14: Zeitliche Evolution der maximalen Flammentemperatur eines abgeschlossenen,
isobaren Systems(n-Heptan, Tg = 769 K, p = 8 bar, Φ = 0.22)

Die Abbildung stellt die zeitliche Evolution der maximalen Flammentemperatur des Sys-

tems für fünf verschiedene Tropfenradien dar. Während im Fall des größten gezeigten Trop-

fenradius von rD(0) = 150µm die Ausbildung einer Flamme bei nahezu stöchiometrischen

Bedingungen an der hohen Temperatur von T ≈ 2400 K zu erkennen ist, steigt die maxima-

le Temperatur im Fall des kleinsten Radius von rD(0) = 70µm lediglich auf T ≈ 1400 K an.

Anhand des steilen Temperaturanstiegs lassen sich für alle gezeigten Fälle die Zeitpunkte

der Zündung erkennen. Mit Ausnahme des größten Tropfenradius (rD(0) = 150µm) ist für

die gezeigten Radien der Tropfen bereits komplett verdunstet, bevor die Zündung einsetzt.

Dennoch lässt sich im Gegensatz zu dem auf Seite 55 beschriebenen offenen System für alle

Tropfenradien eine Zündung und anschließende Temperaturerhöhung beobachten. Die Ursa-

che dafür ist die Tatsache, dass nun ein abgeschlossenes System simuliert wird und dadurch

eine Ausdünnung des Brennstoffs, die eine Zündung verhindert, nicht stattfinden kann. Es

ist zu beachten, dass nach entsprechender Zeit, d. h. wenn in allen Fällen der Tropfen kom-

plett verdunstet ist, sich die identische (maximale) Temperatur einstellt. Dieses Ergebnis

ist zu erwarten, da nach der kompletten Verdunstung und kompletten Reaktion des Brenn-

stoffs mit der Luft die untersuchten Systeme sich lediglich in der räumlichen Ausdehnung

unterscheiden, da alle Fälle denselben Druck sowie dasselbe globale Äquivalenzverhältnis

aufweisen. Jedoch unterscheiden sich die analysierten Fälle hinsichtlich der chemischen Zu-

sammensetzung der einzelnen Spezies voneinander aufgrund der unterschiedlichen zeitlichen

Entwicklung. So ist die zeitliche Evolution der Temperatur für die Bildung von Stickoxi-

den von erheblicher Bedeutung [138]. Das Auftreten hoher Temperaturen begünstigt dabei

die Stickoxidbildung. So ergibt sich nach dem Abbrand des Brennstoffs im Fall des bren-
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nenden Tropfens (rD(0) = 150µm) mit einer maximalen Temperatur von T ≈ 2400 K ein

NO-Molenbruch von xNO = 4.5 · 10−4 (=̂ 450 ppm), wohingegen im Fall der kompletten

Verdunstung des Tropfens und anschließender Zündung (rD(0) = 100µm) mit einer maxi-

malen Temperatur von T ≈ 1400 K der Molenbruch des Stickoxids lediglich xNO = 3.8 ·10−8

(=̂ 0.04 ppm) beträgt. Die rapide Absenkung der Stickoxidbildung wird in Abbildung 4.15

veranschaulicht. Die Änderung der Stickoxidkonzentration um über vier Größenordnun-

gen ist deutlich erkennbar. Die Lage des Abfalls der Stickoxidkonzentration bezüglich des

Tropfenradius stimmt mit der Lage des Anstiegs in der Zündverzugszeit in Abbildung 4.13

überein.
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Abbildung 4.15: Abhängigkeit der Stickoxidbildung vom Tropfenradius eines abgeschlossenen,
isobaren Systems (n-Heptan, Tg = 769 K, p = 8 bar, Φ = 0.22)

Der Unterschied von vier Größenordnungen offenbart die Relevanz des Zünd- und Verbren-

nungsverlaufs hinsichtlich der Stickoxidbildung, auf die z. B. von Rah et al. [4,97] in anderen

Arbeiten hingewiesen wird. Zur Vermeidung dieser Stickoxidbildung sollte somit in global

mageren Sprayflammen eine bestmögliche Homogenisierung des Brennstoff/Luft-Gemisches

durch eine komplette Verdunstung des Brennstoffs vor der Verbrennung angestrebt werden,

um den Abbrand von Einzeltropfen zu vermeiden.

4.5 Einfluss einer Vorverdampfung auf den Zündpro-

zess

Eine Schwierigkeit bei Einzeltropfenexperimenten besteht in der Gewährleistung von defi-

nierten Anfangsbedingungen. So ist es äußerst schwierig, bei der Erzeugung des Brennstoff-

tropfens bzw. des Transports des Tropfens in die Versuchskammer eine Vorverdampfung

des Brennstoffs zu vermeiden [87,129]. Somit ist es nur schwer möglich, die Menge an (vor-
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verdampftem) Brennstoff zu Beginn der Messung zu kontrollieren bzw. zu minimieren. Aus

diesem Grund wird der Einfluss von zu Beginn in der Gasphase vorhandenem (vorverdampf-

ten) Brennstoff auf die Zündverzugszeit untersucht. Um die Sensitivität eines zündenden

Einzeltropfens bezüglich des anfänglichen Brennstoffgehalts in der Gasphase zu analysieren,

werden Simulationen mit zwei verschiedenen Anfangsbedingungen durchgeführt. Dabei un-

terscheiden sich die Anfangsbedingungen lediglich hinsichtlich des vorhandenen Brennstoffs

(n-Heptan) in der Gasphase. Abbildung 4.16 zeigt die beiden unterschiedlichen Anfangsbe-

dingungen.
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Abbildung 4.16: Zwei verschiedene Anfangsbedingungen: kein gasförmiges n-Heptan (—, INI1),
vorverdampftes n-Heptan (- - -, INI2)

Mit INI1 wird im folgenden der Fall ohne gasförmiges n-Heptan zu Beginn der Simulation

bezeichnet. INI2 bezeichnet den Fall einer kleinen Menge vorverdampften n-Heptans. Die

Zündverzugszeiten von n-Heptantropfen für Gastemperaturen von 600 K bis 1600 K sind für

beide Fälle in Abbildung 4.17 dargestellt. Des weiteren zeigt die Abbildung die Zündverzugs-

zeiten einer homogenen stöchiometrischen n-Heptan/Luft-Mischung bei den entsprechenden

Temperaturen [122].

Die Zündverzugszeiten der homogenen Mischung zeigen die typische Abhängigkeit von der

Temperatur, wie sie in Abschnitt 4.2 erläutert wurde. Oberhalb 1000 K lässt sich eine star-

ke Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Temperatur erkennen. Für den Fall des n-

Heptantropfens ohne vorverdampften Brennstoff (INI1) sinkt oberhalb von 1000 K die Zünd-

verzugszeit bei weitem nicht so stark mit steigender Temperatur wie im Fall der homogenen

Mischung. Die Ursache für dieses Verhalten liegt darin, dass sich im Fall des Tropfens zu-

nächst lokal ein zündfähiges Gemisch bilden muss. Die Bildung dieses lokalen zündfähigen

Zustands wird durch physikalische Transportprozesse, wie Diffusion und Wärmeleitung ver-

ursacht. Für Temperaturen oberhalb 1000 K sind diese Transportprozesse zeitbestimmend
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Abbildung 4.17: Arrheniusdiagramm der Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastem-
peratur für zwei verschiedene Anfangsbedingungen (INI1, INI2, n-Heptan, p = 7 bar, rD(0) =
200µm, homogene Gasphase λ = 1)

für den Zündprozess eines n-Heptantropfens. Die Damköhlerzahl ist verglichen mit Umge-

bungstemperaturen unterhalb 1000 K wesentlich höher. Der Beitrag der chemischen Kinetik

zur Zündverzugszeit ist hingegen von geringer Bedeutung. Dies lässt sich auch an dem Un-

terschied der Zündverzugszeiten des Tropfens und der homogenen Mischung von bis zu zwei

Größenordnungen ablesen. Ein weiterer Aspekt dieses Phänomens ist die Tatsache, dass die

Zündverzugszeiten im Fall des vorverdampften n-Heptans (INI2) stark den Zündverzugszei-

ten der homogenen Mischung ähneln. Hier ist der Beitrag der physikalischen Transportpro-

zesse zur Zündverzugszeit wesentlich kleiner, da zu Beginn der Simulation schon teilweise

ein Gemisch aus Brennstoff und Oxidans vorliegt.

Für Temperaturen unterhalb 1000 K lässt sich ein völlig anderes Verhalten beobachten. Der

n-Heptantropfen zeigt für die beiden Anfangsbedingungen INI1 und INI2 nahezu die glei-

che Zündverzugszeit. Die Zündverzugszeiten des homogenen Gemisches sind um bis zu eine

Größenordnung geringer als die des Tropfens. Dieses Verhalten zeigt den in diesem Tempe-

raturbereich wesentlich stärkeren Einfluss der chemischen Kinetik auf die Zündverzugszeit.

Des weiteren stellt dieses Verhalten die starke Interaktion zwischen den physikalischen und

chemischen Prozessen dar, die in diesem Temperaturbereich vergleichbare charakteristische

Zeitskalen aufweisen. Die gezogenen Schlussfolgerungen stimmen mit den in Abschnitt 4.2

gefundenen Erkenntnissen überein.

Der Einfluss der Vorverdampfung auf die Zündverzugszeit kann zusammenfassend als durch-

aus signifikant bezeichnet werden. Im Temperaturbereich von 600 K bis 1000 K ist der Ein-

fluss der Vorverdampfung jedoch als gering anzusehen. Die Sensitivität des Zündprozesses

bezüglich einer Vorverdampfung kann sich für andere Brennstoffe aufgrund des unterschied-

lichen Verdunstungsverhaltens sowie der unterschiedlichen stöchiometrischen Gemischzu-
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sammensetzung von dem untersuchten Fall des n-Heptans deutlich unterscheiden.

4.6 Einfluss der Tropfentemperatur auf den Verbren-

nungsprozess

Weist ein Brennstofftropfen eine anfängliche Temperatur weit unterhalb seiner Kühlgrenz-

temperatur7 auf, lässt sich die zeitliche Entwicklung des Tropfens bis zum Zeitpunkt der

Selbstzündung in zwei Phasen aufteilen [77, 138]. Zu Beginn, wenn die Tropfentemperatur

noch gering ist, verdunstet nur eine geringe Menge an Brennstoff, die Oberflächentempe-

ratur des Tropfens jedoch steigt schnell an. Dieser Zeitabschnitt wird als Aufheizphase

bezeichnet. Mit zunehmender Annäherung der Oberflächentemperatur an die Kühlgrenz-

temperatur ändert sich die Oberflächentemperatur nur noch in geringem Maße, der ver-

dunstende Massenstrom hingegen hat gegenüber der Aufheizphase stark zugenommen. Aus

diesem Grund wird dieser Zeitabschnitt Verdunstungsphase genannt.
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Abbildung 4.18: Identifizierung der Aufheizphase und der Verdunstungsphase anhand des zeit-
lichen Verlaufs der Oberflächentemperatur (Methanol, p = 3 bar, rD(0) = 200µm, Tg = 1000 K,
TD(0) = 300 K)

In Abbildung 4.18 sind die beiden Phasen anhand des zeitlichen Verlaufs der Oberflä-

chentemperatur eines Methanoltropfens identifiziert. Der zeitlichen Evolution der Ober-

flächentemperatur für den Fall des selbstzündenden Tropfens ist der zeitliche Verlauf der

7Unter der Kühlgrenztemperatur versteht man die Temperatur, die der Tropfen annimmt, wenn er
sich im Gleichgewicht mit seiner Umgebung befindet, d. h. wenn der Verdunstungsprozess quasistationär
abläuft. Da der Tropfen aufgrund der aufzubringenden Verdampfungsenthalpie Energie verliert, liegt diese
Kühlgrenztemperatur deutlich unterhalb der Umgebungs- bzw. Siedetemperatur des Tropfens [33, 59, 114,
140].
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Oberflächentemperatur im nicht reaktiven Fall gegenübergestellt. Nach der Aufheiz- und

Verdunstungsphase ist der Zeitpunkt der Zündung deutlich am sprunghaften Anstieg der

Oberflächentemperatur von ca. 340 K auf ca. 350 K zu erkennen. Im nicht reaktiven Fall

hingegen strebt die Oberflächentemperatur gegen die Kühlgrenztemperatur des Tropfens

von ca. 341 K. Die Kühlgrenztemperatur des Tropfens ist dabei von den äußeren Bedin-

gungen, wie Umgebungsdruck und Gastemperatur, abhängig. Die Dauer der anfänglichen

Aufheizphase wird hauptsächlich durch die anfängliche Tropfentemperatur bestimmt [87].

Im folgenden wird deshalb die Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der anfänglichen Trop-

fentemperatur untersucht.
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Abbildung 4.19: Abhängigkeit der normierten Zündverzugszeit von der anfänglichen Tropfen-
temperatur bei unterschiedlichen Umgebungsbedingungen (Methanol, rD(0) = 200µm)

Abbildung 4.19 zeigt den Verlauf der Zündverzugszeit bei Variation der Anfangstropfen-

temperatur für den Brennstoff Methanol bei verschiedenen Umgebungsbedingungen. Um

eine bessere Vergleichbarkeit der Ergebnisse bei unterschiedlichen Umgebungsbedingungen

zu erreichen, ist die auf TD(0) = 360 K normierte Zündverzugszeit t∗ign aufgetragen.

t∗ign =
tign(Tg, TD)

tign(Tg, TD = 360 K)
(4.4)

Wie erwartet nimmt die Zündverzugszeit in allen Fällen mit steigender Tropfentemperatur

ab. Für einen gegebenen Druck zeigt der Fall mit der höchsten umgebenden Gastempera-

tur die stärkste Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Tropfentemperatur. Wird die

Gastemperatur reduziert, sinkt somit auch die Kühlgrenztemperatur des Tropfens. Somit

verkürzt sich bei gleicher Tropfentemperatur die Dauer der Aufheizphase, und die Ab-

hängigkeit der Zündverzugszeit von der anfänglichen Tropfentemperatur fällt geringer aus.

Darüber hinaus nimmt die Bedeutung der physikalischen Transportprozesse, die im Gegen-

satz zur chemischen Kinetik wesentlich von der Tropfentemperatur beeinflusst werden, als
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geschwindigkeitsbestimmender Faktor mit sinkender Umgebungstemperatur ab, da die Ge-

schwindigkeit der chemischen Kinetik eine exponentielle Abhängigkeit von der Temperatur

aufweist [138]. Dies führt ebenfalls zu einer Abschwächung der Abhängigkeit der Zündver-

zugszeit von der Tropfentemperatur. Aufgrund der geringeren Bedeutung der physikalischen

Transportprozesse fällt auch die Abhängigkeit der Zündverzugszeit für den Fall kleinerer

Tropfenradien geringer aus. Dieses Verhalten ist in Abbildung 4.19 erkennbar. Auch bei

einem geringeren Umgebungsdruck weist die Zündverzugszeit eine nicht so starke Abhän-

gigkeit von der Tropfentemperatur auf. Dieses Verhalten hat zwei unterschiedliche Ursachen.

Zum einen wird die chemische Kinetik durch eine Druckerhöhung beschleunigt [138]. Somit

verringert sich die typische chemische Zeitskala τchem und den physikalischen Transport-

prozessen kommt als geschwindigkeitsbestimmende Prozesse größere Bedeutung zu. Zum

anderen verlängert sich mit steigendem Druck die typische Zeitskala der Transportprozes-

se τtrans aufgrund der Druckabhängigkeit des Diffusionskoeffizienten (D ∝ 1/p [12, 138]),

wodurch die zeitliche Limitierung des Zündprozesses durch die physikalischen Transport-

prozesse zusätzlich verstärkt wird.
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Abbildung 4.20: Abhängigkeit der normierten Zündverzugszeit von der anfänglichen Tropfen-
temperatur bei unterschiedlichen Umgebungsbedingungen (rD(0) = 200µm)

Der Brennstoff n-Heptan weist für hohe Gastemperaturen ein analoges Verhalten auf. Ab-

bildung 4.20 verdeutlicht diesen Umstand. Die Abhängigkeiten der normierten Zündver-

zugszeit differieren nicht mehr als 10% bei identischen Umgebungsbedingungen. Die in

Abbildung 4.20 gezeigte Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Tropfentemperatur für

eine geringere Umgebungstemperatur (Tg = 800 K) ist ebenfalls gegenüber der höheren Um-

gebungstemperatur (Tg = 1250 K) deutlich vermindert. Auch für Brennstofftropfen beste-

hend aus einer iso-Oktan/n-Heptan-Mischung ergeben sich vergleichbare Ergebnisse [123].

Des weiteren ist sowohl in Abbildung 4.19 als auch in Abbildung 4.20 eine Verringerung der

Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Tropfentemperatur für steigende Tropfentem-
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peraturen erkennbar. Dieses Verhalten wird auf die Nichtlinearität der Abhängigkeit des

Verdunstungsprozesses bzw. des verdunstenden Massenstroms von der Tropfentemperatur

zurückgeführt. Somit kann festgestellt werden, dass bei einer ausreichend hohen anfängli-

chen Tropfentemperatur nahe der Kühlgrenztemperatur lediglich eine schwache Abhängig-

keit der Zündverzugszeit von der Tropfentemperatur besteht [122]. Diese Abhängigkeit ist

dabei hinsichtlich der Größenordnung im Vergleich zu anderen Abhängigkeiten, wie z. B.

von der Umgebungstemperatur (siehe Abschnitt 4.2) oder dem Tropfenradius (siehe Ab-

schnitt 4.4) als gering zu beurteilen. Ein analoges Verhalten wird von Saitoh et al. [105] für

n-Heptantropfen berichtet. Auch hier sinkt die Zündverzugszeit mit steigender anfänglicher

Tropfentemperatur. Auch wenn aufgrund der experimentellen Schwierigkeiten die Zünd-

verzugszeiten nur für drei verschiedene Tropfentemperaturen bestimmt wurden, lässt sich

dennoch auch anhand dieser Daten eine Reduktion des Einflusses für steigende Tropfen-

temperaturen erkennen.

Im folgenden soll die aufgezeigte Abhängigkeit des Zündverzugs von der Tropfentemperatur

am Beispiel des Methanols genauer untersucht werden. Abbildung 4.21 zeigt die zeitliche

Entwicklung der Oberflächentemperatur für verschiedene anfängliche Tropfentemperaturen.

Die Zündung des Tropfens kann an dem abrupten Anstieg der Temperatur erkannt werden.
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Abbildung 4.21: Zeitliche Evolution der Oberflächentemperatur für verschiedene anfängliche
Tropfentemperaturen (Methanol, p = 8 bar, rD(0) = 200µm, Tg = 1000 K)

Da hier die Abhängigkeit der (Dauer der) Aufheizphase von der Tropfentemperatur un-

tersucht werden soll, sind die Startzeitpunkte der Simulationen mit verschiedenen Trop-

fentemperaturen gegeneinander verschoben. Lediglich der Temperaturverlauf des Falls

TD(0) = 300 K beginnt bei t = 0. Die anderen Fälle der höheren anfänglichen Tropfen-

temperaturen sind mit einem zeitlichen Offset versehen. Dieser Offset entspricht der jewei-

ligen Zeitspanne, nach der die Oberflächentemperatur des Falls TD(0) = 300 K zum ersten

Mal die jeweilige Anfangstemperatur erreicht. Wie in Abbildung 4.21 erkennbar ist, zeigen
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die Fälle von TD(0) = 300 K bis TD(0) = 330 K einen ähnlichen Temperaturverlauf. Die

Oberflächentemperatur verläuft mit höherer Initialisierungstemperatur etwas höher. Dies

ist auf den Umstand zurückzuführen, dass die Temperatur im Innern des anfänglich kalten

und anschließend aufgeheizten Tropfens geringer als die des anfänglich warmen Tropfens

ist, was einen langsameren Anstieg der Oberflächentemperatur verursacht. Der schnellere

Anstieg der Oberflächentemperatur des “warmen“ Tropfens resultiert auch in einer früheren

Zündung des Tropfens. Für höhere anfängliche Tropfentemperaturen (z. B. TD(0) = 350 K)

ergibt sich ein anderes Bild. Durch die hohe Initialisierungstemperatur ist der verdunsten-

de Massenstrom so hoch, dass aufgrund der Verdampfungsenthalpie die Temperatur an

der Tropfenoberfläche zunächst sinkt. Nach dieser anfänglichen Absenkung steigt die Tem-

peratur analog zu anderen Fällen infolge der (aufgrund von Wärmeleitung) zum Tropfen

transportierten Wärme. Die Zündverzugszeit ist jedoch in diesem Fall nicht um die volle

Dauer der Aufheizphase verkürzt (erkennbar an der Verschiebung des steilen Temperatur-

anstiegs nach rechts in Abbildung 4.21). Diese Verzögerung kommt dadurch zustande, dass

nicht nur der Verdunstungsvorgang sondern auch physikalische Transportprozesse in der

Gasphase für den Zündverzug verantwortlich sind. Dieser Umstand äußert sich auch in der

Abnahme der Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der anfänglichen Tropfentemperatur

für steigende Tropfentemperaturen.

Im folgenden wird die Temperaturhistorie des Tropfens im Detail betrachtet. Dies erlaubt

eine Beurteilung der Quasistationarität des Abbrands des Brennstofftropfens. In Abbildung

4.22 sind dazu die Korrelationen der Oberflächentemperatur und der Temperatur im Zen-

trum des Tropfens mit dem Tropfenradius aufgetragen.
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Abbildung 4.22: Korrelationen der Oberflächentemperatur (links) und der Temperatur im Zen-
trum des Tropfens (rechts) mit dem Tropfenradius (Methanol, p = 8 bar, Tg = 1000 K)

Die Abbildung zeigt die Korrelationen von vier Fällen mit unterschiedlichen Umgebungsbe-

dingungen, wovon zwei Fälle eine niedrige anfängliche Tropfentemperatur (TD(0) = 320 K)

und zwei Fälle eine hohe Anfangstemperatur (TD(0) = 380 K) aufweisen. Des weiteren
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unterscheiden sich die beiden Fälle jeweils im Anfangsradius (rD(0) = 100µm, rD(0) =

200µm). Aufgrund der Abnahme des Tropfenradius während des Abbrands verläuft die

zeitliche Evolution von rechts nach links. Die Korrelation der Oberflächentemperatur lässt

sich in zwei Bereiche aufteilen. Zu Beginn (geringe Temperatur, großer Radius) findet die

transiente Aufheizung des Tropfens und anschließend dessen Selbstzündung statt. Der Ab-

brand des Tropfens erfolgt hingegen bei nahezu identischen Oberflächentemperaturen für

alle vier Fälle. Dabei spielt die transiente Vorgeschichte des Tropfens eine untergeordnete

Rolle. Vielmehr ist der momentane Tropfenradius entscheidend für die herrschende Oberflä-

chentemperatur. Doch auch diese ändert sich im gezeigten Beispiel lediglich um 5 K. Diese

weitere Temperaturerhöhung kann auf die sich zeitlich ändernde Temperaturverteilung im

Tropfen zurückgeführt werden. Sie kann im Gegensatz zur transienten Aufheizphase jedoch

als gering betrachtet werden.

Ein gänzlich anderes Bild ergibt sich für die Temperatur im Zentrum des Tropfens, wie man

auf der rechten Seite von Abbildung 4.22 erkennen kann. Da sich die Auswirkungen der an

der Oberfläche stattfindenden Erwärmung in der transienten Aufheiz- und Zündungsphase

zeitverzögert im Tropfenzentrum bemerkbar machen, lässt sich die Evolution der Tempe-

ratur im Tropfenzentrum nicht in eine transiente und eine quasistationäre Phase aufteilen.

Die zeitliche Verzögerung ist dabei durch die begrenzte Geschwindigkeit der Wärmeleitung

in der flüssigen Phase begründet. Dennoch besteht die Möglichkeit einer quasistationären

Beschreibung des Verdunstungs- bzw. Abbrandverhaltens des Tropfens, da für das Verduns-

tungsverhalten des Tropfens vornehmlich der lokale Zustand an der Oberfläche maßgebend

ist.

4.7 Einfluss des Drucks auf den Zündprozess

In den unterschiedlichen technischen Einsatzfeldern der Sprayverbrennung, wie z. B. in Gas-

turbinen oder direkteinspritzenden Verbrennungsmotoren, findet die Zündung und Verbren-

nung von Kraftstofftropfen bei verschiedenen äußeren Drücken statt. Dabei soll eine uner-

wünschte Selbstzündung der Kraftstofftropfen ausgeschlossen werden. Um die Möglichkeiten

der Beurteilung der Gefahr einer Selbstzündung zu verbessern, wird in diesem Abschnitt

der Einfluss des Drucks auf die Zündverzugszeit eines Einzeltropfens untersucht. Diese Ab-

hängigkeit der Zündverzugszeit vom Druck stellt sich sehr komplex dar, da die verschiede-

nen, den Zündverzug beeinflussenden, Detailprozesse unterschiedliche Druckabhängigkeiten

aufweisen. Während die Siedetemperatur des Brennstoffs mit steigendem Druck ansteigt

und somit unter Umständen, z. B. bei gleicher anfänglicher Tropfentemperatur, eine länge-

re Aufheizphase zur Folge hat, sinkt der Wert der spezifischen Verdampfungsenthalpie mit

steigendem Druck, was den Verdunstungsprozess beschleunigt. Des weiteren werden die phy-

sikalischen Transportprozesse i. a. mit steigendem Druck verlangsamt (D ∝ 1/p [12, 138]),

wohingegen die chemische Kinetik beschleunigt wird [43, 138]. Die Druckabhängigkeit der
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Zündverzugszeit eines Einzeltropfens setzt sich schließlich aus den unterschiedlichen Druck-

abhängigkeiten der verschiedenen Teilprozesse zusammen, abhängig davon, welcher dieser

Teilprozesse im untersuchten Fall zeitlimitierend für den Zündprozess ist. Kang und Baek

beschreiben ebenfalls die Komplexität der Druckabhängigkeit der Zündverzugszeit [55], wo-

bei sie lediglich auf die Druckabhängigkeiten der Massendiffusion und der Verdampfungs-

enthalpie eingehen.
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Abbildung 4.23: Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Umgebungsdruck (n-Heptan, Tg =
1200 K)

Dass bei einer Variation bestimmter Parameter unterschiedliche Teilprozesse zeitlimitie-

rend sein können, illustriert Abbildung 4.23. Tfix bezeichnet dabei Ergebnisse bei denen

eine fixe, d. h. für jeden Druck gleiche, Anfangstemperatur des Tropfens von TD(0) = 320 K

gewählt wurde. Dabei gilt es zu beachten, dass durch die Erhöhung des äußeren Drucks

auch die Siedetemperatur des Tropfens erheblich ansteigt. Dies hat eine Verlängerung der

Zündverzugszeit aufgrund der Verlängerung der Aufheizphase des Tropfens zur Folge (siehe

Abschnitt 4.6). Da auch der Einfluss des äußeren Drucks ohne eine Verlängerung der Auf-

heizphase untersucht werden soll, wurden auch Simulationen durchgeführt, bei denen die

Anfangstemperatur des Tropfens mit ansteigendem Druck erhöht wird (Tvar), so dass das

Verhältnis von Sättigungsdampfdruck zu Umgebungsdruck konstant bleibt.

xsat =
psat(TD)

pamb

= const. (4.5)

In diesem Fall nimmt die Bedeutung der chemischen Kinetik als geschwindigkeitsbestim-

mender Faktor zu. Dieser Effekt lässt sich deutlich in Abbildung 4.23 erkennen. Während

für die fixe Anfangstemperatur und einem Tropfenradius von 50µm die Zündverzugszeit

bei der Variation des Umgebungsdrucks nahezu konstant bleibt, sinkt die Zündverzugszeit

für die variable Anfangstemperatur mit steigendem Druck erkennbar ab. Aufgrund der Ge-
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währleistung eines konstanten anfänglichen Sättigungsmolenbruchs xsat ist die eigentliche

Dominanz der physikalischen Transportprozesse als geschwindigkeitsbestimmender Faktor

des Zündverzugs stark abgeschwächt. Somit wird der beschleunigende Einfluss des Drucks

auf die chemische Kinetik in den Resultaten sichtbar. Im Fall der fixen Anfangstemperatur

sind hingegen die physikalischen Transportprozesse der zeitlimitierende Faktor, was eine

nahezu völlige Verschleierung der beschleunigten chemischen Kinetik bei erhöhtem Umge-

bungsdruck zur Folge hat. Für höhere Drücke (> 10 bar) ist sogar ein Anstieg der Zünd-

verzugszeit mit dem Druck zu erkennen. Wird der Tropfenradius erhöht (rD(0) = 350µm),

verstärkt sich die Dominanz der physikalischen Transportprozesse aufgrund der Vergröße-

rung der typischen Längenskalen (siehe Abschnitt 4.4). Somit lässt sich sogar bei konstantem

Sättigungsmolenbruch xsat eine Verlangsamung des Zündprozesses mit ansteigendem Druck

beobachten.
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Abbildung 4.24: Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Druck bei verschiedenen Gastempera-
turen (n-Heptan, rD(0) = 350µm)

Dieses Verhalten ändert sich gänzlich beim Übergang zu geringeren Gastemperaturen, wie

Abbildung 4.24 zeigt. Bei sinkender Gastemperatur verringert sich auch die Damköhler-

zahl (siehe Abschnitt 4.4). Aufgrund der sich erheblich verzögerten chemischen Kinetik

nimmt deren Einfluss auf die Zündverzugszeit als zeitlimitierende Größe zu. Mit abneh-

mender Gastemperatur gleicht sich die Druckabhängigkeit der Zündverzugszeit eines Ein-

zeltropfens somit zunehmend der Druckabhängigkeit der Zündverzugszeit eines homogenen

Brennstoff/Luft-Gemisches an. In Abbildung 4.24 ist diese Entwicklung deutlich zu erken-

nen. Je geringer die Gastemperatur ist, desto stärker ist die Verkürzung der Zündverzugszeit

mit steigendem Druck. Da sich der physikalische Transport mit steigendem Druck verlang-

samt, die chemische Kinetik hingegen beschleunigt wird, nimmt die Damköhlerzahl mit

steigendem Druck zu. Somit wird der physikalische Transport bei höheren Drücken erneut

geschwindigkeitsbestimmend für den Zündverzug. Dieses Verhalten wird durch die Druck-
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abhängigkeit der Zündverzugszeiten bei einer Gastemperatur von 700 K verdeutlicht. Bei

niederen Drücken (p ≤ 10 bar) verringert sich die Zündverzugszeit mit steigendem Druck,

wohingegen bei höheren Drücken die Zündverzugszeit mit dem Druck anwächst. Anhand der

Zündverzugszeiten bei einer Gastemperatur von 900 K lässt sich der zusätzliche Einfluss der

Aufheizphase auf die Zündverzugszeit beobachten. Aufgrund der mit dem Umgebungsdruck

ansteigenden Siedetemperatur des Tropfens nimmt die Dauer der Aufheizphase und somit

ihr Beitrag zur Zündverzugszeit kontinuierlich zu, wie Abbildung 4.24 zeigt. Dies führt eben-

falls zu einem deutlichen Anstieg der Zündverzugszeit bei höheren Drücken (p > 10 bar).

Sowohl Kang und Baek [55] als auch Schnaubelt [106] weisen auf die verschiedenen Detail-

prozesse und deren Einflüsse auf die Druckabhängigkeit hin. Kang und Baek untersuchen

die Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom äußeren Druck in einem Bereich relativ niede-

rer Damköhlerzahlen, da die Gastemperatur (Tg ≤ 1000 K) recht gering gewählt wurde.

Folglich stellen Kang und Baek eine kontinuierliche Verkürzung der Zündverzugszeit mit

steigendem Druck fest. Für hohe Drücke unterscheiden sich dabei die Ergebnisse von Kang

und Baek von den hier präsentierten Resultaten. Diese Unterschiede werden auf eventuell

unterschiedliche anfängliche Tropfentemperaturen sowie auf die bei Kang und Baek reali-

sierte Berücksichtigung von Realgaseffekten zurückgeführt. Auch bei den von Tsukamoto et

al. präsentierten Resultaten [133] wurden vergleichbare Umgebungsbedingungen realisiert

und Realgaseffekte berücksichtigt. Somit wurde eine analoge Druckabhängigkeit festgestellt.

Bei Schnaubelt [106] wurden ebenfalls Umgebungstemperaturen realisiert, die einer recht

geringen Damköhlerzahl entsprechen. Dort wird jedoch nicht die totale, sondern die erste

und zweite Zündverzugszeit (aus denen sich die totale Zündverzugszeit zusammensetzt)

analysiert. Der Einfluss des Drucks auf die physikalischen und chemischen Teilprozesse ist

anhand dieser Analyse gut zu erkennen. Auch Schnaubelt stellt eine Verzögerung des (er-

sten) Zündverzugs durch die physikalischen Prozesse und eine Beschleunigung des (zweiten)

Zündverzugs durch die chemische Kinetik bei steigendem Druck fest. Da auch bei Schnau-

belt Realgaseffekte berücksichtigt werden, ist eine zukünftige Modellierung und Implemen-

tierung dieser Effekte in die vorhandenen Simulationstools sicher ratsam. Es ist jedoch zu

beachten, dass der Einfluss dieser Effekte bei niedrigeren Drücken (p < 10 bar) als gering

anzusehen ist. Zu diesem Schluss gelangen auch Cuoci et al. [25].

4.8 Einfluss der inneren Zirkulation auf den Zündpro-

zess

Aufgrund der in Abschnitt 3.3 erläuterten Ursachen kann selbst unter Mikrogravitation

Zirkulation bzw. Konvektion innerhalb des Tropfens auftreten. Um die Auswirkungen der

inneren Zirkulation zu berücksichtigen, werden die Transportkoeffizienten λ und D der

flüssigen Phase mit einem Faktor χ multipliziert. Man spricht dann von “effektiven“ Trans-
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portkoeffizienten. Der Faktor χ lässt sich dabei nach Abramzon und Sirignano [1] aus der

Pecletzahl der flüssigen Phase berechnen. Der Einfluss dieses“effective conductivity models“

auf den Zündprozess wird im folgenden untersucht.

Dazu wurden die Zündverzugszeiten von selbstzündenden Heptantropfen bei Gastempera-

turen um die 1000 K analog zu den Umgebungsbedingungen in Abbildung 4.4 bestimmt. Die

Simulationen wurden sowohl unter Berücksichtigung der inneren Zirkulation als auch unter

der Annahme, dass keine innere Zirkulation auftritt und somit die Transportkoeffizienten

der flüssigen Phase nicht modifiziert werden, durchgeführt.
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Abbildung 4.25: Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Gastemperatur mit und ohne Be-
rücksichtigung von innerer Zirkulation (n-Heptan, p = 1.01 bar, rD(0) = 660µm, TD(0) = 298 K)

In Abbildung 4.25 sind die erhaltenen Zündverzugszeiten dargestellt. Wie man erkennen

kann, ist der Unterschied der Zündverzugszeiten mit und ohne Berücksichtigung der in-

neren Zirkulation marginal. Dieses Verhalten wird durch den geringen Wert der flüssigen

Pecletzahl während des gesamten Verbrennungsprozesses begründet. Wird die flüssige Pe-

cletzahl nach (3.39) berechnet, übersteigt die flüssige Pecletzahl den Wert 5 während des

gesamten Abbrand des Tropfens nicht. Dabei weist die Pecletzahl in der Phase vor der Zün-

dung des Tropfens, die für die Zündverzugszeit entscheidend ist, aufgrund der geringeren

Brennkonstante K sogar noch einen deutlich geringeren Wert auf. Zum Vergleich sind in

Abbildung 4.25 die Zündverzugszeiten unter der Annahme einer Pecletzahl der flüssigen

Phase von Pel À 100 und somit des maximalen Wertes von χ = 2.72 ergänzt. Selbst un-

ter der Annahme großer flüssiger Pecletzahlen kann die Auswirkung auf die resultierenden

Zündverzugszeiten im Vergleich zu den analysierten Einflüssen der verschiedenen Umge-

bungsparameter als unwesentlich angesehen werden. Um die Frage der Allgemeingültigkeit

dieser Aussage zu klären, wurde der Einfluss der inneren Zirkulation auf den Zündprozess

für weitere Brennstoffe untersucht. Dabei konnte für Multikomponenten-Tropfen bestehend
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aus Methanol und Wasser bzw. Ethanol und Wasser8 ebenfalls kein signifikanter Einfluss der

inneren Zirkulation auf die Zündverzugszeit festgestellt werden [34]. Abbildung 4.26 zeigt

den geringen Einfluss der inneren Zirkulation am Beispiel der Methanol/Wassertropfen.
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Abbildung 4.26: Abhängigkeit der Zündverzugszeit von Methanol/Wassertropfen von der Gas-
temperatur mit und ohne Berücksichtigung von innerer Zirkulation (p = 7 bar, rD(0) = 200µm,
TD(0) = 342 K)

Cuoci et al. [25] stellen ebenfalls keine signifikante Verbesserung der Resultate unter Be-

rücksichtigung der inneren Zirkulation fest. Es ist jedoch nicht auszuschließen, dass die

Berücksichtigung der inneren Zirkulation bei bestimmten Umgebungsbedingungen einen

signifikanten Einfluss auf den Verbrennungsprozess bzw. das Abbrandverhalten von Einzel-

tropfen hat. Aus diesem Grund wird in Abschnitt 5.2 der Einfluss der Transportkoeffizienten

der flüssigen Phase auf den Zünd- und Verbrennungsprozess anhand von n-Heptan/iso-

Oktantropfen untersucht.

4.9 Untersuchung des lokalen Zustands am Zündort

Detaillierte Simulationen ermöglichen einen tieferen Einblick in die Vorgänge und Struktu-

ren, die während des Zündprozesses auftreten. Die Analyse dieser Vorgänge und Strukturen

hilft, das Verständnis der bei der Zündung eines Einzeltropfens auftretenden physikalischen

und chemischen Prozesse, wie Diffusion, Wärmeleitung und chemische Kinetik, und deren

Wechselwirkung zu verbessern. Aus diesem Grund wird hier der lokale Zustand am Zündort

und dessen Veränderung bei Variation der Umgebungsbedingungen analysiert. Dabei liegt

der Fokus auf dem lokalen Äquivalenzverhältnis bzw. der Luftzahl sowie dem Zündradius.

8Die Zündung und Verbrennung von Multikomponenten-Tropfen wird zwar erst in Kapitel 5 untersucht,
jedoch sollen hier bereits Resultate der Modellierung von Multikomponenten-Tropfen zur Klärung des
Einflusses der inneren Zirkulation auf den Zündprozess präsentiert werden.
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Abbildung 4.27: Radiale Profile der Temperatur sowie der Molenbrüche von n-Heptan, Sauerstoff
und OH während der Zündung (n-Heptan, p = 8 bar, Tg = 1250 K, rD(0) = 200µm, TD(0) =
384 K, t = 4.274 ms)

Zunächst wird jedoch die generelle Situation bei einer einstufigen Zündung illustriert. Ab-

bildung 4.27 zeigt die typischen räumlichen Profile der Temperatur sowie diverser Spezies

während der Zündung [74, 80, 129]. Der Ort der Zündung ist deutlich am Maximum der

Temperatur, das mit dem Maximum des OH-Profils übereinstimmt, zu erkennen. Außer-

halb dieser Reaktionszone befindet sich zum Zeitpunkt der Zündung nahezu ausschließlich

Luft, wie am Verlauf des Sauerstoffprofils zu erkennen ist. Zwischen der Tropfenoberflä-

che und der Reaktionszone ist aufgrund der Verdunstung des flüssigen Brennstoffs und

der anschließenden Diffusion in der Gasphase zusätzlich zur Luft eine beachtliche Menge

an gasförmigem n-Heptan vorhanden. Aufgrund der Ausdünnung des Brennstoffs mit dem

Radius, der Diffusion sowie des Verbrauchs des n-Heptans durch chemische Reaktionen

sinkt das Profil des n-Heptans zur Reaktionszone hin stark ab. Die Vertiefung im Profil des

Sauerstoffs verdeutlicht zudem den Sauerstoffverbrauch während des Zündprozesses [111].

Das lokale Äquivalenzverhältnis zum Zündzeitpunkt stellt einen wichtigen Aspekt der Ana-

lyse des Zündprozesses dar. Anhand des Äquivalenzverhältnisses lassen sich z. B. die domi-

nierenden Umgebungsparameter sowie die charakteristischen Reaktionspfade bei der Zün-

dung bestimmen. Des weiteren ist es möglich, dass in einem selbstzündenden Spray die

Zündung in mageren Bereichen initiiert wird, obwohl das globale Äquivalenzverhältnis eine

fette Mischung zu erkennen gibt. Im folgenden wird die Änderung des Äquivalenzverhält-

nisses und des Zündradius bei der Variation verschiedener Umgebungsparameter untersucht

und interpretiert. Der Startpunkt der Zündung ist dabei durch den Anstieg der lokalen Tem-

peratur um mehr als 1 % der Umgebungstemperatur definiert. Da der Brennstoff zu diesem

Zeitpunkt bereits mehrheitlich zerfallen ist, wird das lokale Äquivalenzverhältnis mittels

der Elementzusammensetzung des Wasserstoffs, Kohlenstoffs und Sauerstoffs bestimmt.
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Dabei treten mehrere Schwierigkeiten und Unsicherheiten in der Bestimmung des Äqui-

valenzverhältnisses und des Zündradius auf, die u. a. auf die in Abschnitt 4.1 beschriebenen

Unzulänglichkeiten des Mechanismus sowie auf unterschiedliche Zeit- und Ortsauflösungen

der Resultate aufgrund der selbstadaptiven zeitlichen und räumlichen Diskretisierung des

Simulationstools zurückzuführen sind. Somit sind die in diesem Abschnitt präsentierten

Resultate mit einem nicht zu vernachlässigendem Fehler behaftet. Dennoch eignen sie sich

durchaus um qualitative Trends zu analysieren.

Zunächst wird der lokale Zustand bei der Zündung im transportbestimmten Regime für Gas-

temperaturen oberhalb 900 K untersucht. In Abbildung 4.28 sind die Äquivalenzverhältnisse

der Zündung für die Brennstoffe n-Heptan und Methanol bei verschiedenen Gastempera-

turen sowie unterschiedlichen Umgebungsdrücken und Tropfenradien dargestellt.
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Abbildung 4.28: Abhängigkeit des Äquivalenzverhältnisses von der Gastemperatur bei der Zün-
dung für n-Heptan und Methanol bei verschiedenen Umgebungsbedingungen

Wie man an der Skalierung der y-Achse erkennen kann, findet die Zündung in allen Fällen

bei mageren Bedingungen statt. Aufgrund der räumlichen Inhomogenität kann dabei die

Zündung auch in extrem mageren Bereichen (Φ < 0.2) initiiert werden. Aufgrund der in Ab-

bildung 4.27 beschriebenen radialen Verteilung des Brennstoffs bei der Zündung sinkt das

Äquivalenzverhältnis mit steigendem Radius. Da auch die Temperatur (vor dem Einsetzen

der Zündung) mit steigendem Radius ansteigt, weist der Zustand des Zündorts zwar einen

geringen Anteil an Brennstoff, jedoch eine hohe Temperatur auf. Somit kann die lokale Tem-

peratur als die die Zündung bestimmende Größe identifiziert werden. Für den Brennstoff

n-Heptan weisen die Resultate für steigende Gastemperaturen einen Trend hin zu geringe-

ren Äquivalenzverhältnissen auf. Dieser Trend zeigt sich auch für Tropfen bestehend aus

einer Mischung von n-Heptan und iso-Oktan [123].

Diese Feststellung führt zu der Frage, ob der Trend sich auch für Gastemperaturen unter-

halb 900 K fortsetzt und ob es in diesem Temperaturbereich auch zur Zündung unter lokal
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fetten Bedingungen kommen kann. Dazu wurden die Resultate der in Abschnitt 4.3 dar-

gestellten Untersuchung der Zündmodi hinsichtlich des lokalen Zustands bei der Zündung

analysiert [124]. Da in diesem Temperaturbereich auch mehrstufige Zündungen auftreten

können (siehe Abschnitt 4.3), muss zwischen der Hochtemperatur- und der Niedertempe-

raturzündung unterschieden werden. Im folgenden wird daher zunächst der lokale Zustand

bei der Hochtemperaturzündung untersucht.
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Abbildung 4.29: Abhängigkeit des Äquivalenzverhältnisses von der Gastemperatur im Fall der
Hochtemperaturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan, dD(0) = 700µm)

Abbildung 4.29 zeigt die Abhängigkeit des Äquivalenzverhältnisses von der Gastempera-

tur für die Hochtemperaturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken. Es setzt sich

deutlich der bereits bei höheren Gastemperaturen festgestellte Trend des steigenden Äqui-

valenzverhältnisses mit sinkender Umgebungstemperatur fort. Es ist zu beachten, dass es

für Temperaturen unterhalb 820 K für Drücke kleiner gleich 2 bar zu keiner Hochtempera-

turzündung kommt, da für diese Drücke und Temperaturen sich lediglich kalte Flammen

bilden oder die Zündung komplett ausbleibt (siehe Abbildung 4.9). Besonders hervorzu-

heben ist der bei ca. 850 K stattfindende Wechsel des lokalen Zustands der Zündung von

mageren zu fetten Bedingungen. Dies bedeutet, dass für diese niederen Gastemperaturen

die Niedertemperaturzündung in Gebieten mit Brennstoffüberschuss initiiert wird. Auch für

fette Zündbedingungen bleibt der Trend des steigenden Äquivalenzverhältnisses mit sinken-

der Gastemperatur erhalten. Vergleicht man Abbildung 4.29 mit Abbildung 4.9 fällt auf,

dass der Wechsel der Zündbedingungen von mager zu fett mit dem Wechsel des Zündmodus

von einstufiger zu zweistufiger Zündung übereinstimmt. Dies legt die Vermutung nahe, dass

die zweite Stufe einer mehrstufigen Zündung nach der Etablierung einer kalten Flamme

bei lokal fetten Äquivalenzverhältnissen ihren Ursprung hat. Unter Berücksichtigung der

in Abschnitt 4.2, 4.4 und 4.5 erzielten Ergebnisse, die auf eine verstärkte Dominanz der

chemischen Kinetik als zeitlimitierenden Faktor für den Zündverzug hinweisen, ist diese
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Konsequenz durchaus schlüssig, da für homogene Brennstoff/Luft-Gemische das Minimum

des Zündverzugs ebenfalls bei fetten Mischungen liegt [19,43].

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

1.4

1.6

550 600 650 700 750 800 850

Tg / K

Ф
ig

n

p=1bar

p=2bar

p=5bar

p=8bar

Abbildung 4.30: Abhängigkeit des Äquivalenzverhältnisses von der Gastemperatur im Fall der
Niedertemperaturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan, dD(0) = 700µm)

Ein völlig anderes Bild ergibt sich für den lokalen Zustand im Fall der Niedertempera-

turzündung. Wie Abbildung 4.30 zeigt, findet die Zündung mehrheitlich unter mageren

Bedingungen statt. Lediglich für höhere Umgebungstemperaturen (Tg ≥ 740 K) lassen sich

Zündungen in lokal fetten Bereichen beobachten. Des weiteren lässt sich für die Nieder-

temperaturzündung ein Trend von steigenden Äquivalenzverhältnissen bei steigender Gas-

temperatur erkennen. Die Zündung in vornehmlich mageren Gebieten deutet wiederum auf

eine Dominanz der lokalen Temperatur als den die Zündung bestimmenden Parameter hin.

Dieser Umstand steht im Gegensatz zu der nachfolgenden zweiten Stufe einer zweistufigen

Zündung, bei der die chemische Kinetik den zeitlimitierenden Faktor darstellt. Das sinken-

de Äquivalenzverhältnis mit sinkender Gastemperatur kann hier damit erklärt werden, dass

die Zündverzugszeit für ein homogenes Brennstoff/Luft-Gemisch für Temperaturen unter-

halb des NTC-Bereichs erneut exponentiell mit der Temperatur ansteigt (siehe Abbildung

4.5, [43,138]). Somit findet die Zündung bevorzugt an einem Ort mit einer höheren lokalen

Temperatur, der weiter entfernt vom Tropfen liegt und dadurch ein geringeres lokales Äqui-

valenzverhältnis aufweist, statt. In dem in Abbildung 4.30 untersuchten Temperaturbereich

verstärkt sich dieser Effekt mit sinkender Gastemperatur.

Die Schlussfolgerungen stimmen auch mit den Ergebnissen von Tanabe et al. [128] über-

ein. Während der Zündverzug der ersten Stufe der zweistufigen Zündung hauptsächlich

von physikalischen Parametern beeinflusst wird, zeigt die zweite Zündverzugszeit (“second

induction time“), i. e. die Differenz aus totaler Zündverzugszeit und Zündverzugszeit der

ersten Stufe, eine starke Abhängigkeit von der chemischen Kinetik, die sich in der Tempe-

raturunabhängigkeit sowie der ausgeprägten Druckabhängigkeit im NTC-Bereich äußert.
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Abbildung 4.31: Abhängigkeit des Zündradius von der Gastemperatur im Fall der Niedertem-
peraturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan, dD(0) = 700µm)

Des weiteren werden die gezogenen Schlussfolgerungen durch die Analyse der Zündradien

bestätigt. In Abbildung 4.31 wird der Anstieg des Zündradius mit sinkender Gastemperatur

für die Niedertemperaturzündung deutlich, der die getroffenen Aussagen erhärtet. Offen-

sichtlich ist ebenfalls die Verringerung des Zündradius mit steigendem Umgebungsdruck,

die durch die Druckabhängigkeit der Diffusionskoeffizienten (D ∝ 1/p [12, 138]) verursacht

wird. Die Zündradien der Hochtemperaturzündung weisen hinsichtlich der Druckabhängig-

keit ein analoges Verhalten auf, wie Abbildung 4.32 zeigt.
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Abbildung 4.32: Abhängigkeit des Zündradius von der Gastemperatur im Fall der Hochtempe-
raturzündung bei verschiedenen Umgebungsdrücken (n-Heptan, dD(0) = 700µm)

Vergleicht man die Zündradien der Nieder- und der Hochtemperaturzündung, stellt man

fest, dass die Zündradien vergleichbare Werte aufweisen. Im Fall der zweistufigen Zündung
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für Gastemperaturen unterhalb 680 K weisen die Zündradien der ersten Stufe der Zündung

sogar höhere Werte auf. Es ist dabei zu beachten, dass selbst für den Fall, dass beide Stufen

bei gleichem Radius stattfinden, das Äquivalenzverhältnis der zweiten Stufe höher ist, da

die Hochtemperaturzündung später stattfindet und somit die Diffusion des Brennstoffs in

die Gasphase bereits weiter fortgeschritten ist. Somit wird erneut das höhere Äquivalenz-

verhältnis der Hochtemperaturzündung sichtbar.

In den Abbildungen 4.31 und 4.32 sind ebenfalls die experimentell bestimmten Zündra-

dien von Schnaubelt [106] für den Umgebungsdruck von p = 5 bar eingezeichnet. Ange-

sichts der beschriebenen Schwierigkeiten in der Bestimmung des Zündradius sowie dem von

Schnaubelt beschriebenen, mit der experimentellen Bestimmung der Zündradien verbun-

denen Fehler kann die Übereinstimmung der numerischen und experimentellen Werte als

zufriedenstellend angesehen werden.

Zusammenfassend untermauert die Analyse der lokalen Zustände und der Radien der Zün-

dung die in den vorherigen Abschnitten gezogenen Schlussfolgerungen, dass ausgehend von

heißen Gastemperaturen (Tg ≥ 1000 K) bei sinkender Gastemperatur die Bedeutung der

physikalischen Transportvorgänge als für die Zündung geschwindigkeitsbestimmender Fak-

tor abnimmt, und zunehmend der Einfluss der chemischen Kinetik den Zündverzug domi-

niert. Dieser Wechsel des den Zündverzug bestimmenden Mechanismus äußert sich auch in

der Analyse der lokalen Gemischzusammensetzung am Zündort.

Auch wenn die Zündung für verschiedene Umgebungsbedingungen bei recht unterschied-

lichen lokalen Äquivalenzverhältnissen stattfindet, ist die Reaktionszone der sich anschlie-

ßend etablierenden, den Tropfen einhüllenden Flamme in der Nähe der stöchiometrischen

Zusammensetzung zu erwarten, da es sich um eine laminare nicht-vorgemischte Flamme

handelt [111]. Somit ist ein ähnliches Verhalten der brennenden Flammen bei unterschied-

lichen Umgebungsbedingungen, unabhängig von den lokalen Bedingungen am Zündort, zu

erwarten. Zur Untersuchung des Verhaltens der brennenden Flamme ist die Analyse der

radialen Profile aufgrund der unterschiedlichen Tropfenradien bei der Zündung sowie der

fortschreitenden Reduktion des Tropfenradius während des Abbrands weniger gut geeignet.

Da es sich bei der den Tropfen einhüllenden Flamme um eine laminare nicht-vorgemischte

Flamme handelt, empfiehlt sich die Analyse der Abhängigkeit der Temperatur vom Mi-

schungsbruch. Hierzu wird der Mischungsbruch des Stickstoffs ξN definiert als [138]

ξN =
w(N)− wair(N)

wfuel(N)− wair(N)
, (4.6)

wobei w(N) den Massenbruch des Elements Stickstoff bezeichnet. Die Indizes air und fuel re-

präsentieren dabei die Umgebungsluft sowie den Brennstoff, aus dem der Tropfen besteht.

Sind die Diffusionskoeffizienten der beteiligten chemischen Spezies gleich (was von eini-

gen Ausnahmen abgesehen näherungsweise erfüllt ist), so ist der in dieser Weise definierte

Mischungsbruch unabhängig von der Wahl des Elements. Unter diesen Voraussetzungen

entspricht also der Mischungsbruch des Stickstoffs den Mischungsbrüchen der anderen be-
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teiligten chemischen Elemente, wie z. B. Kohlenstoff oder Sauerstoff, und wird deshalb im

folgenden lediglich mit ξ bezeichnet. Ein Wert von ξ = 0 entspricht nach (4.6) der den Trop-

fen umgebenden Luft, wohingegen ξ = 1 eine “Mischung“ bestehend aus reinem Brennstoff

repräsentiert.
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Abbildung 4.33: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch für zwei verschiedene Gas-
temperaturen (n-Heptan, p = 8 bar, dD(0) = 700µm)

In Abbildung 4.33 ist die Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch für zwei

verschiedene Gastemperaturen der Umgebungsluft dargestellt. Die Abbildung zeigt dabei

jeweils die Temperaturprofile während der Zündung (durch ¤ gekennzeichnet) sowie die

Temperaturprofile der brennenden Flamme. Die strichpunktierte Linie kennzeichnet den

stöchiometrischen Mischungsbruch ξstoich. = 0.062. An den Temperaturprofilen während

der Zündung werden erneut die unterschiedlichen Mischungsverhältnisse bei der Zündung

abhängig von der Umgebungstemperatur bzw. dem Zündmodus deutlich. Während für hohe

Gastemperaturen (Tg = 1000 K) die Zündung unter mageren Bedingungen (links der stö-

chiometrischen Linie) stattfindet, kommt es für niedere Gastemperaturen (Tg = 680 K) un-

ter lokal fetten Bedingungen (rechts der stöchiometrischen Linie) zur Zündung. Unabhängig

von den lokalen Bedingungen am Zündort bildet sich jedoch anschließend die quasistationär

brennende Flamme aus. Für beide Gastemperaturen liegt das Maximum der Temperatur

nahezu am Punkt der stöchiometrischen Mischung. Beide Temperaturprofile weisen eine

ähnliche Form auf. Die bestehenden Unterschiede sind zum einen auf die unterschiedlichen

Gastemperaturen, die unterschiedlichen Werten für ξ = 0 entsprechen, sowie unterschiedli-

che Flammentemperaturen zur Folge haben, zurückführen. Zum anderen unterscheiden sich

aufgrund der unterschiedlichen Gastemperaturen, vor allem bei lokal mageren Zuständen,

die Aktivitäten der einzelnen Reaktionspfade der chemischen Kinetik sowie die Interaktion

der physikalischen und chemischen Teilprozesse, so dass eine völlige Übereinstimmung der

Temperaturprofile unwahrscheinlich ist.
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Schnaubelt beobachtet ebenfalls bei der Simulation von mehrstufigen Zündprozessen von n-

Heptan- und n-Dekantropfen ein mageres Mischungsverhältnis am Ort der ersten Stufe der

Zündung [106]. Die zweite Stufe der Zündung hingegen tritt unter lokal fetten Bedingungen

auf. Für beide Zündungen stellt Schnaubelt eine anschließende Wanderung der Reaktions-

zone zum Ort der stöchiometrischen Gemischzusammensetzung fest. Die Resultate stehen

somit im Einklang mit den hier erzielten Ergebnissen.

4.10 Einfluss von Umgebungsparametern auf die Flam-

menstruktur

Wie bereits in Abschnitt 4.9 erwähnt, wird der Tropfen bei seiner Verbrennung von einer

sphärischen nicht-vorgemischten Flamme umgeben. Der Verbrennungsvorgang kann dabei

als quasistationär angesehen werden. Dieser Umstand äußert sich in der zeitlichen Konstanz

der Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch ξ während der Verbrennung des

Tropfens. Eine zeitliche Konstanz der räumlichen Temperaturverteilung ist aufgrund der

Reduktion des Tropfenradius nicht gegeben.

In diesem Abschnitt wird deshalb die Temperaturverteilung im Mischungsbruchraum im

Fall der Tropfenverbrennung für verschiedene Umgebungsparameter aufgezeigt. Des weite-

ren wird der Einfluss der Umgebungsparameter auf die Temperaturverteilung untersucht

und diskutiert. Da unter bestimmten Voraussetzungen die Sprayverbrennung als ein En-

semble von Verbrennungsprozessen einzelner Tropfen angesehen werden kann, lassen sich

(turbulente) Sprayflammen mit Hilfe dieser laminaren Einzelflämmchen (Flamelets) be-

schreiben [37, 47, 52, 91, 117, 138]. So können die hier gezeigten Resultate Eingang in die

Simulation von turbulenten Sprayflammen finden, da die entwickelten Simulationstools die

Erstellung von Flamelet-Bibliotheken ermöglichen. Um dabei auch dem die Tropfen umge-

benden Strömungsfeld Rechnung zu tragen, wird in Abschnitt 6.5 der Einfluss einer äußeren

Gasströmung bzw. der Relativgeschwindigkeit auf die Flammenstruktur analysiert.

Eine Alternative zu den Tropfen-Flamelets bei der Benutzung der Flamelet-Bibliotheken

stellt die Verwendung von Flamelets dar, die mit Hilfe der Simulation einer Gegenstroman-

ordnung erzeugt werden [47, 117], die als einfache Näherung zur Modellierung eines (ange-

strömten) brennenden Tropfens verwendet werden kann. Aus diesem Grund wird in diesem

Abschnitt zunächst der Vergleich mit Flamelets angestellt, die aus eindimensionalen Simula-

tionen der Gasphase erhalten werden. Dieser Vergleich wird anhand der beiden Brennstoffe

Methanol und n-Heptan durchgeführt.

In Abbildung 4.34 ist die Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch für einen bren-

nenden Methanoltropfen dargestellt (Droplet-Flamelet). Die strichpunktierte Linie kenn-

zeichnet den stöchiometrischen Mischungsbruch ξstoich. = 0.1345. Die Temperaturabhängig-

keit zeigt den für eine laminare nicht-vorgemischte Flamme typischen Verlauf. Das Ma-
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Abbildung 4.34: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines Methanol/Luft-
Flamelets (p = 1 bar, Tg = 300 K)

ximum der Temperatur befindet sich in der Nähe der stöchiometrischen Gemischzusam-

mensetzung. Die umgebende Luft (ξ = 0) hat eine Temperatur von 300 K. Es treten keine

Zustände mit einem Mischungsbruch größer als 0.7 auf. Die Ursache dafür liegt in dem

Umstand, dass im stationären Fall die Tropfentemperatur nicht der Siedetemperatur des

Brennstoffs, sondern der Kühlgrenztemperatur des Methanols bei den vorherrschenden Um-

gebungsbedingungen entspricht. Diese Kühlgrenztemperatur liegt unterhalb der Siedetem-

peratur (siehe Abschnitt 4.6, [33, 59, 114, 140]), und somit gilt für den Molenbruch des

gasförmigen Methanols an der Tropfenoberfläche xCH3OH < 1. Folglich stellt die Erzeugung

von Flamelets für die Berechnung von Sprayflammen durch die ausschließliche Simulation

einer Verbrennung in der Gasphase, bei der die Tropfenoberfläche, i. e. die Brennstoffsei-

te, durch reinen Brennstoff an seinem Siedepunkt repräsentiert wird, lediglich eine erste

Lösung dar, die jedoch weiteres Verbesserungspotential aufweist. Die Schwachstellen bzw.

Fehler dieser Näherung (1D-Flamelet (Tboil)) sind in Abbildung 4.34 zu erkennen. Neben

einer etwas zu hohen maximalen Flammentemperatur wird die lokale Temperatur auf der

brennstoffreichen Seite (ξ > ξstoich.) um bis zu 400 K überschätzt. Die Korrektur der Rand-

bedingung der Simulation der Gegenstromflamme zu einem Zustand, dessen Temperatur

die Kühlgrenztemperatur des Methanols beträgt und dessen Gemischzusammensetzung den

daraus folgenden Werten für Brennstoff und Luft entspricht (1D-Flamelet (Tbulb)), verbes-

sert die Approximation erheblich. Jedoch bleiben signifikante Unterschiede zu dem Tropfen-

Flamelet bestehen. Die maximale Flammentemperatur wird weiterhin überschätzt und auch

der Zustand an der Tropfenoberfläche wird nicht vollständig richtig repräsentiert, da das

Gemisch dort nicht nur aus Brennstoff und Luft, sondern auch aus Abgas, i. e. hauptsäch-

lich Kohlendioxid und Wasser, besteht. Ein weiterer Vorteil der Erzeugung der Flamelets
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durch die Simulation eines brennenden Tropfens besteht darin, dass dieser Zustand an der

Oberfläche bei der Simulation nicht vorgegeben werden muss, sondern ein Resultat der

Simulation darstellt. Um den Aufwand der Erzeugung von Flamelet-Bibliotheken mittels

detaillierter Simulationen zu vermeiden, lassen sich Näherungen annehmen, die zu einem

funktionalen Zusammenhang zwischen der Temperatur und dem Mischungsbruch führen.

Aufgrund der Resultate der vorherigen Abschnitte liefert die Annahme unendlich schneller

Chemie mit vollständiger Umsetzung zu Kohlendioxid und Wasser [138] kein zuverlässiges

Ergebnis. Eine andere Näherung stellt die Annahme dar, dass sich das System an jedem

Punkt im Zustand des adiabatischen Gleichgewichts befindet. Zur Beurteilung dieser An-

nahme wurden diese Gleichgewichtszustände mit dem chemischen Gleichgewichtsprogramm

Gaseq [81] berechnet. Wie man in Abbildung 4.34 anhand der schwarzen Linie der Gleich-

gewichtszustände erkennen kann, stellt diese Annahme eine äußerst unzureichende Nähe-

rung zur Modellierung der Tropfenverbrennung dar. Für große Werte des Mischungsbruchs

(ξ > 0.5) entspricht das adiabatische Gleichgewicht einer Dekomposition des Methanols zu

CH4, CO, CO2, H2 und H2O, was zu einer äußerst schlechten Näherung der Zustände des

zu beschreibenden Systems führt.
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Abbildung 4.35: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines n-Heptan/Luft-
Flamelets (p = 1 bar, Tg = 300 K)

Abbildung 4.35 zeigt den Vergleich der durch die verschiedenen Methoden erzeugten Fla-

melets für den Fall des Brennstoffs n-Heptan. Auch für n-Heptan zeigen sich die gleichen

qualitativen Unterschiede wie für Methanol. Die Linie der Gleichgewichtszustände stellt

erneut eine unzureichende Näherung des Tropfen-Flamelets dar. Die maximale Flammen-

temperatur sowie die lokalen Temperaturen auf der brennstoffreichen Seite werden ebenfalls

durch die ausschließliche Simulationen einer Verbrennung in der Gasphase (1D-Flamelet)

überschätzt. Diese Überschätzung und der damit verbundene Fehler fällt jedoch im Fall
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des n-Heptans etwas geringer aus, da zum einen die Flammentemperatur des n-Heptans

die des Mathanols übersteigt und zum anderen die spezifische Verdampfungsenthalpie des

n-Heptans einen geringeren Wert als die spezifische Verdampfungsenthalpie des Methanols

aufweist. Somit ist die Differenz von Siedetemperatur und Kühlgrenztemperatur im Fall

des n-Heptans geringer, was einen höheren Wert des Molenbruchs des n-Heptans an der

Tropfenoberfläche zur Folge hat. Da die Näherungen der 1D-Flamelets umso besser erfüllt

sind, je näher der Molenbruch des n-Heptans an der Tropfenoberfläche bei xC7H16 = 1 liegt,

fallen die Unterschiede der 1D-Flamelets und des Tropfen-Flamelets für n-Heptan geringer

aus.

Im folgenden wird der Einfluss der verschiedenen Umgebungsparameter auf die Abhängig-

keit der Temperatur vom Mischungsbruch bzw. die Flamelets aufgezeigt. Der Einfluss der

verschiedenen Umgebungsparameter wird dabei anhand des Brennstoffs n-Heptan darge-

stellt. Der Brennstoff selbst verändert die Ausprägung der Flamelets natürlich am signifi-

kantesten, wie man an Abbildung 4.34 und 4.35 erkennen kann, jedoch zeigen die verschie-

denen Umgebungsparameter auf die Flamelets der unterschiedlichen Brennstoffe qualitativ

die gleichen Auswirkungen. Wie sich schon bei der Untersuchung des Einflusses der Trop-

fentemperatur auf den Verbrennungsprozess feststellen ließ (siehe Abschnitt 4.6), spielt die

transiente Vorgeschichte beim Abbrand des Tropfens in der Gasphase eine untergeordne-

te Rolle. Folglich zeigen auch hinsichtlich der Flamelets Initialisierungsparameter, wie die

anfängliche Tropfentemperatur oder eine eventuelle Vorverdampfung des Brennstoffs, kei-

ne Auswirkungen. Vielmehr bestimmen andere Umgebungsparameter, wie Gastemperatur

oder Druck, im Fall der Tropfentemperatur die Kühlgrenztemperatur, die sich während des

Abbrands an der Oberfläche des Tropfens einstellt. Auch zeigt sowohl der anfängliche als

auch der momentane Tropfenradius lediglich einen wesentlich geringeren Einfluss auf die

Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch als andere Umgebungsparameter. Ein

derartiges Verhalten war zu erwarten, da sich die Kühlgrenztemperatur an der Tropfen-

oberfläche nach der Zündung relativ rasch einstellt und sich diese Oberflächentemperatur

in der Folge, während des Abbrands des Tropfens nur marginal ändert, wie Abbildung 4.22

zeigt. Abbildung 4.36 verdeutlicht das beschriebene Verhalten. Die funktionalen Zusam-

menhänge von Temperatur und Mischungsbruch weisen bei nahezu gleichem momentanen

Tropfenradius für drei unterschiedliche anfängliche Tropfenradien nur geringe Unterschiede

auf.

Im Gegensatz zu den bisher untersuchten Umgebungsparametern zeigen Variationen der

Gastemperatur und des Umgebungsdrucks deutliche Auswirkungen auf die Abhängigkeit

der Temperatur vom Mischungsbruch. Der Einfluss der Gastemperatur auf den Tempera-

turverlauf ist dabei offensichtlich, da die Gastemperatur den Wert am linken Rand des

Temperaturverlaufs (bei ξ = 0) festlegt, da dieser Mischungsbruch den Zustand der Um-

gebungsluft beschreibt. Des weiteren folgt aus der Variation der Temperatur der Umge-

bungsluft eine Veränderung der Flammentemperatur, die wiederum eine Veränderung der
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Abbildung 4.36: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines n-Heptan/Luft-
Flamelets für verschiedene anfängliche Tropfenradien (p = 8 bar, Tg = 1000 K)

Kühlgrenztemperatur des Tropfens, d. h. der Temperatur am rechten Rand (bei ξ = 1),
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Abbildung 4.37: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines n-Heptan/Luft-
Flamelets für verschiedene Umgebungsdrücke (Tg = 1200 K)

Neben der Gastemperatur zeigt aber auch der Umgebungsdruck einen merklichen Einfluss

auf die Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch. Abbildung 4.37 zeigt diese Ab-

hängigkeit für drei unterschiedliche Umgebungsdrücke. Aufgrund des steigenden Drucks

verlagert sich das CO/CO2-Gleichgewicht, dem Prinzip von Le Chatelier [82] folgend, hin

zu höheren CO2-Konzentrationen. Da Kohlendioxid CO2 im Vergleich zu Kohlenmonoxid

CO eine niedrigere molare Enthalpie aufweist, folgt daraus der typische Anstieg der Flam-

mentemperatur bei ξ = ξstoich. mit steigendem Druck An der Tropfenoberfläche steigt die
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Temperatur ebenfalls mit ansteigendem Druck, da die Siedetemperatur und folglich auch

die Kühlgrenztemperatur des Brennstoffs mit steigendem Druck ansteigt. Im Vergleich zum

Anstieg der Flammentemperatur kann dieser Anstieg jedoch als gering angesehen werden.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass bei Kenntnis der Temperatur der Um-

gebungsluft sowie des Umgebungsdrucks die Erstellung von Flamelet-Bibliotheken für die

Modellierung von (turbulenten) Sprayflammen möglich erscheint. Da bei der hier durchge-

führten Untersuchung der Einfluss des (lokalen) Strömungsfelds auf die Abhängigkeit der

Temperatur vom Mischungsbruch noch nicht berücksichtigt wird, wird dieser Einfluss in

Abschnitt 6.5 untersucht.



Kapitel 5

Modellierung der Zündung und

Verbrennung von

Multikomponenten-Tropfen

In technischen Systemen wie Verbrennungsmotoren und Gasturbinen handelt es sich bei

den Brennstoffen (z. B. Benzin oder Kerosin) um Gemische, die sich aus einer Vielzahl

von chemischen Spezies zusammensetzen. Auf dem Weg zu einer zuverlässigen Modellie-

rung realitätsnaher Szenarien erfolgt deshalb hier der Übergang von der Simulation der

Zündung und Verbrennung von Tropfen bestehend aus einer chemischen Spezies hin zu

Multikomponenten-Tropfen bestehend aus mehreren chemischen Spezies. Es werden dabei

Tropfen betrachtet, die sich aus Methanol bzw. Ethanol und Wasser zusammensetzen so-

wie Tropfen bestehend aus n-Heptan und iso-Oktan. Es wird insbesondere der Einfluss der

Gemischzusammensetzung des Tropfens auf die charakteristischen Größen des Zünd- und

Verbrennungsprozesses des Tropfens betrachtet. Des weiteren wird die Abhängigkeit dieser

Größen von stoffspezifischen Parametern des Phasenübergangs eines Mehrkomponenten-

Tropfens analysiert. Zudem wird die Zuverlässigkeit von in der Simulation von Kraftstoff-

sprays gebräuchlichen Modellen, wie dem “Thin skin model“ oder dem “Uniform state mo-

del“ [36], überprüft.

5.1 Zündung und Verbrennung von Alkohol/Wasser-

tropfen

Aufgrund der begrenzten Kapazität fossiler Brennstoffe gewinnen regenerative Energie-

träger zunehmend an Bedeutung. Methanol und Ethanol stellen dabei zwei alternative

Brennstoffe dar, die aus nachwachsenden Rohstoffen gewonnen werden können. Daraus re-

sultiert die zunehmende Bedeutung dieser beiden Stoffe als Brennstoff [40,88,136]. In diesem

Abschnitt wird die Zündung und Verbrennung von Methanol- bzw. Ethanoltropfen unter

87
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Beimischung von Wasser untersucht.

Zunächst wird die Verbrennung eines Tropfens bestehend aus reinem Methanol und eines

Tropfens bestehend aus 90 % Methanol und 10 % Wasser bei einer Umgebungstemperatur

von 300 K und 1 bar simuliert. Abbildung 5.1 zeigt die zeitliche Evolution des Tropfendurch-

messers.
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Abbildung 5.1: Zeitliche Evolution des Durchmessers eines reinen Methanoltropfens sowie mit
einem Wassergehalt von 10 Massenprozent (p = 1 bar, dD(0) = 3 mm, Tg = 300 K, TD(0) = 300 K)

Der zeitliche Verlauf des Tropfendurchmessers wurde sowohl experimentell von Dietrich et

al. [29] als auch numerisch von Marchese et al. [72,73] sowie im Rahmen dieser Arbeit mit

Insfla bestimmt. In allen drei Fällen ist eine Abnahme der Brennkonstante K für den

Fall der Beimischung von Wasser erkennbar. Die numerischen Simulationen von Marchese

et al. überschätzen dabei in beiden Fällen die Brennkonstante, wohingegen die Resulta-

te von Insfla für den reinen Methanoltropfen sehr gut mit experimentellen Resultaten

übereinstimmen. Für den Tropfen bestehend aus der Methanol/Wasser-Mischung wird die

Brennkonstante jedoch unterschätzt. Nichtsdestotrotz werden die Auswirkungen der Was-

serbeimischung qualitativ wiedergegeben.

Im folgenden wird die Entwicklung der Brennkonstante eines Methanol/Wassertropfens bei

steigendem Wasseranteil bestimmt. Die zeitliche Evolution eines Methanol/Wassertropfens

mit verschiedenen Wasseranteilen ist in Abbildung 5.2 dargestellt. Das Mischungsverhältnis

der beiden Komponenten wird dabei im folgenden stets in Volumenanteilen angegeben.

Es zeigt sich eine deutlich erkennbare Abnahme der Brennkonstante mit steigendem Was-

seranteil bzw. sinkendem Methanolanteil. Des weiteren zeigt die Verschiebung des Knicks in

den Kurven nach rechts eine Verlängerung der Zündverzugszeit mit steigendem Wasserge-

halt an. Bei einem Methanolgehalt von 70 % oder geringer ist anhand des zweiten Knicks in

den Kurven das Verlöschen des Tropfens zu erkennen. Es findet somit kein kompletter Ab-

brand des Tropfens statt. Vielmehr verdunstet der restliche Tropfen nach dem Verlöschen
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Abbildung 5.2: Zeitliche Evolution des Durchmessers eines Methanol/Wassertropfens bei ver-
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der Flamme mit einer geringeren Verdunstungskonstante. Des weiteren zeigt Abbildung

5.2, dass ab einem Methanolanteil von 40 % keine Selbstzündung des Tropfens stattfindet.

Folglich weisen diese Fälle eine deutlich geringere Verdunstungskonstante auf. Abbildung

5.2 offenbart ebenfalls eine Abschwächung des Einflusses des Wassergehalts auf die Brenn-

konstante mit steigendem Wassergehalt. Dies lässt sich an der zunehmendem Angleichung

der Steigungen der Kurven mit steigendem Wassergehalt erkennen. Da der Unterschied im

Mischungsverhältnis für zwei benachbarte Kurven jeweils 10 % beträgt, kann man deshalb

auf eine schwindende Sensitivität der Brennkonstante bezüglich des Mischungsverhältnisses

mit steigendem Wassergehalt schließen. Jedoch nimmt der Einfluss des Wassergehalts auf

die Dynamik des Abbrands mit steigendem Wasseranteil zu. Der zunehmende Wasseranteil

führt zu einem früheren Verlöschen des Tropfens und schließlich zum gänzlichen Ausbleiben

der Zündung.

Abbildung 5.3 zeigt die normierten Brennkonstanten für die Mischungsverhältnisse, bei de-

nen ein Abbrand des Tropfens stattfindet. K/K0 bezeichnet die normierte Brennkonstante

bezogen auf die jeweilige Brennkonstante eines reinen Alkoholtropfens. Es ist eine zuneh-

mende Insensitivität der Brennkonstante bezüglich des Mischungsverhältnisses für steigende

Wasseranteile erkennbar. Die Abhängigkeit der Brennkonstante vom Mischungsverhältnis

fällt für Methanol stärker aus als für Ethanol, was auf die dem Wasser ähnlicheren physika-

lischen Stoffeigenschaften des Ethanols zurückzuführen ist. Generell ist jedoch eine erkenn-

bare Übereinstimmung im Verlauf der Kurven festzustellen, die daraufhin deutet, dass der

Einfluss des Mischungsverhältnisses auf die Brennkonstante nicht sonderlich durch andere

Parameter wie Alkoholart oder Gastemperatur beeinflusst wird.

Der Einfluss des Mischungsverhältnisses auf die Zündverzugszeit eines Methanol/Wasser-
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Abbildung 5.4: Arrheniusdiagramm der Zündverzugszeiten von Methanol/Wassertropfen (p =
7 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 342 K)

tropfens wurde ebenfalls untersucht. Es wurden dazu dieselben Randbedingungen wie bei

der Untersuchung der Evolution des Tropfendurchmessers gewählt, lediglich die Gastem-

peratur wurde zusätzlich variiert. Die ermittelten Zündverzugszeiten sind in einem Arrhe-

niusdiagramm in Abbildung 5.4 dargestellt. Die Zündverzugszeiten weisen den typischen

exponentiellen Anstieg mit sinkender Gastemperatur auf. Es ist ebenfalls deutlich zu er-

kennen, dass bei einer Gastemperatur mit zunehmendem Wassergehalt die Zündung des

Tropfens später erfolgt. Darüber hinaus bleibt die Zündung mit zunehmendem Wasserge-

halt bei immer höheren Temperaturen komplett aus. Während z. B. ein Tropfen mit 10 %



5.1 VERBRENNUNG VON ALKOHOL/WASSERTROPFEN 91

Wassergehalt bei einer Umgebungstemperatur von 1000 K noch zündet, benötigt ein Trop-

fen mit einem Wassergehalt von 50 % bereits eine Gastemperatur von ca. 1250 K, damit eine

Zündung stattfindet. Die Simulationen werden dabei solange durchgeführt, bis der Tropfen

komplett verdunstet ist. Da, wie in Abschnitt 4.9 gezeigt wurde, die Zündung bei lokal

mageren Bedingungen stattfindet und somit die lokale Temperatur die treibende Größe des

Zündprozesses darstellt, ist die Diffusion des Brennstoffs in das heiße umgebende Gas der

den Zündverzug zeitlich limitierende und somit der die Zündverzugszeit bestimmende Pro-

zess (siehe Abschnitt 4.9). Aufgrund der Zumischung des Wassers zum Brennstoff Methanol

reduziert sich nun die Konzentration des Methanols an der Oberfläche des Tropfens und

somit an jedem Punkt der Gasphase. Dies bedeutet eine Reduktion des Äquivalenzverhält-

nisses an einem zeitlich und räumlich festgelegten Punkt bei steigendem Wassergehalt des

Tropfens. Diese Reduktion ist gleichbedeutend mit der Verlängerung der Zeitspanne, bis an

einem Punkt im Raum lokal ein bestimmtes Äquivalenzverhältnis und eine bestimmte Tem-

peratur vorherrschen. Dies entspricht einer Verlängerung der Zündverzugszeit. Der Effekt

der geringeren Konzentration des Methanols an der Oberfläche wird bei einem bestimm-

ten Wassergehalt im Laufe des instationären Verdunstungsprozesses weiterhin verstärkt, da

aufgrund des höheren Dampfdrucks der Massenbruch des flüssigen Methanols an der Trop-

fenoberfläche absinkt. In Abbildung 5.4 lässt sich weiterhin eine Zunahme der Abhängigkeit

der Zündverzugszeit vom Mischungsverhältnis mit sinkender Gastemperatur erkennen. Die-

ser Umstand wird ebenfalls durch Abbildung 5.5 dokumentiert, in der die Zündverzugszei-

ten bei verschiedenen Gastemperaturen über dem Methanolgehalt des Tropfens aufgetragen

sind.
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Abbildung 5.5: Abhängigkeit der Zündverzugszeit eines Methanol/Wassertropfens vom Mi-
schungsverhältnis (p = 7 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 342 K)

Abbildung 5.5 zeigt eine Zunahme der Sensitivität der Zündverzugszeit hinsichtlich der Ge-

mischzusammensetzung bei sinkendem Methanolgehalt sowie bei sinkender Gastemperatur.
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Untersuchungen der Abhängigkeit der Zündverzugszeit eines homogenen gasförmigen stö-

chiometrischen Methanol/Wassergemisches haben eine lediglich geringe, lineare Abhängig-

keit der Zündverzugszeit vom Mischungsverhältnis aufgezeigt [34]. Somit ist diese Zunahme

der Abhängigkeit der Zündverzugszeit ebenfalls auf Verdunstungs- und Transportprozesse

zurückzuführen. Da bei sich ändernder Gemischzusammensetzung auch die Transportkoef-

fizienten wie Wärmeleitfähigkeit und Diffusionskoeffizienten und somit auch die Lewis-Zahl

variieren, kann sich durchaus eine nichtlineare Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Mi-

schungsverhältnis ergeben.

Ein großer Nutzen detaillierter Simulationen besteht in der Möglichkeit, Vorgänge im Trop-

fen orts- und zeitaufgelöst zu analysieren. Im Fall der Zündung und Verbrennung eines

Multikomponenten-Tropfens in einer heißen Gasatmosphäre sind die lokalen Bedingungen

der flüssigen Phase an der Oberfläche des Tropfens von besonderer Bedeutung, da diese den

Verdunstungsprozess maßgeblich beeinflussen. Abbildung 5.6 zeigt die zeitliche Evolution

der Oberflächentemperatur eines Methanol/Wassertropfens.
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Abbildung 5.6: Zeitliche Evolution der Oberflächentemperatur eines Methanol/Wassertropfens
(p = 7 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 342 K, Tg = 1250 K)

Es ist deutlich der Zeitpunkt der Zündung zu erkennen, der durch den steilen Anstieg der

Temperatur charakterisiert wird. Anhand dieses Anstiegs lässt sich auch die bereits erwähn-

te Verlängerung der Zündverzugszeit mit zunehmendem Wassergehalt erkennen. Abbildung

5.6 zeigt zudem eine deutlich schnellere Aufheizung der Oberfläche des reinen Methanol-

tropfens im Vergleich zu Tropfen, die zusätzlich Wasser enthalten. Dies lässt sich auf die

geringere Verdampfungsenthalpie von Methanol gegenüber Wasser zurückführen. Auffällig

ist weiterhin die höhere Oberflächentemperatur während des Abbrands des Tropfens bei

höherem Wassergehalt. Die Ursache für dieses Verhalten liegt in der im Vergleich zum Me-

thanol höheren Siedetemperatur des Wassers. Zwar sorgt im Gegensatz dazu die größere

Verdampfungsenthalpie des Wassers für eine Verminderung der Kühlgrenztemperatur des
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Tropfens, jedoch wird die Erhöhung der Temperatur durch einen weiteren Effekt begün-

stigt. Da Wasser auch im Rahmen der Verbrennung als Produkt in der Gasphase gebildet

wird, herrscht in der Umgebung des Tropfens eine höhere Sättigungsrate hinsichtlich des

Wasserdampfes vor. Dies führt zu einer Reduktion des verdunstenden Massenstroms, die

zu einem geringeren Aufwand an Verdampfungswärme führt. Folglich erreicht der Tropfen

eine höhere Kühlgrenztemperatur.

Der Verdunstungs- bzw. Verbrennungsprozess eines Multikomponenten-Tropfens wird ne-

ben der Oberflächentemperatur durch das Mischungsverhältnis an der Oberfläche sowie den

Verhältnissen der verdunstenden Massenströme der beteiligten Spezies charakterisiert bzw.

bestimmt. Aus diesem Grund wird die zeitliche Evolution der Massenbrüche w sowie der

Anteile ε der einzelnen Spezies am verdunstenden Gesamtmassenstrom, die in Abbildung

5.7 dargestellt ist, im folgenden analysiert.
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7 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 342 K, Tg = 1250 K)

Aufgrund der etwas geringeren Dichte des Methanols liegt der Massenbruch des Methanols

zu Beginn mit einem Wert von ungefähr 0.65 unterhalb des Volumenanteils von 0.7. Der

Anteil am verdunstenden Gesamtmassenstrom liegt aufgrund des höheren Dampfdrucks des

Methanols mit ungefähr 0.9 jedoch deutlich höher. Dies führt im Laufe der Zeit zu einer

Verringerung des Massenbruchs des flüssigen Methanols an der Oberfläche. Wie man an der

Krümmung des Verlaufs des Massenbruchs von Methanol erkennen kann, wird diese Ver-

ringerung im Laufe der Zeit mit sinkendem Massenbruch schwächer. Die Ursache für dieses

Verhalten liegt in der Diffusion der Spezies innerhalb des Tropfens. Da zu Beginn die Spe-

zies innerhalb des Tropfens homogen verteilt sind, entsteht aufgrund der sich verändernden

Massenbrüche der Spezies an der Oberfläche ein räumlicher Gradient der Speziesverteilung.

Dieser verursacht einen Diffusionsstrom, der dem Absinken des Massenbruchs des Metha-
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nols an der Oberfläche entgegenwirkt. Da es sich um lediglich zwei flüssige Spezies handelt,

weisen der Massenbruch und der Anteil am verdunstenden Massenstrom des Wassers aus

denselben Gründen das komplementäre Verhalten auf. Das beschriebene Verhalten zeigt,

dass die Modellannahme des “Uniform state model“ [36] einer räumlich homogenen Spezies-

verteilung innerhalb des Tropfens sowie die Modellannahme des “Thin skin model“ [36] die

realen Begebenheiten stark vereinfachen. Inwieweit sich diese Vereinfachungen jedoch auf

globale Größen wie die Zündverzugszeit oder die Brennkonstante auswirken, wird im Ab-

schnitt 5.2 anhand eines n-Heptan/iso-Oktantropfens untersucht. Der Zeitpunkt der Zün-

dung lässt sich wie im Fall der Oberflächentemperatur durch eine rapide Änderung des

lokalen Zustands an der Tropfenoberfläche (ausgelöst u. a. durch einen rapiden Anstieg der

Temperaturverteilung in der Gasphase und somit auch an der Tropfenoberfläche) erkennen.

Die Untersuchung von Ethanol/Wassertropfen ergibt ein qualitativ vergleichbares Verhal-

ten. Aufgrund der unterschiedlichen Stoffeigenschaften von Methanol und Ethanol bestehen

jedoch natürlich quantitative Unterschiede. So weisen Ethanol/Wassertropfen bei gleichem

Mischungsverhältnis um ca. 15 K höhere Kühlgrenztemperaturen als Methanol/Wassertrop-

fen auf, was auf die höhere Siedetemperatur des Ethanols gegenüber des Methanols zurück-

zuführen ist. Aufgrund des geringeren Dampfdrucks bzw. der höheren Siedetemperatur ist

Ethanol im Vergleich zu Methanol dem Wasser ähnlicher. Dies hat einen geringeren Un-

terschied zwischen flüssigem Massenbruch an der Oberfläche und Anteil am verdunstenden

Massenstrom der einzelnen Spezies zur Folge. Die Ergebnisse für Ethanol/Wassertropfen

sind im Anhang A dargestellt.

Die hier gefundenen Ergebnisse stimmen qualitativ mit den Resultaten von Marchese et

al. [73] und mit den Resultaten von Megaridis und Sirignano [76] für Multikomponenten-

Tropfen bestehend aus n-Oktan bzw. n-Dekan und Benzol hinsichtlich der verschiedenen

Stoffeigenschaften überein.

5.2 Zündung und Verbrennung von n-Heptan/

iso-Oktantropfen

Bei technischen Brennstoffen handelt es sich zumeist um ein Gemisch aus einer Vielzahl

von Kohlenwasserstoffen. Die Modellierung eines Kraftstofftropfens bestehend aus einer

einzigen chemischen Spezies stellt somit eine erhebliche Vereinfachung der realen Bedin-

gungen dar. Aus diesem Grund wird hier zur Modellierung eines Tropfens bestehend aus

mehreren Kraftstoffen übergegangen. Aufgrund seiner historischen Bedeutung als Namens-

geber für die Oktanzahl [50] wird hier ein Gemisch aus n-Heptan und iso-Oktan untersucht.

Dabei wird der Einfluss der Gemischzusammensetzung auf die charakteristischen Größen

des Zünd- und Verbrennungsprozesses, Zündverzugszeit und Brennkonstante, ermittelt. Da

ein technischer Brennstoff, dessen chemisches Verhalten durch eine bestimmte Oktanzahl
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spezifiziert ist, sich aufgrund der Tatsache, dass er nicht ausschließlich aus n-Heptan und iso-

Oktan besteht, hinsichtlich der physikalischen Eigenschaften stark von einer entsprechenden

n-Heptan/iso-Oktan Mischung unterscheiden kann, werden Sensitivitäten des Zündverzugs

hinsichtlich des Dampfdrucks und der Verdampfungsenthalpie der Spezies bestimmt. Des

weiteren wird der Einfluss der Transportprozesse in der Flüssigphase auf den Verbrennungs-

verlauf des Tropfens erörtert.

In Abbildung 5.8 ist die zeitliche Entwicklung des Tropfendurchmessers von zündenden

n-Heptan/iso-Oktantropfen mit verschiedenen Mischungsverhältnissen9 dargestellt.
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Abbildung 5.8: Zeitliche Evolution des Tropfendurchmessers eines n-Heptan/iso-Oktantropfens
bei verschiedenen Mischungsverhältnissen (p = 8 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 384 K, Tg =
909 K)

Die jeweilige Zündung des Tropfens lässt sich deutlich am Knick der Kurve und der damit

verbundenen Änderung der Steigung erkennen. Des weiteren ist eine Verlängerung des Zünd-

verzugs mit steigendem Oktananteil bzw. steigender Oktanzahl sichtbar. Dieses Verhalten

wird im folgenden Abschnitt genauer analysiert. Für alle Mischungsverhältnisse folgt der

Tropfendurchmesser nicht nur dem bekannten d2-Gesetz, vielmehr weisen die verschiedenen

Kurven die gleiche Steigung und somit die gleiche Brennkonstante auf. Dieses Verhalten ist

auf die für die Brennkonstante relevanten ähnlichen physikalischen Stoffeigenschaften von

n-Heptan und iso-Oktan zurückzuführen, die in Tabelle 5.1 aufgeführt sind.

Die ähnlichen physikalischen Stoffeigenschaften sorgen dafür, dass sich das Verdunstungs-

verhalten des Tropfens bei Variation des Mischungsverhältnisses nicht allzu sehr verändert.

Dieser Umstand wird auch durch die Identität der zeitlichen Entwicklung der jeweiligen

Tropfendurchmesser in der transienten Phase vor dem Einsatz der Zündung dokumentiert.

Der signifikante Einfluss des Mischungsverhältnisses auf die Zündverzugszeit wird hinge-

gen in Abbildung 5.8 deutlich durch die Verschiebung des Knicks in den Kurven sichtbar.

9Auch in diesem Abschnitt wird das Mischungsverhältnis stets in Volumenanteilen angegeben.
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Physikalische Stoffeigenschaften

Tboil Tcrit pkrit pvap(300 K) hvap(300 K)

n-Heptan 371.6 K 540.3 K 27.4 bar 0.0666 bar 365.1 J/g

iso-Oktan 372.4 K 544 K 25.7 bar 0.0720 bar 307.2 J/g

clp(300 K) ρl(300 K) λg(300 K)

n-Heptan 2.27 kJ/(kg·K) 676.7 kg/m3 13.4 mW/(m·K)

iso-Oktan 2.15 kJ/(kg·K) 687.0 kg/m3 13.6 mW/(m·K)

Tabelle 5.1: Vergleich der physikalischen Stoffeigenschaften von n-Heptan und iso-Oktan
(nach [101])

Aus diesem Grund wird nun die Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Mischungsver-

hältnis untersucht. Abbildung 5.9 zeigt ein Arrheniusdiagramm der Zündverzugszeiten für

verschiedene Mischungsverhältnisse bzw. Oktanzahlen der Tropfen.
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Abbildung 5.9: Arrheniusdiagramm der Zündverzugszeiten von n-Heptan/iso-Oktantropfen (p =
8 bar, rD(0) = 200µm, TD(0) = 384 K)

Der typische exponentielle Anstieg der Zündverzugszeit mit sinkender Gastemperatur ist

erkennbar. Oberhalb 1000 K lassen sich keine signifikanten Unterschiede in den Zündver-

zugszeiten hinsichtlich der Oktanzahl feststellen. Unterhalb 1000 K ändert sich die Steigung

der jeweiligen Kurven, und es tritt eine deutliche Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der

Oktanzahl auf. Dieses Resultat der signifikanten Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der

Oktanzahl erhält man auch für eine homogene, stöchiometrische Gasmischung bestehend

aus n-Heptan, iso-Oktan und Luft unterhalb 1000 K. Der Einfluss der Oktanzahl auf die

Zündverzugszeit ist auch für homogene, stöchiometrische Gasmischungen für Temperaturen

oberhalb 1000 K deutlich geringer als unterhalb 1000 K [5,34]. Dies führt folglich zu einem
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ebenfalls geringen Einfluss der Oktanzahl im Fall eines zündenden Einzeltropfens. Zudem

gelten oberhalb 1000 K die physikalischen Transportprozesse als geschwindigkeitsbestim-

mend für den Zündprozess (siehe Kapitel 4, [122]), woraus aufgrund der ähnlichen physika-

lischen Eigenschaften von n-Heptan und iso-Oktan eine Insensitivität der Zündverzugszeit

hinsichtlich der Oktanzahl folgt. Die Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Mischungsver-

hältnis unterhalb 1000 K führt zu dem Umstand, dass bei sinkender Gastemperatur lediglich

Tropfen mit immer geringer werdender Oktanzahl noch zünden, wohingegen in einem immer

größer werdenden Oktanzahlbereich die Zündung komplett ausbleibt. Das gleiche Phäno-

men lässt sich für Alkohol/Wassertropfen beobachten, wie Abschnitt 5.1 zeigt. Es ist zu

beachten, dass der Bereich von 800 K bis 1000 K sowohl für motorische Anwendungen als

auch für Gasturbinen von Bedeutung ist. Eine generelle Aussage über die Abhängigkeit

der Zündverzugszeit vom Mischungsverhältnis, die für den gesamten, technisch relevanten

Temperaturbereich Gültigkeit hat, scheint nicht möglich zu sein.

Wie bereits in Abschnitt 5.1 erwähnt besteht ein großer Vorteil der detaillierten Simulation

in der Möglichkeit, Vorgänge im Tropfen orts- und zeitaufgelöst zu untersuchen. Aufgrund

ihrer maßgeblichen Bedeutung hinsichtlich des Verdunstungsverhaltens eines Tropfens wird

zunächst die Oberflächentemperatur betrachtet, deren zeitlicher Verlauf für eine Gastem-

peratur und verschiedene Oktanzahlen in Abbildung 5.10 gezeigt ist.
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Abbildung 5.10: Zeitliche Evolution der Oberflächentemperatur eines n-Heptan/iso-Oktantrop-
fens für verschiedene Oktanzahlen (p = 8 bar, rD(0) = 200µm, Tg = 909 K, TD(0) = 384 K)

Auch hier zeigen sich aufgrund der ähnlichen physikalischen Eigenschaften der beiden Spe-

zies nur minimale Unterschiede im Temperaturverlauf an der Oberfläche. Lediglich die Ver-

schiebung des Zündzeitpunkts durch die Veränderung der Oktanzahlen führt zu signifikan-

ten Unterschieden. Die Ähnlichkeit der physikalischen Eigenschaften zeichnet sich auch in

Abbildung 5.11 ab, in der der zeitliche Verlauf des Massenbruchs w sowie des Anteils ε am

verdunstenden Gesamtmassenstrom des n-Heptans für zwei verschiedene Gastemperaturen
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dargestellt ist.
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Abbildung 5.11: Zeitliche Evolution des Massenbruchs w sowie des Anteils ε von n-Heptan am
verdunstenden Gesamtmassenstrom eines n-Heptan/iso-Oktantropfens (Oktanzahl 50, p = 8 bar,
rD(0) = 200µm, TD(0) = 384 K)

Analog zu den Resultaten der Alkohol/Wassertropfen in Abschnitt 5.1 liegt der Anteil am

verdunstenden Massenstrom für die flüchtigere Spezies n-Heptan über dem entsprechenden

Massenbruch dieser Spezies. Dieser Umstand führt zu einer Verringerung des Massenbruchs

an der Oberfläche und somit zu einer Verringerung des Anteils am Gesamtmassenstrom mit

der Zeit. Wie die Skalierung der y-Achse zeigt, spielt sich diese Veränderung des Massen-

bruchs aufgrund der ähnlichen Eigenschaften von n-Heptan und iso-Oktan im Vergleich zu

Methanol/Wassertropfen auf einem weitaus kleineren Maßstab ab.

Auch wenn zwei Gemische bestehend aus verschiedenen Brennstoffen dieselbe Oktanzahl be-

sitzen, können deren physikalische Eigenschaften sich deutlich voneinander unterscheiden.

Dieser Fall tritt dann auf, wenn die Komponenten der Gemische in ihren physikalischen

Stoffeigenschaften stark differieren. Da n-Heptan und iso-Oktan eine starke Ähnlichkeit

hinsichtlich der Stoffeigenschaften aufweisen und da zudem ein zweites Gemisch mit der-

selben Oktanzahl und unterschiedlichen Stoffeigenschaften als Vergleichsmöglichkeit fehlt10,

wird hier der Einfluss verschiedener Stoffeigenschaften auf den Zünd- und Verbrennungspro-

zess durch Variation derselben analysiert. Dies erlaubt, durch Extrapolation (qualitative)

Aussagen über das Verhalten von anderen Gemischen mit derselben Oktanzahl, aber un-

terschiedlichen Stoffeigenschaften zu treffen. Zunächst wird der Einfluss von Dampfdruck

10Die Simulation der Zündung und Verbrennung eines Tropfens bestehend aus einem Gemisch aus mehre-
ren (> 2) Komponenten und mit einer definierten Oktanzahl ist nicht möglich, da ein geeigneter Reaktions-
mechanismus nicht erhältlich ist. Es sind lediglich Reaktionsmechanismen mit ausreichendem Detailgrad
bekannt, die durch ihre hohe Anzahl der chemischen Spezies und Reaktionen für das zu untersuchende
System einen nicht zu bewältigenden Rechenaufwand erfordern.
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und Verdampfungsenthalpie mittels einer Sensitivitätsanalyse charakterisiert. Anschließend

werden die Ergebnisse von Simulationen mit einem detaillierten Transportmodell in der

flüssigen Phase Ergebnissen von Simulationen mit nahezu unendlich schnellen Transport-

prozessen bzw. nahezu unendlich langsamen Transportprozessen gegenübergestellt. Diese

Gegenüberstellung gibt Aufschluss über den Einfluss der Transportprozesse im Innern des

Tropfens.

Die Sensitivitätsanalyse wird durch eine“brute force“-Methode durchgeführt. Dies bedeutet,

dass ausgehend von einer Konfiguration mit bestimmten Umgebungsbedingungen (Oktan-

zahl 80, p = 8 bar, rD(0) = 200µm, Tg = 1000 K, TD(0) = 384 K) zunächst die Verdamp-

fungsenthalpie durch Multiplikation mit dem Faktor 1.5 und anschließend der Dampfdruck

der einzelnen Spezies mit dem Faktor 1.2 variiert wird. Als Ergebnis der Analyse wird

die Sensitivität der Zündverzugszeit bezüglich der jeweiligen Ausgangsgröße bestimmt. Bei

Variation der Verdampfungsenthalpie von n-Heptan lässt sich dabei keine signifikante Än-

derung (≤ 0.2 %) der Zündverzugszeit feststellen, selbst wenn die Verdampfungsenthalpie

um den Faktor 1.5 variiert worden ist. Im Gegensatz dazu ergibt die Variation der Verdamp-

fungsenthalpie des iso-Oktans durchaus eine messbare (relative) Sensitivität der Zündver-

zugszeit tign bezüglich der Verdampfungsenthalpie hvap,C8H18.

∂(ln tign)

∂(lnhvap,C8H18)
=
hvap,C8H18

tign
· ∂tign
∂hvap,C8H18

≈ hvap,C8H18

tign
· ∆tign

∆hvap,C8H18

= 0.031 (5.1)

Die sehr viel höhere Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Verdampfungsenthalpie des

iso-Oktans im Gegensatz zum n-Heptan kann durch den Umstand erklärt werden, dass

die gesamte Verdampfungsenthalpie des Tropfens aufgrund des höheren Mischungsanteils

von 80 % und des daraus resultierenden bedeutend höheren Anteils am verdunstenden Ge-

samtmassenstrom hauptsächlich durch das iso-Oktan bestimmt wird. Dadurch wird die

Energiebilanz an der Tropfenoberfläche maßgeblich durch die Verdampfungsenthalpie des

iso-Oktans beeinflusst. Bei einer Inversion des Mischungsverhältnisses würde sich somit das

umgekehrte Bild hinsichtlich der beiden beteiligten Spezies ergeben.

Die Sensitivitätsanalyse des Einflusses der Dampfdrücke zeigt eine stärkere Sensitivität der

Zündverzugszeit hinsichtlich der Dampfdrücke verglichen mit den Verdampfungsenthalpien.

Für die Sensitivitäten bezüglich der Dampfdrücke der beiden Komponenten des Tropfens

pvap,C7H16 und pvap,C8H18 erhält man

∂(ln tign)

∂(ln pvap,C7H16)
≈ pvap,C7H16

tign
· ∆tign

∆pvap,C7H16

= −0.091 (5.2)

∂(ln tign)

∂(ln pvap,C8H18)
≈ pvap,C8H18

tign
· ∆tign

∆pvap,C8H18

= −0.032 . (5.3)

Beide Sensitivitäten haben ein negatives Vorzeichen. Dies bedeutet eine Verringerung der

Zündverzugszeit bei einer Erhöhung der Dampfdrücke und entspricht somit dem zu erwar-

tenden Verhalten. Die um den Faktor 3 höhere Sensitivität des n-Heptans gegenüber dem
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iso-Oktan ist hingegen bemerkenswert, da der Anteil des n-Heptans an der Mischung doch

wesentlich geringer ist. Es liegt somit der Schluss nahe, dass die Auslösung der Zündung

vorwiegend durch die zündwilligere Komponente n-Heptan bestimmt wird, obwohl sie nur

einen geringeren Teil der Tropfenmasse ausmacht. Nichtsdestotrotz ergibt sich ebenfalls ein

signifikanter Einfluss des Dampfdrucks der zündunwilligeren Komponente iso-Oktan auf

die Zündverzugszeit. Im Gegensatz zur Zündverzugszeit wird der Verdunstungsprozess des

Tropfens nur unwesentlich durch die veränderten Dampfdrücke beeinflusst. Die Resultate

der Simulationen mit modifizierten Dampfdrücken weisen keine signifikante Veränderung

der Brennkonstante auf.

Im folgenden wird der Einfluss der Transportprozesse und der zugehörigen Stoffeigenschaf-

ten auf den Zünd- und Verbrennungsprozess eines n-Heptan/iso-Oktantropfens untersucht.

Dazu werden die Resultate von Simulationen unter Berücksichtigung des in Kapitel 2 be-

schriebenen detaillierten Transportmodells mit Resultaten unter der Annahme nahezu un-

endlich schneller Transportprozesse (verdunstungslimitiert, “distillation limited“) und nahe-

zu unendlich langsamer Transportprozesse (diffusionslimitiert, “diffusion limited“) mitein-

ander verglichen. Der verdunstungslimitierte und der diffusionslimitierte Fall werden durch

die Multiplikation der Transporteigenschaften in der flüssigen Phase, i. e. Wärmeleitfähig-

keit und Diffusionskoeffizienten, mit dem Faktor 103 bzw. 10−3 modelliert. Diese beiden

Grenzfälle stellen in der Literatur häufig verwendete Näherungen, die z. B. die Bezeichnun-

gen “Thin skin model“ und “Uniform state model“ tragen [36], dar [36,60]. In den folgenden

Abbildungen 5.12 bis 5.15 repräsentieren die durchgezogenen Linien (——) die Resultate

unter Verwendung des detaillierten Transportmodells, wohingegen die gestrichelten Linien

(- - -) den verdunstungslimitierten Grenzfall und die punktierten Linien (· · · ) den diffusi-

onslimitierten Grenzfall darstellen. Abbildung 5.12 zeigt die Profile des Molenbruchs von

n-Heptan im Innern des Tropfens nach 0.1 s.

Im verdunstungslimitierten Grenzfall lässt sich eine Gleichverteilung des n-Heptans im In-

nern des Tropfens aufgrund des beschleunigten Stofftransports erkennen. Somit wird der

Mischungsanteil des n-Heptans an der Tropfenoberfläche durch dieses Modell überschätzt.

Das Profil des detaillierten Transportmodells weist den typischen Verlauf der Verteilung der

flüchtigeren Komponente auf [114]. Im Zentrum des Tropfens herrscht die anfängliche Ge-

mischzusammensetzung, wohingegen an der Oberfläche der Anteil des n-Heptans aufgrund

des höheren Dampfdrucks bereits abgenommen hat. Im diffusionslimitierten Grenzfall wird

dieses Phänomen künstlich verstärkt, da ein Ausgleich aufgrund diffusiver Prozesse aus-

bleibt.

Abbildung 5.12 offenbart ebenfalls erkennbare Unterschiede zwischen den jeweiligen Trop-

fenradien, die auf die Unterschiede im zeitlichen Verlauf der Temperaturen an der Trop-

fenoberfläche und im Zentrum des Tropfens, die in Abbildung 5.13 dargestellt sind, zu-

rückgeführt werden können. Wie man an dem typischen Sprung im Temperaturverlauf der

Oberflächentemperatur erkennen kann, beträgt die Zündverzugszeit in allen drei Fällen un-
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Abbildung 5.12: Profile des Molenbruchs von n-Heptan im Innern des Tropfens (t = 0.1 s,
Tg = 1000 K, p = 8 bar, rD(0) = 200µm)

gefähr 0.05 s. Im Fall des detaillierten Transportmodells zeigt die Temperatur im Zentrum

den typischen im Vergleich zur Oberflächentemperatur verzögerten Anstieg [60, 138]. Auf-

grund der extrem langsamen Transportprozesse im diffusionslimitierten Grenzfall bleibt die

Temperatur im Zentrum nahezu konstant. Die fehlende Wärmeableitung an der Oberflä-

che führt zudem zu einer Überschätzung der Oberflächentemperatur in diesem Fall. Dies

hat eine Überschätzung der Verdunstungsrate zur Folge, die zu einer schnelleren Regres-

sion des Radius führt, wie man in Abbildung 5.12 erkennen kann. Durch die überschätzte

Wärmeleitung im Tropfeninnern wird im verdunstungslimitierten Fall zunächst die Ober-

flächentemperatur unterschätzt, was zu einer Unterschätzung der Verdunstungsrate führt.

Jedoch erreicht der Tropfen schneller seine Kühlgrenztemperatur, woraus nach ca. 0.08 s

eine Überschätzung der Oberflächentemperatur folgt. Die anfängliche Unterschätzung der

Oberflächentemperatur hat eine Überschätzung des Tropfenradius nach 0.1 s zur Folge (sie-

he Abbildung 5.12). Die Temperatur im Zentrum hingegen folgt in diesem Fall nahezu

instantan der Oberflächentemperatur und liegt somit beträchtlich über der Temperatur im

Zentrum des detaillierten Modells. Die erhaltenen Resultate entsprechen qualitativ den Vor-

hersagen von Faeth [36] und Law [60] sowie den Ergebnissen von Makino und Law [71] für

Dodekan/Hexadekan-Tropfen.

Abbildung 5.14 zeigt den zeitlichen Verlauf des Massenbruchs des n-Heptans in der flüssi-

gen Phase an der Oberfläche sowie dessen Anteil am verdunstenden Gesamtmassenstrom. In

allen Fällen wird aufgrund der höheren Flüchtigkeit des n-Heptans eine Abnahme des Mas-

senbruchs mit der Zeit beobachtet. Die höhere Flüchtigkeit des n-Heptans äußert sich hier

durch die Tatsache, dass der Anteil des n-Heptans am Gesamtmassenstrom größer ist als der

zugehörige Wert des Massenbruchs. Dieses Verhalten ließ sich bereits bei den Alkohol/Was-
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Abbildung 5.13: Zeitliche Evolution der Temperatur an der Oberfläche (oben) und im Mittel-
punkt (unten) des Tropfens (Tg = 1000 K, p = 8 bar, rD(0) = 200µm)

sertropfen feststellen. Unter detaillierter Berücksichtigung der Transportprozesse nimmt der

Massenbruch des n-Heptans monoton mit der Zeit ab. Im verdunstungslimitierten Grenz-

fall bleibt der Massenbruch des n-Heptans zu Beginn nahezu konstant, da aufgrund der

beschleunigten Diffusion genügend n-Heptan aus dem Tropfeninnern nachgeliefert wird, um

den Rückgang des n-Heptans an der Oberfläche aufgrund der Verdunstung zu kompensie-

ren. Da somit aufgrund der Überschätzung des n-Heptan-Stroms mehr n-Heptan verbraucht

wird, fällt der Massenbruch am Ende der Lebensdauer des Tropfens rapide ab, da sich der

Gesamtanteil des n-Heptans des Tropfens verringert hat. Im diffusionslimitierten Grenzfall

ergibt sich das umgekehrte Bild. Aufgrund der fehlenden Kompensation (durch Diffusion)

des Verlusts des n-Heptans durch Verdunstung, sinkt der Massenbruch des n-Heptans zu-

nächst stärker ab, bis sich ab ca. 0.06 s ein zeitlich konstanter Wert einstellt, der durch das

Mischungsverhältnis und das Dampfdruckverhältnis der Komponenten bestimmt ist. Die

hier erhaltenen Resultate stehen qualitativ im Einklang mit den Ergebnissen von Megaridis

und Sirignano für Tropfen bestehend aus n-Oktan bzw. n-Dekan und Benzol [76].

In Abbildung 5.15 sind die zeitlichen Entwicklungen des Tropfendurchmessers der drei un-

tersuchten Fälle gegenübergestellt. Der Zeitpunkt der Zündung kann durch den deutlichen

Knick in den jeweiligen Kurven erkannt werden. Auch wenn die Zündverzugszeit für alle

drei Fälle um die 0.05 s beträgt, lässt sich eine generelle Verkürzung der Zündverzugszeit
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Abbildung 5.14: Zeitliche Evolution des Massenbruchs der flüssigen Phase w an der Oberfläche
(oben) sowie des Anteils ε (unten) von n-Heptan am verdunstenden Gesamtmassenstrom (Tg =
1000 K, p = 8 bar, rD(0) = 200µm)

vom verdunstungslimitierten über den Fall des detaillierten Transports hin zum diffusi-

onslimitierten Grenzfall klar erkennen. Die Ursache dafür liegt hauptsächlich in dem im

diffusionslimitierten Grenzfall erhöhten Verdunstungsmassenstrom, der an der stärkeren

Abnahme des Durchmessers vor der Zündung erkannt werden kann. Dieser erhöhte Ver-

dunstungsstrom sorgt für eine schnellere Bildung einer zündfähigen Mischung in der Gas-

phase. Die Überschätzung der Zündverzugszeit im verdunstungslimitierten Grenzfall steht

dabei in Einklang mit den Resultaten von Aggarwal [3]. Des weiteren offenbart Abbil-

dung 5.15 erhebliche Unterschiede in den Brennkonstanten der drei untersuchten Fälle. Es

wurden Variationen in den Brennkonstanten von ca. 15 % ermittelt. Unter Berücksichti-

gung detaillierter Transportprozesse erhält man eine Brennkonstante von K = 1.08 mm2/s.

Im verdunstungslimitierten Fall wird die Brennkonstante überschätzt, und es ergibt sich

K = 1.18 mm2/s. Die Annahme des diffusionslimitierten Grenzfalls führt zu einer Brenn-

konstante von K = 1.02 mm2/s, die unterhalb des Wertes des detaillierten Falls liegt. Die

Tropfenlebensdauer der drei untersuchten Fälle sind nahezu identisch. Dieses Resultat für

Multikomponenten-Tropfen stimmt mit den Ergebnissen für Tropfen aus reinem Oktan von

Law überein [60]. Dennoch können diese Unterschiede in der Brennkonstante, z. B. im Fall

der Modellierung des Abbrands eines Tropfens bestehend aus mehreren Komponenten mit
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Abbildung 5.15: Zeitliche Evolution des Tropfendurchmessers (Tg = 1000 K, p = 8 bar, rD(0) =
200µm)

sehr unterschiedlichen Stoffeigenschaften, zu merklichen Unterschieden in der Lebensdauer

der Tropfen führen.

Abschließend kann festgestellt werden, dass sich der Zündungs- und Verbrennungsprozess

eines Tropfens bestehend aus einem Gemisch aus Brennstoffen durchaus sensitiv bezüglich

diverser physikalischer Stoffeigenschaften zeigt. So können (bei gleichbleibender Oktanzahl)

Änderungen der Verdunstungseigenschaften, wie Dampfdruck oder Verdampfungsenthalpie,

die durch entsprechende Kombination von Komponenten erreicht werden können, eine Ver-

änderung der Zündverzugszeit zur Folge haben. Der Vergleich der Resultate von Simula-

tionen mit einem detaillierten Transportmodell mit den Resultaten des verdunstungslimi-

tierten und des diffusionslimitierten Grenzfalls zeigt, dass sich signifikante Unterschiede in

den Zielgrößen ergeben können. Die Quantität dieser Unterschiede hängt jedoch mit Sicher-

heit von den vorhandenen Umgebungsbedingungen ab. Des weiteren ist die Relevanz der

Unterschiede in den Zielgrößen vor dem Hintergrund der erforderlichen bzw. erwünschten

Genauigkeit zu beurteilen.

Der Übergang in der Simulation der Verbrennung von Einkomponenten-Tropfen zu Mul-

tikomponenten-Tropfen stellt den ersten Schritt zur Modellierung der Zündung und Ver-

brennung von Kraftstofftropfen mit einer definierten Oktanzahl dar. Die hier erhaltenen

Resultate zeigen, dass es der Einbeziehung weiterer Komponenten bzw. der Weiterentwick-

lung der Modelle bedarf, um sowohl die chemischen als auch physikalischen Eigenschaften

von komplexen realen Kraftstoffen darzustellen.



Kapitel 6

Modellierung der Zündung und

Verbrennung von Tropfen in einer

äußeren Gasströmung

In allen technischen Systemen, in denen die Zündung oder Verbrennung eines Kraftstoff-

sprays auftritt, sind die Kraftstofftropfen einer äußeren Gasströmung ausgesetzt. Dieser

Umstand entspricht einer Relativbewegung von Tropfen und umgebender Gasphase. Wie

bereits in Kapitel 1 erwähnt ist trotz dieser Tatsache der Einfluss der Geschwindigkeit

und Beschleunigung einer Gasströmung auf die Zündung und Verbrennung eines Kraftstoff-

tropfens nicht ausreichend untersucht worden. Aus diesem Grund soll in dieser Arbeit die

Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Relativgeschwindigkeit und -beschleunigung un-

tersucht werden. Des weiteren wird sowohl die Lage als auch die Gemischzusammensetzung

am Zündort analysiert. Als Brennstoffe werden Methanol sowie n-Heptan verwendet, die

als alternativer Brennstoff [40, 88] bzw. als Modellbrennstoff für reale Kraftstoffe von Be-

deutung sind. Zudem erfordert die jeweilige chemische Kinetik der beiden Brennstoffe einen

bewältigbaren Rechenaufwand bei Verwendung von detaillierten Reaktionsmechanismen.

6.1 Validierung des Simulationstools

Das entwickelte Simulationstool Flame2D ermöglicht durch die Wahl geeigneter Rand-

bedingungen auch die Simulation von Szenarien mit sphärischer Symmetrie. Somit ist ein

Vergleich der Ergebnisse mit den Resultaten des zur Simulation eindimensionaler Verbren-

nungsprozesse geeigneten Tools Insfla möglich. Die Gültigkeit der Ergebnisse, die mit

Insfla erzielt werden, wurde bereits in Kapitel 4 gezeigt.

In Abbildung 6.1 sind die Resultate der Simulationen der Zündung und Verbrennung eines

Methanoltropfens in einer Gasatmosphäre bestehend aus Luft bei einem Umgebungsdruck

von p = 8 bar und einer Umgebungstemperatur von Tg = 1400 K gegenübergestellt. Die

105
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Abbildung 6.1: Radiale Profile der Temperatur (links) und des Massenbruchs von Methanol zu
zwei verschiedenen Zeitpunkten (t1 = 6.0 ms, t2 = 8.7 ms, Tg = 1400 K, p = 8 bar)

Simulation dieses Verbrennungsprozesses wurde sowohl mit Flame2D als auch mit Insfla

durchgeführt. Auf der linken Seite sind die radialen Temperaturprofile zu einem Zeitpunkt

vor der Zündung (6.0 ms) sowie zu einem Zeitpunkt nach der Zündung (8.7 ms), nach-

dem sich eine Flamme um den Tropfen gebildet hat, dargestellt. Auf der rechten Seite

sind die Profile des Massenbruchs von Methanol zu den jeweiligen Zeitpunkten abgebildet.

Der Verlauf der Profile stimmt gut überein. Nichtsdestotrotz ist ein Unterschied von ca.

80K in der Flammentemperatur zu erkennen. Darüber hinaus wurde die erhaltene Zünd-

verzugszeit der beiden Simulationen miteinander verglichen. Flame2D liefert dabei eine

Zündverzugszeit, die ca. 5 % über der Zündverzugszeit von Insfla liegt. Die Unterschiede

in den Ergebnissen werden auf die Unterschiede in den numerischen Methoden der beiden

Simulationstools zurückgeführt. Die höhere numerische Diffusion im Fall von Flame2D hat

ihren Ursprung in der Berechnung der konvektiven Flüsse, die durch ein Verfahren erster

Ordnung realisiert wird. Dieses unerwünschte Auftreten von numerischer Diffusion wird im

Fall von Insfla durch die Transformation der eindimensionalen Erhaltungsgleichungen in

Lagrange-Koordinaten vermieden, da bei der Transformation in diese Koordinaten die kon-

vektiven Terme wegfallen (siehe Kapitel 3, [66,69,122]). Für räumlich zweidimensionale Sy-

steme birgt eine solche Transformation erhebliche Schwierigkeiten, da eine Verwindung des

Rechengitters auftreten kann, die eine Regularisierung des Gitters notwendig macht [102].

Eine Verdopplung der Gitterpunktanzahl in radialer Richtung von Flame2D reduziert auf-

grund des geringeren Gittperpunktabstands die numerische Diffusion. Dadurch erhöht sich

die Flammentemperatur um 50 K und liegt somit lediglich 30 K unterhalb der Flammentem-

peratur von Insfla. In Abbildung 6.2 sind die radialen Temperaturprofile der Simulationen

mit Insfla, Flame2D und Flame2D mit doppelter Gitterpunktanzahl (2xGRID) darge-

stellt.
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Abbildung 6.2: Radiale Profile der Temperatur der Simulationen mit Insfla, Flame2D und
Flame2D mit doppelter Gitterpunktanzahl (2xGRID) (t = 8.7 ms, Tg = 1400 K, p = 8 bar)

Die folgenden Resultate wurden jedoch durch Simulationen erhalten, bei denen die ur-

sprüngliche Anzahl an Gitterpunkten verwendet wurde, um einen bewältigbaren Rechen-

aufwand bzw. Simulationsdauer zu gewährleisten.

6.2 Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit auf den

Zündprozess

Aufgrund der großen Relevanz der Relativbewegung von Tropfen und umgebender Gas-

atmosphäre hinsichtlich technischer Systeme, wird hier der Einfluss einer solchen Relativ-

geschwindigkeit auf den Zündprozess untersucht. Das modellierte System besteht dabei aus

einem Tropfen, der von dem umgebenden Gas umströmt wird. Die Reynoldszahl

Re =
vg · dD
νg

(6.1)

der untersuchten Konfigurationen ist dabei stets kleiner als 100, so dass von einer lamina-

ren Strömung, die Rotationssymmetrie aufweist, ausgegangen werden kann [13, 41, 89]. vg
bezeichnet hier die Strömungsgeschwindigkeit des Gases, dD den Durchmesser des Trop-

fens und νg die kinematische Viskosität des Gases. Das modellierte System kann somit als

analog zu einem Tropfen, der mit der entsprechenden Geschwindigkeit durch eine ruhende

Gasatmosphäre fliegt, angesehen werden. In diesem Modell wird die Verzögerung des Trop-

fens aufgrund von Reibungskräften nicht berücksichtigt. Die Reibungsterme in den Navier-

Stokes Gleichungen sind jedoch sehr wohl berücksichtigt. Lediglich die Geschwindigkeit der

äußeren Strömung bleibt zeitlich konstant. Über den Einfluss der Verzögerung aufgrund

von Reibungskräften auf den Zündprozess können, bei Kenntnis der Größenordnung der
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Verzögerung, mittels Simulationen unter Berücksichtigung einer äußeren Verzögerung bzw.

Beschleunigung zuverlässige Aussagen getroffen werden. Eine solche Vorgehensweise wird

im Abschnitt 6.3 verfolgt.

Abbildung 6.3 zeigt die Abhängigkeit der Zündverzugszeit eines Methanoltropfens von

der Reynoldszahl der Strömung für drei verschiedene Gastemperaturen. Die untersuchten

Reynoldszahlen entsprechen Strömungsgeschwindigkeiten im Bereich von 0.01 bis 10 m/s.
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Abbildung 6.3: Abhängigkeit der Zündverzugszeit eines Methanoltropfens von der Reynoldszahl
der äußeren Gasströmung (p = 7 bar, rD(0) = 200µm)

Eine deutliche Verringerung der Zündverzugszeit mit steigender Strömungsgeschwindigkeit

ist zu erkennen. Eine Verzehnfachung der Strömungsgeschwindigkeit bewirkt dabei eine

quantitativ vergleichbare Verkürzung der Zündverzugszeit wie eine Erhöhung der Gastem-

peratur um 100 K. Des weiteren offenbart der Verlauf der Zündverzugszeiten für die drei

unterschiedlichen Gastemperaturen große Ähnlichkeit. Deshalb wurde versucht, den Verlauf

der Daten mittels eines einfachen funktionalen Zusammenhangs wiederzugeben. Aufgrund

der logarithmischen Skalierung und des Verlaufs der Daten wurde der folgende funktionale

Zusammenhang gewählt.

tign(Re) = tign(Re = 0) · (1 + a · Re)b (6.2)

tign(Re) stellt die Zündverzugszeit in Abhängigkeit der Reynoldszahl dar. tign(Re=0) gibt

die Zündverzugszeit des Tropfens in ruhender Gasatmosphäre an. a und b sind die zur

Anpassung der Fitfunktion an die Daten freien Parameter. Wie man in Abbildung 6.3

erkennen kann, geben die Fitfunktionen gut den Verlauf der Daten wieder. Es ist dabei

zu beachten, dass die Zündverzugszeiten für die höchsten dargestellten Reynoldszahlen mit

einer größeren Unsicherheit behaftet sind, da in diesen Fällen die Zündung am Rand des

Simulationsgebiets stattfindet. Für höhere Reynoldszahlen wurde keine Zündung innerhalb
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Tg a b

1300 K 0.17 -0.49

1400 K 0.25 -0.41

1500 K 0.29 -0.49

Tabelle 6.1: Die Fitparameter a, b für die drei untersuchten Gastemperaturen

des Simulationgebiets, das 20 Tropfendurchmesser betrug, beobachtet. Die erhaltenen Werte

für die freien Parameter a und b, die in Tabelle 6.1 aufgeführt sind, unterscheiden sich in

den drei untersuchten Fällen nur geringfügig.

Besonders die Werte für b weisen starke Ähnlichkeit auf. Aufgrund der Tatsache, dass bei

der Anpassung der Fitfunktion an die Daten nur zwei freie Parameter und die Zündverzugs-

zeiten in ruhender Gasatmosphäre verwendet wurden, scheint ein genereller Trend in den

beobachteten Zündverzugszeiten zu existieren. Der erhaltene funktionale Zusammenhang

weist zudem eine gewisse Ähnlichkeit mit der Korrelation von Ranz und Marshall auf, die

den Einfluss einer äußeren Gasströmung auf das Verdunstungs- bzw. Abbrandverhalten von

Tropfen beschreibt [61,100,113].

Nu, Sh ∝ (1 + c · Re0.5) (6.3)

K ∝ (1 + c · Re0.5) (6.4)

Das Verdunstungsverhalten wird dabei durch die Nusseltzahl Nu und die Sherwoodzahl

Sh, das Abbrandverhalten durch die Brennkonstante K beschrieben. c repräsentiert eine

von der Prandtl- bzw. Schmidtzahl abhängige Konstante, die für die untersuchten Fälle als

konstant angenommen werden kann. Unter der Annahme, dass es sich bei den physikali-

schen Transportprozessen um die für die Zündung geschwindigkeitsbestimmenden Prozesse

handelt (siehe Kapitel 4, [121, 122]), wäre die Zündverzugszeit des Tropfens tign ungefähr

proportional zur typischen Zeitskala des physikalischen Transports τtrans und somit propor-

tional zu dem Inversen der Nusseltzahl Nu bzw. der Sherwoodzahl Sh. Die Ähnlichkeit der

Exponenten b in Tabelle 6.1 zu -0.5 erscheint somit nicht zufällig. Des weiteren deutet der

zunehmende Vorfaktor a mit steigender Temperatur auf den zunehmend geschwindigkeits-

bestimmenden Einfluss der Transportprozesse auf den Zündverzug hin. Diese Folgerung

erscheint zudem plausibel, da sich die chemische Zeitskala exponentiell mit steigender Tem-

peratur verringert und somit keinen zeitlimitierenden Faktor mehr darstellt.

Unter der Annahme, dass sich die Zündverzugszeit eines Einzeltropfens aus einem Anteil

τtrans, der durch den Zündverzug aufgrund physikalischer Transportprozesse, wie Verdun-

stung des Brennstoffs und Transportprozesse in der Gasphase, verursacht wird, und einem

Anteil der chemischen Kinetik τchem zusammensetzt, lässt sich die Zündverzugszeit als Sum-

me dieser beiden Anteile ausdrücken.
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tign = τchem + τtrans (6.5)

Weist nun die physikalische Zeitskala die oben erwähnte Abhängigkeit von der Reynolds-

zahl auf, kann die Abhängigkeit der Zündverzugszeit des Tropfens von der Reynoldszahl

beschrieben werden durch

tign(Re) = τchem + τtrans(0) · (1 + c · Re0.5)−1 . (6.6)

Der Zusatz (0) bezeichnet dabei die entsprechenden Größen im Fall des ruhenden Trop-

fens. Wird die Zündverzugszeit für den Fall der äußeren Gasströmung tign(Re) mittels der

Zündverzugszeit des ruhenden Tropfens tign(0) normiert, ergibt sich unter Verwendung der

Damköhlerzahl Da = τtrans/τchem für das Verhältnis der Zündverzugszeiten

tign(0)

tign(Re)
=

τchem + τtrans(0)

τchem + τtrans(0) · (1 + c · Re0.5)−1
=

1 + Da(0)

1 + Da(0) · (1 + c · Re0.5)−1
. (6.7)

In Abbildung 6.4 ist der Verlauf der inversen normierten Zündverzugszeit in Abhängigkeit

von der Reynoldszahl für drei verschiedene Damköhlerzahlen dargestellt. Die Damköhler-

zahlen wurden zwischen 1 und 100 gewählt, da dieser Bereich als realistisch für die Grö-

ßenordnung der Damköhlerzahl für die untersuchten Fälle erscheint. Die Größenordnung

der Damköhlerzahl kann dabei aus dem Vergleich der Zündverzugszeiten eines Einzeltrop-

fens mit der Zündverzugszeit eines homogenen Brennstoff/Luft-Gemisches, analog zu den

in Abschnitt 4.2 aufgeführten Resultaten, gewonnen werden. Für die Konstante c wird, der

Ranz-Marshall-Korrelation folgend, ein Wert von 0.3 gewählt.
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Abbildung 6.4: Abhängigkeit der inversen normierten Zündverzugszeit von der Reynoldszahl für
verschiedene Damköhlerzahlen
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Abbildung 6.5: Abhängigkeit der inversen normierten Zündverzugszeit eines Methanoltropfens
von der Reynoldszahl (p = 7 bar, rD(0) = 200µm)

Wird für die ermittelten Zündverzugszeiten eines Methanoltropfens die gleiche Auftragung

gewählt, erhält man einen qualitativ ähnlichen Verlauf, wie Abbildung 6.5 zeigt.

Neben der qualitativen Übereinstimmung der Abhängigkeit von der Reynoldszahl ist der

Einfluss der Damköhlerzahl deutlich zu erkennen. Der stärkere Anstieg der inversen Zünd-

verzugszeit mit zunehmender Reynoldszahl für größere Damköhlerzahlen, den Abbildung

6.4 aufzeigt, ist ebenfalls in Abbildung 6.5 zu erkennen, da die Damköhlerzahl mit zuneh-

mender Gastemperatur zunimmt, wie in Abschnitt 4.2 und 4.4 verdeutlicht wurde.
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Abbildung 6.6: Abhängigkeit der inversen normierten Zündverzugszeit eines Heptantropfens von
der Reynoldszahl (p = 7 bar)

Abbildung 6.6 zeigt die inversen Zündverzugszeiten eines Heptantropfens in Abhängigkeit

für drei verschiedene Gastemperaturen. Erneut ist ein stärkerer Anstieg der inversen Zünd-
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verzugszeit mit zunehmender Damköhlerzahl zu beobachten. Die inversen Zündverzugszei-

ten für eine Gastemperatur von Tg = 1200 K weisen dabei eine geringere Steigung auf, da

für diese Gastemperatur ein geringerer Tropfenradius von rD(0) = 100µm gewählt wur-

de. Da die Damköhlerzahl für kleinere Tropfen geringere Werte aufweist (siehe Abschnitt

4.4), zeigen die Zündverzugszeiten eine schwächere Abhängigkeit von der Reynoldszahl.

Allgemein zeigen zudem die Zündverzugszeiten des Heptantropfens eine schwächere Ab-

hängigkeit von der äußeren Gasströmung als die Zündverzugszeiten des Methanoltropfens,

was darüber hinaus auf eine geringere Damköhlerzahl im Fall der Heptantropfen hindeu-

tet. Dieses Verhalten kann mit den unterschiedlichen stöchiometrischen Molenbrüchen der

beiden Brennstoffe erklärt werden. Da der stöchiometrische Molenbruch von Methanol mit

xCH3OH,stoich = 0.123 einen wesentlich höheren Wert als der stöchiometrische Molenbruch

von n-Heptan mit xC7H16,stoich = 0.019 aufweist, ist für die typische Zeitskala der physikali-

schen Transportprozesse im Fall des Methanols ein höherer Wert als im Fall des n-Heptans

anzunehmen, da bei gleichen Umgebungsbedingungen am Zündort im Fall des Methanols

mehr Brennstoff für die Zündung benötigt wird. Somit weist bei gleichen Umgebungsbe-

dingungen die Damköhlerzahl des Methanols einen höheren Wert als die des n-Heptans auf

(siehe Gleichung (4.3)).

Für hohe Damköhlerzahlen ergibt sich im Grenzfall hoher Reynoldszahlen für die Abhän-

gigkeit der inversen normierten Zündverzugszeit von der Reynoldszahl aus (6.7)

Da→∞, Re→∞ (für DaÀ (1 + c · Re)0.5) :
tign(0)

tign(Re)
→ c · Re0.5 . (6.8)

Die in (6.8) beschriebene Asymptote ist in den Abbildungen 6.5 und 6.6 als Linie dargestellt.

Für beide Brennstoffe ist das beschriebene asymptotische Verhalten der Zündverzugszeiten

für hohe Damköhler- und Reynoldszahlen zu erkennen. Das Abknicken der Zündverzugszei-

ten für hohe Reynoldszahlen kann dabei auf den Umstand zurückgeführt werden, dass die

Bedingung Da À (1 + c · Re)0.5 nicht länger erfüllt ist. Gilt hingegen Da < (1 + c · Re)0.5,

strebt die inverse Zündverzugszeit für hohe Reynoldszahlen gegen einen konstanten Wert.

Re→∞ :
tign(0)

tign(Re)
→ 1 + Da(0) (6.9)

Eine genauere quantitative Beschreibung der Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der

Reynoldszahl erscheint nicht möglich, da außer den beschriebenen Teilprozessen, wie phy-

sikalischer Transport und chemische Kinetik, noch weitere Einflussfaktoren auf den Zünd-

prozess einwirken. Liegt z. B. die anfängliche Tropfentemperatur unterhalb der Kühlgrenz-

temperatur, wird die Selbstzündung durch die Tropfenaufheizung verzögert. Aufgrund der

äußeren Gasströmung erfolgt diese Aufheizung nicht kugelsymmetrisch, wie im Fall eines ru-

henden Tropfens. Zudem verhindert die Wechselwirkung der physikalischen und chemischen

Prozesse, wie z. B. die Diffusion von Radikalen, eine simple quantitative Beschreibung. Ei-

ne Verkürzung der Zündverzugszeit mit steigender Strömungsgeschwindigkeit stellen auch
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Wong et al. [141] sowie Dash und Som für moderate Reynoldszahlen [27] im Rahmen nu-

merischer Simulationen fest. Die Resultate wurden mit einer vereinfachten Theorie zur

Beschreibung der Selbstzündung weit stromabwärts des Tropfens erhalten.

Um das Verständnis der Detailprozesse, deren Einfluss sowie deren Interaktion zu ver-

bessern, werden im folgenden die mikroskopischen Ursachen, die zur Beschleunigung des

Zündprozesses aufgrund einer Verstärkung der äußeren Gasströmung führen, anhand des

Brennstoffs Methanol analysiert. Dazu werden die räumlichen Profile der Temperatur und

ausgewählter Spezies untersucht.
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Abbildung 6.7: Räumliche Profile der Temperatur und des Massenbruchs des Sauerstoffs entlang
der x-Achse stromaufwärts (gekennzeichnete Linie) (Tg = 1400 K, p = 7 bar, rD(0) = 200µm,
t = 2 ms)

In Abbildung 6.7 kennzeichnet die schwarze Linie den Schnitt durch das Rechengebiet,

dessen räumlichen Profile betrachtet werden. Das Temperaturprofil sowie das Profil des

Massenbruchs des Sauerstoffs stromaufwärts des Tropfens vor Beginn der Selbstzündung

sind für drei unterschiedliche Geschwindigkeiten dargestellt. Für beide Profile ist deutlich



114 KAPITEL 6: VERBRENNUNG VON TROPFEN IN EINER ÄUßEREN GASSTRÖMUNG

zu erkennen, dass die zunehmende Relativgeschwindigkeit zu stärkeren Gradienten in den

Profilen führt. Diese Verstärkung der Gradienten führt zu einer Beschleunigung der diffusi-

ven Prozesse wie Massendiffusion und Wärmeleitung. Eine erhöhte Relativgeschwindigkeit

hat somit eine schnellere Vermischung des “kalten“ Brennstoffs Methanol mit der heißen

Umgebungsluft zur Folge. Die Ursache des Einflusses der konvektiven Strömung auf die

Geschwindigkeit der diffusiven Transportprozesse, wie Massendiffusion und Wärmeleitung,

liegt in der Ausbildung einer “Staupunktsströmung“ stromaufwärts des Tropfens, die man

in Abbildung 6.8 erkennen kann.

Diese schnellere Vermischung wird auch durch Abbildung 6.9 verdeutlicht. Es ist die Pro-

jektion des Zustandsraums auf die Temperatur-CH3OH-Massenbruch-Ebene für den unter-

suchten Schnitt im Rechengebiet dargestellt. Dies entspricht der lokalen Korrelation von

Temperatur und Massenbruch des Methanols für die drei untersuchten Relativgeschwin-

digkeiten. Am linken Rand der Abbildung ist für einen Massenbruch des Methanols von

wCH3OH = 0 der Zustand der Umgebungsluft zu erkennen. Die Punkte am rechten Rand re-

präsentieren den Zustand an der Oberfläche des Tropfens. Es ist deutlich zu erkennen, dass

die Zustände mit höherer Geschwindigkeit für einen gegebenen Massenbruch des Methanols

eine höhere Temperatur aufweisen. Da eine höhere Temperatur eine Beschleunigung der

chemischen Kinetik bedeutet, ist diese mit einer Verkürzung der Zündverzugszeit gleich-

zusetzen. Die bereits getroffenene Schlussfolgerung, dass in diesem Temperaturbereich die

physikalischen Transportprozesse zeitlimitierend sind (siehe Kapitel [122]), wird durch die-

ses Resultat ebenfalls bestätigt.

6.3 Einfluss einer Relativbeschleunigung auf den

Zündprozess

In technischen Systemen werden die Kraftstofftropfen im allgemeinen während ihrer gesam-

ten Lebensdauer ständig beschleunigt oder verzögert. Dies gilt insbesonders in turbulenten

Strömungsfeldern. Somit ist die Relativgeschwindigkeit von Tropfen und umgebender Gas-

phase zeitlich nicht konstant. Der erste Schritt hin zur Simulation selbstzündender Tropfen

in einer variierenden Gasströmung ist die Simulation einer Gasströmung mit einer konstan-

ten Beschleunigung. Dies führt zu einem linearen zeitlichen Verlauf der Relativgeschwindig-

keit von Tropfen und umgebender Gasphase. Die Modellierung einer Beschleunigung erfolgt

durch die Berücksichtigung einer Fernwirkung in der Impulserhaltungsgleichung (2.5). Zu-

dem werden in konsistenter Weise die Randbedingungen modifiziert. Die Größenordnung

der Relativbeschleunigung wurde mit a = g = 9.81 m/s2 entsprechend der Erdbeschleu-

nigung gewählt. Da die Richtungen der Relativgeschwindigkeit und -beschleunigung als

parallel angenommen werden, lassen sich die Ergebnisse somit auch auf unter dem Einfluss

der Gravitation fallende Tropfen übertragen.
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(Tg = 1400 K, p = 7 bar, rD(0) = 200µm, v = 0.1 m/s, t = 2 ms)

In Abbildung 6.10 ist das simulierte System dargestellt. Zur Analyse des Einflusses der Re-

lativbeschleunigung wurden Simulationen mit verschiedenen anfänglichen Relativgeschwin-

digkeiten durchgeführt, wobei jeweils die Zündung des Tropfens unter Berücksichtigung

der Relativbeschleunigung sowie ohne Einfluss einer Beschleunigung simuliert wurden. Die

resultierenden Zündverzugszeiten dieser Simulationen sind in Abbildung 6.11 gegenüberge-

stellt.

Wie Abbildung 6.11 zeigt, wird die Zündverzugszeit durch die Relativbeschleunigung nur
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unwesentlich verkürzt. Die Variation der Relativgeschwindigkeit weist einen weitaus größe-

ren Einfluss auf die Zündverzugszeit auf. Gegenüber diesem kann der Einfluss der Relativ-

beschleunigung vernachlässigt werden. Die Ursache für dieses Verhalten liegt in der relativ

geringen Änderung der Relativgeschwindigkeit innerhalb der Zeitspanne bis zur Zündung

des Tropfens. Eine Beschleunigung in der betrachteten Größenordnung bewirkt z. B. in ei-

nem Zeitraum von 7 ms lediglich eine Geschwindigkeitsänderung von

∆v = a ·∆t ≈ 0.07
m

s
. (6.10)
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Vergleicht man diese Geschwindigkeitsänderung mit den untersuchten Anfangsgeschwindig-

keiten fällt diese Änderung nur für geringe Geschwindigkeiten (v0 ≤ 0.1 m/s) ins Gewicht.

Da für diese Geschwindigkeiten die Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Relativge-

schwindigkeit gering ist, führt der Einfluss der Beschleunigung auch für geringe Geschwin-

digkeiten zu keiner signifikanten Verkürzung der Zündverzugszeit. Da für höhere Geschwin-

digkeiten als 1 m/s die relative Änderung der Geschwindigkeit noch geringer wäre, wurde

auf die Untersuchung dieser Fälle verzichtet. Eine Übertragung der Resultate auf Fälle, in

denen die Relativgeschwindigkeit und -beschleunigung nicht parallel sind, erscheint möglich,

da die relative Änderung der Momentangeschwindigkeit für den untersuchten Fall maximal

ist.
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Abbildung 6.12: Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Relativgeschwindigkeit von Tropfen
und Gasphase (mit und ohne Einfluss einer Relativbeschleunigung) (n-Heptan, Tg = 1200 K,
p = 7 bar, rD(0) = 100µm)

Abbildung 6.12 zeigt die Analogie der Ergebnisse für Heptantropfen. Auch hier ist der Ein-

fluss der Relativbeschleunigung gegenüber dem Einfluss der anfänglichen Relativgeschwin-

digkeit vernachlässigbar. Dieses Verhalten ist ebenfalls auf die oben beschriebenen Ursachen

zurückzuführen.

Ein geringer Einfluss einer Relativbeschleunigung auf die Zündverzugszeit wurde für den

Fall der Gravitation bereits experimentell für diverse Brennstoffe (n-Heptan, n-Hexadekan,

Benzol) von Faeth und Olson [38], Tanabe et al. [129] und Schnaubelt et al. [107] festgestellt.

6.4 Analyse der Bedingungen am Zündort

In Anknüpfung an die Resultate aus Abschnitt 4.9 wird auch hier der lokale Zustand des

Zündorts analysiert. Zur Charakterisierung wird dazu das lokale Äquivalenzverhältnis φ



118 KAPITEL 6: VERBRENNUNG VON TROPFEN IN EINER ÄUßEREN GASSTRÖMUNG

herangezogen. Es wird am Beispiel des Brennstoffs Methanol untersucht, ob das lokale

Äquivalenzverhältnis eine Abhängigkeit von der Relativgeschwindigkeit aufweist.
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Abbildung 6.13: Abhängigkeit des lokalen Äquivalenzverhältnisses am Zündort von der Rela-
tivgeschwindigkeit (p = 7 bar, rD(0) = 200µm)

In Abbildung 6.13 ist das Äquivalenzverhältnis am Zündort bei unterschiedlichen Relativ-

geschwindigkeiten für drei verschiedene Gastemperaturen dargestellt. Trotz einer Variation

der Geschwindigkeit von zwei Größenordnungen (von 0.1 m/s bis 10 m/s) lässt sich kein

Trend in den ermittelten Äquivalenzverhältnissen erkennen. Vielmehr liegen alle Äquiva-

lenzverhältnisse in einem Bereich von 0.3 bis 0.6. Dies bedeutet, dass bei den gegebenen

Umgebungsbedingungen die Zündung unter mageren Bedingungen stattfindet, wie bereits

in Abschnitt 4.9 festgestellt wurde. Auch bei Wong et al. [141], die numerische Simula-

tionen mit einem vereinfachten Modell durchgeführt haben, tritt die Selbstzündung weit

stromabwärts des Tropfens unter lokal mageren Bedingungen auf.

Auch wenn das lokale Äquivalenzverhältnis durch eine Variation der Relativgeschwindig-

keit nicht merklich beeinflusst wird, so wirkt sich die Größe der Relativgeschwindigkeit doch

wesentlich auf den Zündprozess selbst aus. Der Ursprung des Zündprozesses, der Zündort,

wandert mit zunehmender Relativgeschwindigkeit kontinuierlich stromabwärts. Dieses Phä-

nomen wird in Abbildung 6.14 für einen Methanoltropfen veranschaulicht.

Bei geringen Geschwindigkeiten findet die Zündung im Staupunkt der Strömung stromauf-

wärts des Tropfens statt. Mit zunehmender Relativgeschwindigkeit wandert der Zündort am

Tropfen vorbei stromabwärts des Tropfens. Unter der Annahme, dass sich im Staupunkt

der Strömung früh ein zündfähiges Gemisch bildet und das Volumenelement dieses Gemi-

sches, weitgehend unbeeinflusst von diffusiven Prozessen, mit der konvektiven Strömung

fortbewegt wird, lässt sich die erhaltene Verschiebung des Zündorts erwarten.

Auch der Brennstoff n-Heptan weist das gleiche Verhalten auf, wie Abbildung 6.15 zeigt. Bei

geringen Relativgeschwindigkeiten findet die Zündung ebenfalls stromaufwärts des Tropfens
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Abbildung 6.14: Verschiebung der Lage des Zündorts mit zunehmender Relativgeschwindigkeit
(Methanol, Tg = 1400 K, p = 7 bar, rD(0) = 200µm)

statt und wandert mit zunehmender Geschwindigkeit stromabwärts des Tropfens. Aufgrund

der unterschiedlichen Brennstoffe und Längenskalen ist jedoch der quantitative Zusammen-

hang zwischen Geschwindigkeit und Zündort verschieden.
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Abbildung 6.15: Verschiebung der Lage des Zündorts mit zunehmender Relativgeschwindigkeit
(n-Heptan, Tg = 1200 K, p = 7 bar, rD(0) = 100µm)

Auch wenn die Selbstzündung z. T. stromabwärts des Tropfens stattfindet, bildet sich den-

noch anschließend eine den Tropfen einhüllende Flamme aus. Die Bildung einer solchen

einhüllenden Flamme im Fall einer Zündung stromabwärts des Tropfens ist verbunden mit

einer Fortpflanzung der Flamme stromaufwärts entgegen der äußeren Strömung der umge-

benden Gasphase. Diese Fortpflanzung ist auch von technischer Relevanz, da die Selbstzün-

dung in den meisten technischen Sprays stromabwärts eines Tropfens initiiert wird [141].

Abbildung 6.16 verdeutlicht dieses Verhalten anhand der Zündung eines Methanoltropfens.

Auf der linken Seite ist das zweidimensionale Temperaturprofil am Ende der Zündung ge-
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Abbildung 6.16: Fortpflanzung der Reaktionszone nach der Zündung stromabwärts des Tropfens
(Methanol, Tg = 1400 K, p = 7 bar, rD(0) = 200µm, v = 3 m/s, links: t1 = 2.80 ms, Mitte:
t2 = 2.92 ms, rechts: t3 = 3.04 ms)

Brennstoff (Tg) v0 / (m/s) vign / (m/s)

n-Heptan 0.5 2.63

(1000 K) 0.8 2.5

n-Heptan 1.3 4.36

(1200 K) 1.5 3.67

1.8 3.95

2.0 4.18

2.3 4.38

2.5 3.69

2.7 3.91

Methanol 3.0 6.01

(1400 K) 4.0 5.53

5.0 6.32

Tabelle 6.2: Fortpflanzungsgeschwindigkeiten der Reaktionszone nach der Zündung (p = 7 bar)

zeigt. Der Pfeil zeigt die Richtung der nachfolgenden Fortpflanzung der Flamme an, die in

den beiden weiteren Bildern dargestellt ist. Auf der rechten Seite ist das Temperaturprofil zu

dem Zeitpunkt dargestellt, wenn die Flamme die nähere Umgebung des Tropfens erreicht.

Anschließend pflanzt sich die Flamme weiter stromaufwärts fort, so dass eine Flamme ent-

steht, die den Tropfen einhüllt. Die Geschwindigkeit dieser Flammenfortpflanzung wird im

folgenden für die beiden Brennstoffe Methanol und n-Heptan bestimmt. Diese Fortpflan-

zungsgeschwindigkeit der Flamme darf dabei nicht mit der Flammengeschwindigkeit einer

brennenden Flamme identifiziert werden. Vielmehr stellt sie die Geschwindigkeit dar, mit

der die Reaktionszone nach der Zündung stromaufwärts wandert.

In Tabelle 6.2 sind die ermittelten Geschwindigkeiten der Flammenfortpflanzung vign für

die beiden Brennstoffe Methanol und n-Heptan bei verschiedenen Gastemperaturen Tg und

Relativgeschwindigkeiten v0 dargestellt. Whang et al. haben das diskutierte Phänomen ex-
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perimentell für die Brennstoffe n-Heptan und n-Hexadekan untersucht [139]. Entsprechend

der Vorgehensweise von Whang et al. [139] wurden auch hier die Fortpflanzungsgeschwin-

digkeiten durch die Addition der jeweiligen Strömungsgeschwindigkeit zu den beobachteten

Geschwindigkeiten ermittelt. Aufgrund der Beschleunigung der physikalischen Transport-

prozesse sowie der chemischen Kinetik ist in allen Fällen eine Zunahme der Geschwindigkeit

mit steigender Temperatur zu beobachten. Eine eindeutige Abhängigkeit der Fortpflan-

zungsgeschwindigkeit von der Relativgeschwindigkeit kann nicht festgestellt werden. Die

Größenordnung der hier beobachteten Fortpflanzungsgeschwindigkeiten steht ebenfalls mit

den von Whang et al. ermittelten Werten im Einklang. Nichtsdestotrotz weisen die hier für

den Brennstoff n-Heptan bestimmten Geschwindigkeiten, besonders bei höheren Gastempe-

raturen, niedrigere Werte im Vergleich zu den Resultaten von Whang et al. auf. Neben den

Unsicherheiten in der Bestimmung der Fortpflanzungsgeschwindigkeit sowie der Gastempe-

ratur sind dafür vornehmlich die unterschiedlichen Umgebungsbedingungen von Simulation

und der Untersuchung von Whang et al. verantwortlich. Zum einen begünstigt die im Ver-

gleich zur Simulation höhere Reynoldszahl bei den Experimenten von Whang et al. die

Fortpflanzung der Flammenfront, zum anderen sorgt der niedrigere Druck bei Whang et al.

(1bar) aufgrund der Druckabhängigkeit der Diffusionskoeffizienten (D ∝ 1/p [12, 138]) für

eine erhöhte Fortpflanzungsgeschwindigkeit im Vergleich zu den hier durchgeführten Simu-

lationen. Aus diesem Grund kann zusammenfassend eine zufriedenstellende Übereinstim-

mung der erhaltenen Ergebnisse mit den Resultaten von Whang et al. festgestellt werden.

Die Resultate von Raghavan et al., die im Rahmen ihrer numerischen Untersuchungen des

Abbrandes von Methanoltropfen den Selbstzündungsprozess eines Methanoltropfens simu-

liert haben, weisen ebenfalls nach der Zündung eine Fortpflanzung der Flamme entgegen

der Strömungsrichtung auf [95]. Das Phänomen ist von Raghavan et al. jedoch nicht im

Detail untersucht worden.

6.5 Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit auf die

Flammenstruktur

Im Gegensatz zum Fall der ruhenden Gasumgebung hat die Flamme unter dem Einfluss

einer äußeren Gasströmung keine sphärische Struktur mehr. Die Stärke dieser Gasströmung

verschiebt nicht nur die Lage des Zündorts, wie in Abschnitt 6.4 gezeigt wurde, sondern auch

die Ausprägung und Ausdehnung der Reaktionszone wird von der äußeren Gasströmung

wesentlich beeinflusst. Der Einfluss dieser Gasströmung wird in diesem Abschnitt anhand

des Brennstoffs Methanol untersucht.

In Abbildung 6.17 sind die Auswirkungen einer zunehmenden Strömungsgeschwindigkeit

auf die Flammenstruktur deutlich sichtbar. Der Ort der maximalen OH-Konzentration de-

finiert dabei die Flammenposition. Das umgebende Gas strömt von links nach rechts. Die
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Abbildung 6.17: Veränderung der Flammenstruktur bei ansteigender Geschwindigkeit der Gas-
strömung (Methanol, Tg = 1400 K, p = 7 bar, rD(0) = 200µm, t = 9 ms, Strömung von links nach
rechts)
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Flamme verliert mit zunehmender Strömungsgeschwindigkeit ihre sphärische Form. Die

Ausdehnung der Flamme in x-Richtung wird somit mit zunehmender Geschwindigkeit grö-

ßer. Gleichzeitig findet eine Verschmälerung der Flammenausdehnung in y-Richtung statt.

Bemerkenswert ist darüber hinaus die Zunahme des Maximums der OH-Konzentration. Die

Ursache dafür liegt in der Beschleunigung der diffusiven Prozesse mit zunehmender Strö-

mungsgeschwindigkeit (siehe Abschnitt 6.2), die eine schnellere Vermischung des Brennstoffs

mit der Umgebungsluft zur Folge hat. Die Diffusion von Radikalen hat bei der untersuchten

Gastemperatur keinen signifikanten Einfluss, da die chemische Kinetik auf einer wesentlich

kürzeren Zeitskala als die physikalischen Transportprozesse abläuft (siehe Abschnitt 4.4 und

6.2).

Dieses Maximum tritt dabei im Staupunkt der Strömung stromaufwärts des Tropfens auf.

Das Maximum der OH-Konzentration stromabwärts des Tropfens sinkt hingegen mit zu-

nehmender Geschwindigkeit. Wie man in Abbildung 6.17 erkennen kann und wie bereits

in Abschnitt 4.10 erwähnt wurde, wird der Tropfen von einer nicht-vorgemischten Flamme

umgeben.
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Abbildung 6.18: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines Methanol/Luft-Fla-
melets für verschiedene Strömungsgeschwindigkeiten (Tg = 1400 K, p = 7 bar, rD(0) = 200µm,
t = 9 ms)

Abbildung 6.18 zeigt die Abhängigkeit der lokalen Temperatur vom Mischungsbruch für

drei verschiedene Strömungsgeschwindigkeiten. Wie man erkennen kann, beschreiben die

Zustände bei den einzelnen Geschwindigkeiten keine einzelne Linie. Vielmehr weisen die

Zustände für einen bestimmten Mischungsbruch eine Temperaturvariation von bis zu 300 K

auf. Diese Variation lässt sich auf die unterschiedlichen lokalen Streckungen zurückführen,

die aus dem Strömungsfeld, das den Tropfen umgibt, resultieren. Trotz dieser Variation

erscheint die Beschreibung der Flamme durch eine simple Abhängigkeit der Temperatur
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vom Mischungsbruch in erster Näherung möglich. Darüber hinaus lässt Abbildung 6.18

den Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit auf den Temperaturverlauf erkennen. Um eine

eingehendere Betrachtung dieses Einflusses zu ermöglichen, sind in Abbildung 6.19 die Tem-

peraturverläufe über dem Mischungsbruch entlang der x-Achse stromaufwärts entsprechend

Abbildung 6.7 für die unterschiedlichen Strömungsgeschwindigkeiten aufgetragen.
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Abbildung 6.19: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines Methanol/Luft-Fla-
melets für verschiedene Strömungsgeschwindigkeiten stromaufwärts des Tropfens (Tg = 1400 K,
p = 7 bar, rD(0) = 200µm, t = 9 ms)
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Abbildung 6.20: Abhängigkeit der Temperatur vom Mischungsbruch eines Gegenstrom-Flame-
lets für verschiedene Streckungsraten (Methanol, p = 7 bar)

Eine Erhöhung der Strömungsgeschwindigkeiten hat eine Absenkung der maximalen Flam-

mentemperatur zur Folge. Diese Absenkung entspricht der typischen Absenkung der Flam-
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mentemperatur eines Flamelets mit zunehmender Streckungsrate [91]. Die Zunahme der

lokalen Streckung ist dabei eine Folge der Erhöhung der Strömungsgeschwindigkeit. Die

Abnahme der Flammentemperatur mit zunehmender Streckungsrate a ist ebenfalls in Ab-

bildung 6.20 dargestellt. Die Abbildung zeigt die Temperaturverläufe gestreckter laminarer

Gegenstromflammen, wobei die Ströme zum einen aus reiner Luft mit einer Temperatur

von 1400 K, zum anderen aus einem gasförmigen Methanol/Luft-Gemisch (entsprechend

dem Mischungsbruch an der Tropfenoberfläche) mit einer Temperatur von 400 K besteht.

Abbildung 6.20 lässt dieselbe qualitative Abhängigkeit des Temperaturverlaufs von der

Streckungsrate wie von der Strömungsgeschwindigkeit in Abbildung 6.19 erkennen.

Zusammenfassend ergibt sich, dass bei der Erstellung der Flamelet-Bibliotheken für Trop-

fenflammen eine weitere Variable in Form der Relativgeschwindigkeit berücksichtigt wer-

den muss, falls eine Relativbewegung zwischen Tropfen und umgebender Gasatmosphäre

besteht. Eine Modellierung von (turbulenten) Sprayflammen mit Hilfe von Flamelets unter

Hinzunahme einer weiteren Variablen, die die Relativbewegung von Tropfen und Gaspha-

se beschreibt (wie z. B. der Relativgeschwindigkeit), erscheint dennoch in erster Näherung

möglich (siehe Seite 124).
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Kapitel 7

Modellierung der Verbrennung eines

Kohlenstoffpartikels

Wie schon in Kapitel 2 erwähnt, kann das vorgestellte Modell auch verwendet werden, um

den Abbrand eines Kohlenstoffpartikels zu simulieren. Es bestehen jedoch im Fall der Ver-

brennung von Kohlenstoffpartikeln grundlegende Unterschiede in den an der Phasengrenze

ablaufenden physikalischen und chemischen Detailprozesse im Vergleich zu der Verbren-

nung von Brennstofftropfen. Während bei der Verbrennung von Brennstofftropfen der flüs-

sige Brennstoff verdunstet, und die Verbrennungsreaktionen ausschließlich in der Gasphase

stattfinden, verliert das Kohlenstoffpartikel aufgrund von Oberflächenreaktionen des festen

Kohlenstoffs mit gasförmigen Spezies, wie z. B. Sauerstoff, an Masse. Der nicht-reaktive Pha-

senübergang des Kohlenstoffs durch Schmelzen und anschließendes Verdunsten (bzw. Sub-

limation) spielt bei den untersuchten Bedingungen aufgrund der hohen Schmelztemperatur

des Kohlenstoffs [126] keine Rolle. Darüber hinaus muss im Gegensatz zu Brennstofftropfen

aufgrund der hohen Temperatur des Kohlenstoffpartikels beim Abbrand die Emission von

Wärmestrahlung an der Partikeloberfläche berücksichtigt werden (siehe Abschnitt 2.1.2).

Analog zu den Studien der Zündung und Verbrennung von Kraftstofftropfen soll auch hier

der Einfluss verschiedener Umgebungsparameter auf den Verbrennungsprozess untersucht

werden. Im Fall des Kohlenstoffpartikels wird der Verbrennungsprozess bzw. Verbrennungs-

fortschritt durch die Oberflächentemperatur sowie die Brennrate des Partikels charakteri-

siert. Im folgenden wird die Abhängigkeit dieser Größen von dem momentanen Partikelra-

dius, dem Wärmestrahlungsverlust des Partikels, dem Umgebungsdruck sowie der Wasser-

und der Sauerstoffkonzentration der umgebenden Gasphase ermittelt. Dadurch soll das Ver-

ständnis des Abbrandverhaltens von Kohlenstoffpartikeln verbessert werden. Des weiteren

können die den Vorgang bestimmenden physikalischen und chemischen Detailprozesse iden-

tifiziert werden.

Das betrachtete Partikel repräsentiert ein nicht poröses Graphitpartikel, das aus 100 % Koh-

lenstoff besteht. Im betrachteten Temperaturbereich werden die Dichte mit 1800 kg/m3 [145]

127
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und die Wärmeleitfähigkeit mit 168 W/(m ·K) [126] als konstant angenommen. Die Simula-

tionen wurden mit zwei verschiedenen Oberflächenreaktionsmechanismen durchgeführt. Der

Mechanismus von Bradley et al. [15] weist dabei mit 10 chemischen Spezies und 6 Oberflä-

chenreaktionen einen höheren Detaillierungsgrad auf und wird im folgenden mit MECH1

bezeichnet. MECH2 repräsentiert den Mechanismus von Libby und Blake [64] und umfasst

lediglich 6 chemische Spezies und 3 Oberflächenreaktionen. Es wurden Simulationen des

instationären Abbrands eines Kohlenstoffpartikels in einer ruhenden Gasatmosphäre durch-

geführt. Dabei wird von einem Partikel ausgegangen, das sich zu Beginn der Simulation im

thermischen Gleichgewicht mit der umgebenden heißen Gasphase befindet.

7.1 Einfluss des Partikelradius

Viele frühere numerische Untersuchungen des Abbrandverhaltens eines Kohle-, Graphit-

oder Kohlenstoffpartikels gehen von einem stationären Abbrand des Partikels aus [18, 46,

64,78]. Es zeigt sich jedoch, dass charakteristische Größen des Verbrennungsprozesses, wie

Oberflächentemperatur oder Brennrate, von dem Partikelradius abhängen [18]. Zeitabhän-

gige instationäre Simulationen dieses Verbrennungsprozesses haben ebenfalls gezeigt, dass

die Annahme der Stationarität des Partikelradius kritisch ist [62]. Die Ursache dafür liegt

in dem Umstand, dass aufgrund des Abbrands der Partikelradius mit der Zeit abnimmt,

was zu einer Veränderung der typischen Längenskalen des Systems führt. Da physikalische

Transportprozesse beim Abbrand des Partikels einen signifikanten Einfluss haben, variieren

somit auch die charakteristischen Größen des Verbrennungsprozesses. Zur Verdeutlichung

dieses Phänomens zeigt Abbildung 7.1 die zeitliche Evolution der Oberflächentemperatur

Tsurf und der Brennrate φ.
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Abbildung 7.1: Zeitliche Evolution der Oberflächentemperatur und der Brennrate (p = 1.01 bar,
Tg = 1400 K, rpart(0) = 250µm, 2 % H2O)
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Die durchgezogenen Linien zeigen die Tsurf und φ für eine instationäre Simulation, wohinge-

gen die gestrichelte Linie die zeitliche Entwicklung der Größen für eine Simulation mit kon-

stantem Partikelradius bzw. -durchmesser zeigt. Dazu wurde bei identischen Bedingungen

lediglich die Größe und somit der Radius des Partikels künstlich fixiert. Wie man erkennen

kann, unterscheiden sich die Ergebnisse der beiden Fällen deutlich. Für einen fixen Partikel-

radius erreichen sowohl die Oberflächentemperatur als auch die Brennrate nach anfänglicher

Aufheizung und Zündung des Partikels nach 0.5 s konstante Werte. Wird der Partikelradius

hingegen nicht konstant gehalten, kann kein stationäres Verhalten der Oberflächentempera-

tur und der Brennrate festgestellt werden. Die Annahme der Quasistationarität muss somit

als sehr kritisch angesehen werden.

Zur Klärung der Frage, ob die zeitliche Variation der untersuchten Größen lediglich auf

eine Variation des Partikelradius zurückgeführt werden kann, wird im folgenden die Abhän-

gigkeit der charakteristischen Größen vom Partikelradius bzw. -durchmesser untersucht.

Dazu wurden instationäre Simulationen mit drei verschiedenen Anfangsdurchmessern des

Partikels (dpart(0) = 200µm, dpart(0) = 300µm, dpart(0) = 400µm) bei identischen Umge-

bungsbedingungen durchgeführt. Abbildung 7.2 zeigt die Abhängigkeit der Brennrate vom

momentanen Partikeldurchmesser für drei verschiedene Simulationen.
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Abbildung 7.2: Abhängigkeit der Brennrate vom Partikeldurchmesser für drei verschiedene An-
fangsdurchmesser (p = 1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2, 16 % H2O)

Aufgrund der Abnahme des Partikeldurchmessers verläuft die zeitliche Evolution der Kur-

ven von rechts nach links. Nach jeweils einer kurzen transienten Anfangsphase entsprechen

alle drei Trajektorien einander. Dieses Verhalten legt den Schluss nahe, dass die Brennrate

des Abbrands des Kohlenstoffpartikels lediglich vom momentanen Partikelradius abhängig

und unabhängig von der Vorgeschichte des Partikels ist. Wie gezeigt hat dieses Verhalten

auch unter instationärer Modellierung des Partikelabbrands Bestand.

Abbildung 7.3 zeigt die entsprechende zeitliche Entwicklung der Oberflächentemperatur des
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Abbildung 7.3: Abhängigkeit der Oberflächentemperatur vom Partikeldurchmesser für drei ver-
schiedene Anfangsdurchmesser (p = 1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2, 16 % H2O)

Partikels in Abhängigkeit vom Partikeldurchmesser. Es lässt sich dasselbe Verhalten wie im

Fall der Brennrate in Abbildung 7.2 erkennen. Nach einer kurzen transienten Anfangs-

phase beschreiben die drei Trajektorien der verschiedenen Anfangsdurchmesser dieselbe

Abhängigkeit der Oberflächentemperatur vom Partikeldurchmesser. Die Untersuchung der

jeweiligen Zeiten zeigt, dass diese Anfangsphasen zu der in Abbildung 7.1 beschriebenen

initialen Entwicklung der charakteristischen Partikelgrößen äquivalent sind. Dieses Ergeb-

nis bestärkt die obige Feststellung, dass die charakteristischen Größen des Brennverhaltens

lediglich vom momentanen Partikelradius abhängen.

Die beobachtete Trajektorie der Brennrate offenbart dabei eine Form ähnlich einer Hyper-

bel. Da für die Brennrate φ

φ =
1

4πr2
· dm
dt

=
ρ

8
· K
r

(7.1)

(m bezeichnet die Masse, r den Radius des Partikels) gilt, bedeutet eine hyperbolische

Form der Trajektorie der Brennrate φ in Abbildung 7.2 eine zeitliche Konstanz der Größe

K. Bei K handelt es sich dabei um die Brennkonstante, den Proportionalitätsfaktor des

d2-Gesetzes

d2 = d2
0 −Kt . (7.2)

Das d2-Gesetz beschreibt die zeitliche Evolution des Tropfendurchmessers eines stationär

verdunstenden Tropfens [60,138].

Abbildung 7.4 verdeutlicht die Analogie und die Gültigkeit der beschriebenen Gesetzmä-

ßigkeit. Der zeitliche Verlauf des Quadrats des Partikeldurchmessers weist für alle drei

Fälle eine Gerade auf und zeigt somit die Gültigkeit des d2-Gesetzes. Auch wenn sich die
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zeitlichen Verläufe des Durchmessers eines brennenden Kohlenstoffpartikels und eines sta-

tionär verdunstenden Tropfens durch das d2-Gesetz beschreiben lassen, liegen die Ursachen

in unterschiedlichen physikalischen Prozessen. Im Fall eines Tropfens, der sich mit seiner

Umgebung im Phasengleichgewicht befindet und somit die Kühlgrenztemperatur aufweist,

wird die zeitliche Evolution des Durchmessers durch den Abtransport der verdunstenden

Spezies von der Tropfenoberfläche bestimmt. Aufgrund der Gültigkeit des d2-Gesetzes ist

somit auch im Fall des Abbrands des Kohlenstoffpartikels anzunehmen, dass es sich um

einen Transport-kontrollierten Prozess handelt. Die Diffusion des molekularen Sauerstoffs

(O2) zur Partikeloberfläche stellt dabei den geschwindigkeitsbestimmenden Transportpro-

zess dar. Dies bedeutet im Umkehrschluss, dass es sich nicht um einen Prozess handelt,

der durch die chemische Kinetik der Oberflächenreaktionen zeitlich beschränkt ist (Kinetik-

kontrolliert). Um dieses Phänomen genauer zu untersuchen, sind Simulationen durchgeführt

worden, bei denen die Reaktionsraten der Oberflächenreaktionen künstlich verändert wur-

den, um die Grenzfälle des Transport-kontrollierten Prozesses und des Kinetik-kontrollierten

Prozesses darzustellen. Für den Transport-kontrollierten Grenzfall wurden dazu die Reak-

tionsraten mit dem Faktor 103 multipliziert, für den Kinetik-kontrollierten Grenzfall wurde

eine Multiplikation mit dem Faktor 10−3 vorgenommen. Das Limit des perfekt Transport-

kontrollierten Prozesses kann zudem unter der Annahme der Konstanz der Brennkonstante

K analytisch berechnet werden.

φ =
ρ

4
· K
d
, K = const. −→ φ(d)

φ(d = 250µm)
=

250µm

d
(7.3)

In Abbildung 7.5 sind die Brennraten für die beschriebenen Fälle in Abhängigkeit vom

Partikeldurchmesser dargestellt. Um die analytische Berechnung des perfekt Transport-
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kontrollierten Limits zu vereinfachen, werden relative Brennraten bezogen auf die Brennrate

bei dem Durchmesser 250µm (φ(d = 250µm)) betrachtet.
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Abbildung 7.5: Abhängigkeit der Brennrate vom Partikeldurchmesser für den Transport-kon-
trollierten und den Kinetik-kontrollierten Grenzfall (p = 1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2,
16 % H2O)

Wie man in Abbildung 7.5 erkennen kann, stimmen die Kurven des Transport-kontrol-

lierten Grenzfalls und des perfekt Transport-kontrollierten Limits, das durch eine ideale

Hyperbel repräsentiert wird, überein. Die detaillierte Simulation liefert eine Kurve, die

über einen weiten Bereich (dpart > 150µm) mit der Kurve des Transport-kontrollierten

Grenzfalls übereinstimmt. Die Kurve des Kinetik-kontrollierten Grenzfalls weicht hingegen

schon für dpart < 225µm merklich von der Kurve der detaillierten Simulation ab. Zudem

zeigt der Kinetik-kontrollierte Grenzfall eine gänzlich andere Abhängigkeit der Brennra-

te vom Partikeldurchmesser. Diese bleibt mit abnehmenden Partikeldurchmesser anfangs

nahezu konstant und nimmt anschließend leicht ab, wohingegen im Fall der detaillierten

Simulation die Brennrate mit abnehmendem Partikeldurchmesser monoton zunimmt. Die-

se Resultate entsprechen den Erwartungen, da eine aus der Reduktion des Durchmessers

folgende Verringerung der typischen Längenskalen an der Oberfläche lediglich eine Steige-

rung der Brennrate im Transport-kontrollierten Fall und nicht im Kinetik-kontrollierten Fall

verursacht. Zusammenfassend lässt sich sagen, dass es sich bei dem Abbrand eines Koh-

lenstoffpartikels, zumindest bei den untersuchten Bedingungen, um einen hauptsächlich

Transport-kontrollierten Prozess handelt, der lediglich bei kleineren Partikeldurchmessern

zunehmend durch die chemische Kinetik der Oberflächenreaktionen kontrolliert wird. Die-

se Feststellung wird durch die Untersuchung der räumlichen Profile zweier ausgesuchter

Spezies (O2, CO), die in Abbildung 7.6 gezeigt sind, bekräftigt.

Auch hier stimmen die räumlichen Profile der detaillierten Simulation deutlich besser mit

dem Transport-kontrollierten Grenzfall überein. Die aus den Resultaten gewonnenen Aus-
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Abbildung 7.6: Vergleich der räumlichen Profile von O2 und CO in der Grenzschicht des Partikels
(rpart = 100µm, p = 1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2, 16 % H2O)

sagen entsprechen dabei auch den in der Literatur gezogenen Schlussfolgerungen [2].

Die präsentierten Resultate wurden alle unter Verwendung des Oberflächenreaktionsme-

chanismus MECH1 gewonnen. Die gezogenen Schlussfolgerungen gelten jedoch ebenso für

Simulationen, die mit MECH2 durchgeführt wurden, sowie für andere untersuchte Umge-

bungsbedingungen, falls die Gastemperatur ausreichend hoch ist. In Abbildung 7.7 ist ein

Vergleich der Abhängigkeit der Brennraten vom Partikeldurchmesser für die beiden verwen-

deten Reaktionsmechanismen MECH1 und MECH2 mit den Ergebnissen von Chelliah [18]

dargestellt.
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Abbildung 7.7: Vergleich der Abhängigkeit der Brennrate vom Partikeldurchmesser (p =
1.01 bar, Tg = 1650 K, 12 % O2, 72 % N2, 16 % H2O)
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Dabei stimmen die Brennraten von MECH2 und Chelliah für größere Durchmesser (dpart >

100µm) gut überein. Für kleinere Durchmesser weichen die Kurven jedoch stark vonein-

ander ab. Auf der anderen Seite ist die Übereinstimmung des Verlaufs der Kurven von

MECH1 und Chelliah gut, jedoch unterscheiden sich die absoluten Brennraten um circa

den Faktor 2. Die jeweiligen Abweichungen in den Brennraten lassen sich auf die unter-

schiedlichen verwendeten Reaktionsmechanismen zurückführen, die entwickelt wurden, um

das Verhalten von teilweise unterschiedlichen Stoffen, wie z. B. Graphit oder poröse Kohle,

abzubilden. Nichtsdestotrotz lässt sich eine Übereinstimmung im qualitativen Verlauf der

drei Kurven erkennen.

Aufgrund der nicht vorhandenen Konstanz der charakteristischen Größen des untersuchten

Verbrennungsprozesses werden im folgenden Resultate für einen bestimmten Radius bzw.

Durchmesser ausgewertet. Diese Resultate entstammen gleichwohl instationären Simulatio-

nen.

7.2 Einfluss der Wärmestrahlung

In der Vergangenheit wurden häufig Simulationen des Abbrands eines Kohlenstoff- oder

Kohlepartikels durchgeführt, bei denen die abgegebene Wärmestrahlung an der Partikel-

oberfläche vernachlässigt wurde [18, 46]. Aus diesem Grund soll der Einfluss der Berück-

sichtigung der Wärmestrahlung an der Oberfläche auf die charakteristischen Größen des

Brennverlaufs untersucht werden. In Abbildung 7.8 ist die Abhängigkeit der Oberflächen-

temperatur des Partikels von der Temperatur der umgebenden Gasphase unter Berück-

sichtigung des Strahlungsverlusts an der Oberfläche (rad) und ohne Berücksichtigung des

Strahlungsverlusts (norad) dargestellt.
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Abbildung 7.8: Abhängigkeit der Oberflächentemperatur des Partikels von der Gastemperatur
mit und ohne Berücksichtigung von Wärmestrahlung (p = 1.01 bar, dpart(0) = 400µm, 1 % H2O)



7.2 EINFLUSS DER WÄRMESTRAHLUNG 135

Wie man erkennen kann, stimmen die Ergebnisse ohne Strahlungsverlust mit den Resul-

taten von Chelliah [18], bei denen ebenfalls keine Wärmestrahlung berücksichtigt worden

ist, überein. Wie erwartet zeigen die Ergebnisse deutliche Unterschiede für die beiden Fäl-

le. Die Oberflächentemperaturen unter Berücksichtigung der Wärmestrahlung liegen um

600 bis 1200 K unterhalb den Oberflächentemperaturen ohne Wärmestrahlung. Zudem zei-

gen die Oberflächentemperaturen mit Wärmestrahlung eine nicht so starke Abhängigkeit

von der Temperatur der umgebenden Gasphase. MECH1 weist dabei eine höhere Sensitivi-

tät bezüglich der Berücksichtigung der Wärmestrahlung als MECH2 auf. Nichtsdestotrotz

ergeben sich im Fall beider Mechanismen signifikante Unterschiede in der Oberflächentem-

peratur, die z. B. hinsichtlich der Initiierung einer Zündung einer zündfähigen Mischung von

Gasen von entscheidender Bedeutung sein kann.
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Abbildung 7.9: Abhängigkeit der Brennrate des Partikels von der Gastemperatur mit und ohne
Berücksichtigung von Wärmestrahlung (p = 1.01 bar, dpart(0) = 400µm, 1 % H2O)

Die in Abbildung 7.9 dargestellte Abhängigkeit der Brennrate von der Temperatur des um-

gebenden Gases zeigt ebenfalls signifikante Unterschiede in der Brennrate unter Berücksich-

tigung der Wärmestrahlung gegenüber einer Vernachlässigung derselben. Der Energieverlust

durch Wärmestrahlung an der Oberfläche und die daraus folgende geringere Oberflächen-

temperatur sorgen für eine Verringerung der Brennraten. Im Fall des Oberflächenreaktions-

mechanismus MECH2 reduziert sich die Brennrate sogar um ungefähr den Faktor 2. Im Fall

von MECH1 lässt sich lediglich eine Reduktion der Brennrate um ca. 20 % feststellen. In

beiden Fällen hat diese Reduktion der Brennrate jedoch erhebliche Auswirkungen auf den

gesamten Brennverlauf des Partikels. So wird z. B. aufgrund der Reduktion der Brennraten

die Lebensdauer des Partikels wesentlich verlängert.

Aufgrund des in diesem Abschnitt festgestellten zum Teil maßgeblichen Einflusses der Wär-

mestrahlung auf die charakteristischen Größen des Abbrands von Kohlenstoffpartikeln wur-
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de bei allen durchgeführten Simulationen11 die Wärmestrahlung an der Partikeloberfläche

berücksichtigt.

7.3 Einfluss des Drucks

Die Abhängigkeit der Brennrate eines Kohlenstoffpartikels vom äußeren Druck, die hin-

sichtlich der Betriebsbedingungen von technischen Systemen wie der Druckkohlestaubfeue-

rung [108] von Bedeutung ist, soll im folgenden bestimmt werden. Dazu wird im folgenden

der Einfluss des äußeren Drucks auf das Brennverhalten des Kohlenstoffpartikels untersucht.

Abbildung 7.10 zeigt die Abhängigkeit der Brennrate und der Oberflächentemperatur vom

Umgebungsdruck im Bereich von 0.5 bar bis 25 bar für zwei unterschiedliche Gastempera-

turen.
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Abbildung 7.10: Abhängigkeit der Oberflächentemperatur und der Brennrate vom Umgebungs-
druck (dpart = 100µm, 2 % H2O)

Für Drücke oberhalb 1 bar bleiben sowohl die Oberflächentemperatur als auch die Brenn-

rate mit steigendem Druck nahezu konstant. Lediglich im Bereich von 1 bar bis 5 bar kann

ein geringer Anstieg der Brennrate beobachtet werden. Die erhaltenen Resultate stehen im

Einklang mit den experimentellen Ergebnissen von Croiset et al. [24], die durch Experi-

mente mit Kohlepartikeln mit einem Durchmesser zwischen 90µm und 106µm in einem

Festbettreaktor erzielt wurden. Auch Croiset et al. stellen nur eine geringfügige Abhängig-

keit der Brennrate vom Umgebungsdruck fest. Das gezeigte Verhalten spricht ebenfalls für

die Tatsache, dass ein Transport-kontrollierter Prozess vorliegt. Die in Abschnitt 7.1 prä-

sentierten Ergebnisse lassen vermuten, dass es sich bei dem die Brennrate kontrollierenden

11Einzig bei den in diesem Abschnitt mit (norad) gekennzeichneten Simulationen wurde zur Untersuchung
des Einflusses die Wärmestrahlung nicht berücksichtigt.
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Transportprozess um die Diffusion des molekularen Sauerstoffs (O2) an die Oberfläche han-

delt. Aus diesem Grund soll die Druckabhängigkeit des Diffusionsstroms einer bestimmten

Spezies (z. B. Sauerstoff) in der Gasphase betrachtet werden. Nach der verwendeten Curtiss

Hirschfelder Näherung gilt für den Diffusionsstrom einer bestimmten Spezies jm,i in einer

Mischung in der Gasphase [12,51,138]

jm,i = −Dm
i ρ

wi
xi

∂xi
∂r

, Dm
i (p) ∼ 1

p

⇒ jm,i 6= f(p) , (7.4)

wobei ρ die Dichte, wi den Massenbruch, xi den Molenbruch und Dm
i den Diffusionskoeffi-

zienten der Spezies i in der Mischung, und r die Ortskoordinate darstellt.

Aufgrund der Unabhängigkeit des Diffusionsstroms vom äußeren Druck bestärkt die ge-

fundene Konstanz der Brennrate des Partikels bei einer Variation des Umgebungsdrucks

die Feststellung, dass es sich beim Abbrand des Kohlenstoffpartikels um einen Transport-

kontrollierten Prozess handelt.

7.4 Einfluss der Wasserkonzentration

Bei der Verbrennung eines Kohlenstoffpartikels ist die Anwesenheit von gasförmigem Wasser

bzw. Wasserstoff von entscheidender Bedeutung (insbesondere hinsichtlich der Oxidation

von Kohlenmonoxid) [69, 115, 138]. Daher wird der Einfluss der Wasserkonzentration in

der Gasphase auf die charakteristischen Größen des Verbrennungsprozesses untersucht12.

In Abbildung 7.11 ist die Abhängigkeit der Oberflächentemperatur und der Brennrate vom

Molenbruch des Wassers in der Gasphase im Bereich von 1 % bis 20 % dargestellt.

Im Fall beider Mechanismen sinkt die Brennrate geringfügig mit ansteigender Wasserkon-

zentration. Im Fall von MECH1 beträgt die relative Änderung der Brennrate jedoch ins-

gesamt 20 %, so dass hier von einer signifikanten Änderung gesprochen werden kann. Auch

hinsichtlich der Oberflächentemperatur zeigt MECH1 eine größere Sensitivität. Die Ober-

flächentemperatur sinkt hier um bis zu 500 K mit ansteigender Wasserkonzentration, wo-

hingegen im Fall von MECH2 eine Absenkung von lediglich 200 K beobachtet werden kann.

MECH1 weist somit zwar eine merkliche Änderung der charakteristischen Größen auf, je-

doch gilt es zu erwähnen, dass die Variation der Wasserkonzentration in der Gasphase von

1 % auf 15 % eine beträchtliche Änderung darstellt.

12Bei der Untersuchung des Einflusses der Wasserkonzentration in Abschnitt 7.4 sowie der Sauerstoffkon-
zentration in Abschnitt 7.5 entspricht die Variation der entsprechenden Konzentration einer Veränderung
der Spezieszusammensetzung in der umgebenden Gasphase. Dies bedeutet hinsichtlich der Modellierung
eine Veränderung der Anfangsbedingungen sowie der Randbedingungen am äußeren Rand (siehe Abschnitt
3.1).
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Abbildung 7.11: Abhängigkeit der Oberflächentemperatur und der Brennrate von der Wasser-
konzentration in der Gasphase (p = 1.01 bar, dpart = 100µm, Tg = 1200 K)

7.5 Einfluss der Sauerstoffkonzentration

Falls der untersuchte Verbrennungsprozess durch die Diffusion des Sauerstoffs an die Ober-

fläche zeitlich limitiert wird, sollten die charakteristischen Größen eine erhebliche Abhän-

gigkeit von der Sauerstoffkonzentration in der Gasphase zeigen. Abbildung 7.12 zeigt die

Abhängigkeit der Oberflächentemperatur und der Brennrate von der Sauerstoffkonzentra-

tion der Gasphase.

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0.8

0.9

1

0 10 20 30 40 50 60

XO2 / %(mol.)

Φ
/

(k
g

/
m

2
s

)

1000

1400

1800

2200

2600

3000

T
s
u

r
f
/

K

MECH1

MECH2

Tsurf

Φ

Abbildung 7.12: Abhängigkeit der Oberflächentemperatur und der Brennrate von der Konzen-
tration des Sauerstoffs in der Gasphase (p = 1.01 bar, dpart = 100µm, Tg = 1600 K, 1 % H2O)

Wie erwartet steigt die Brennrate für beide Mechanismen nahezu linear mit ansteigen-

der Sauerstoffkonzentration. Die Oberflächentemperatur steigt für geringe Konzentratio-
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nen (≤ 30 %) ebenfalls nahezu linear mit dem Sauerstoffgehalt an. Für Konzentrationen

über 30 % weist die Kurve einen deutlichen Knick auf, und die Ergebnisse von MECH1

und MECH2 unterscheiden sich deutlich. Erneut bestärkt die nahezu lineare Abhängig-

keit der Brennrate von der Sauerstoffkonzentration der Gasphase die These des Transport-

kontrollierten Verbrennungsprozesses.

Aufgrund der erhaltenen Resultate kann festgestellt werden, dass der Abbrand eines Koh-

lenstoffpartikels bei den untersuchten Bedingungen (Gastemperatur ≥ 1100 K, Umgebungs-

druck ≥ 1 bar) vor allem durch die Diffusion des Sauerstoffs an die Partikeloberfläche zeit-

lich limitiert wird. Zu diesem Schluss gelangen auch Nettleton und Stirling durch Stoß-

rohrexperimente [85]. Des weiteren weist die Wärmestrahlung der Partikeloberfläche einen

bedeutenden Einfluss auf den Verbrennungsprozess auf, der in numerischen Simulationen

nicht vernachlässigt werden darf. Die erhaltenen Ergebnisse legen weiterhin den Schluss

nahe, dass sowohl die Brennrate φ als auch die Oberflächentemperatur eines brennenden

Kohlenstoffpartikels lediglich vom momentanen Partikelradius abhängen und somit unab-

hängig von der Vorgeschichte des Partikels sind. Vergleicht man die Ergebnisse der beiden

verwendeten Reaktionsmechanismen MECH1 und MECH2 weisen beide Mechanismen in

allen untersuchten Fällen dasselbe qualitative Verhalten auf. Dieses Verhalten kann auf den

Umstand zurückgeführt werden, dass es sich bei dem Abbrand des Kohlenstoffpartikels um

einen hauptsächlich Transport-kontrollierten Prozess handelt. Nichtsdestotrotz lassen sich

signifikante quantitative Unterschiede in den Resultaten der beiden Mechanismen feststel-

len, wobei der Reaktionsmechanismus von Bradley et al. (MECH1) eine höhere Sensitivität

hinsichtlich der Umgebungsbedingungen aufweist. Aus diesem Grund und angesichts des

höheren Detaillierungsgrads können die mit MECH1 erzielten Resultate als zuverlässiger

angesehen werden.
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Kapitel 8

Zusammenfassung und Ausblick

Der Zünd- und Verbrennungsprozess von Einzeltropfen ist unter Berücksichtigung eines

detaillierten Verdunstungsmodells, detaillierter Transportmodelle sowie detaillierter Reak-

tionsmechanismen untersucht worden. Die in dieser Arbeit (weiter-)entwickelten Simulati-

onstools Insfla und Flame2D wurden validiert.

Zur Erweiterung des grundlegenden Verständnisses des Zündprozesses von Brennstoff-

tropfen wurden die Einflüsse verschiedener Umgebungsparameter untersucht und die den

Zündprozess bestimmenden Teilprozesse identifiziert. Analog zur Selbstzündung homogener

Brennstoff/Luft-Gemische weist die Temperatur der umgebenden Gasphase den stärksten

Einfluss auf die Zündverzugszeit des selbstzündenden Einzeltropfens auf. Es lässt sich eine

exponentielle Abhängigkeit der Zündverzugszeit von der Temperatur der Gasphase feststel-

len. Jedoch fällt diese Abhängigkeit im Vergleich zu homogenen Brennstoff/Luft-Gemischen

im Fall hoher Umgebungstemperaturen (Tg > 1000 K) nicht so stark aus, da die Tempera-

turabhängigkeit der Transportprozesse, die sich in diesem Temperaturbereich als geschwin-

digkeitsbestimmend erweisen, im Vergleich zur chemischen Kinetik nicht so ausgeprägt ist.

Im Bereich niederer Umgebungstemperaturen (Tg < 1000 K) kann im Gegensatz zu homo-

genen Gemischen kein NTC-Verhalten festgestellt werden. Dies liegt zum einen an der In-

homogenität der Temperaturverteilung in der Umgebung des Tropfens und zum anderen an

der auch im NTC-Bereich weiterhin bestehenden Temperaturabhängigkeit der Transport-

prozesse. Es ist in diesem Temperaturbereich lediglich eine Abschwächung der Tempera-

turabhängigkeit der Zündverzugszeit festzustellen. Dieses Verhalten verdeutlicht die starke

Interaktion zwischen den physikalischen Transportprozessen und der chemischen Kinetik

sowie den daraus folgenden stärkeren Einfluss der chemischen Kinetik auf den Zündverzug.

Dieser Einfluss äußert sich ebenfalls in der Insensitivität der Zündverzugszeit hinsichtlich

des Tropfenradius in diesem Temperaturbereich. Im Bereich hoher Gastemperaturen ist

hingegen eine deutliche Abhängigkeit der Zündverzugszeit vom Tropfenradius festzustellen.

Der Einfluss der Tropfentemperatur auf den Zündverzug kann unter der Voraussetzung,

dass sich die anfängliche Tropfentemperatur nicht deutlich von der Kühlgrenztemperatur

141
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des Tropfens unterscheidet, als geringfügig angesehen werden. Liegt die anfängliche Trop-

fentemperatur hingegen weit unterhalb der Kühlgrenztemperatur des Tropfens, verzögert

sich die Selbstzündung des Tropfens merklich, wobei die Verzögerung eine annähernd lineare

Abhängigkeit von der Tropfentemperatur aufweist.

Wie schon bei der Untersuchung der Radiusabhängigkeit der Zündverzugszeit offenbart

sowohl die Analyse des Einflusses des Drucks als auch die Analyse des Einflusses einer Vor-

verdampfung auf den Zündprozess zwei Temperaturbereiche, die sich durch unterschiedliche

geschwindigkeitsbestimmende Teilprozesse der Selbstzündung auszeichnen. Während für ho-

he Gastemperaturen die physikalischen Transportprozesse, wie Verdunstung, Diffusion und

Wärmeleitung geschwindigkeitsbestimmend für den Zündprozess des Tropfens sind, stellt

für niedere Temperaturen die chemische Kinetik den zeitlimitierenden Faktor dar.

Die Dominanz der verschiedenen Teilprozesse tritt auch bei der Untersuchung der unter-

schiedlichen Zündmodi von n-Heptantropfen zutage. Das Auftreten der unterschiedlichen

Zündmodi, i. e. einstufige und zweistufige Zündung sowie kalte Flammen, in Abhängigkeit

von Umgebungstemperatur und Umgebungsdruck konnte in Übereinstimmung mit experi-

mentellen Untersuchungen festgestellt werden. Dabei ließ sich ein Zusammenhang zwischen

dem Zündmodus und dem lokalen Zustand am Zündort erkennen. Während die einstufige

Zündung, die kalte Flamme sowie die erste Stufe der zweistufigen Zündung in lokal mageren

Bereichen initiiert werden, wie es auch für andere Brennstoffe der Fall ist, hat die zweite

Stufe der zweistufigen Zündung in lokal fetten Gebieten ihren Ursprung, was die Dominanz

der chemischen Kinetik hinsichtlich dieses Zündprozesses aufzeigt.

Um eine Verbesserung des Verständnisses hinsichtlich der Erforschung des Selbstzünd-

prozesses von realen Kraftstoffsprays zu erreichen, muss bei der Simulation der Zün-

dung von Einzeltropfen, wie bereits von anderen Autoren angeregt wurde [26, 106], zu

der Modellierung von Multikomponenten-Tropfen sowie der Untersuchung des Einflus-

ses einer Relativbewegung von Tropfen und Gasphase übergegangen werden. Aus diesem

Grund wurde der Zünd- und Verbrennungsprozess von Multikomponenten-Tropfen beste-

hend aus Alkohol/Wasser-Mischungen sowie aus n-Heptan/iso-Oktan-Mischungen analy-

siert. Die charakteristischen Größen des Zünd- und Verbrennungsprozesses, wie Zünd-

verzugszeit, Oberflächentemperatur und Brennkonstante K, zeigen dabei eine signifikan-

te Abhängigkeit vom Mischungsverhältnis der Alkohol/Wasser-Tropfen. Im Fall der n-

Heptan/iso-Oktantropfen lässt sich dieser Einfluss des Mischungsverhältnisses ebenfalls in

den entsprechenden Temperaturbereichen feststellen. Die zeitliche Evolution sowie der Ver-

dunstungsprozess werden durch die Transportprozesse am Phasenübergang und in der flüs-

sigen Phase merklich beeinflusst. Ein relevanter Einfluss auf die Zündverzugszeit lässt sich

hingegen nur bei den Dampfdrücken der Komponenten des Tropfens feststellen. Somit ist

für die Abbildung des Zünd- und Verbrennungsverhaltens von realen Kraftstoffen auf Re-

ferenzkraftstoffe bestehend aus einer begrenzten Zahl von Komponenten nicht nur eine

korrekte Modellierung der chemischen Kinetik, sondern auch des Verdunstungsverhaltens
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des Multikomponenten-Brennstoffs vonnöten. Für eine weitere Verbesserung der Modellie-

rung des Zünd- und Verbrennungsverhaltens von Tropfen bestehend aus Realkraftstoffen ist

eine Abbildung des Realkraftstoffs auf einen Referenzkraftstoff anhand seiner Oktanzahl,

die hauptsächlich die chemischen Eigenschaften des Kraftstoffs charakterisiert, nicht aus-

reichend. Es gilt somit, die Komponenten des Multikomponenten-Referenzkraftstoffs derart

auszuwählen, dass zum einen sowohl die chemischen als auch die physikalischen Eigenschaf-

ten des Realkraftstoffs zuverlässig abgebildet werden und dass zum anderen der daraus

resultierende Rechenaufwand die Durchführung von Simulationen erlaubt. Die Simulation

der Zündung und Verbrennung von n-Heptan/iso-Oktantropfen stellt den ersten Schritt zur

Modellierung der Zündung und Verbrennung von realen Kraftstofftropfen dar und liefert

zudem einen Ansatz zur weiteren Verbesserung der Modellierung.

Eine realistische Beschreibung der Selbstzündung von Kraftstoffsprays muss zudem den Ein-

fluss der Strömung berücksichtigen [106]. Detaillierte Untersuchungen ergeben eine merk-

liche Verkürzung des Zündverzugs mit steigender Relativgeschwindigkeit von Tropfen und

umgebender Gasphase. Als Ursache dafür wurde die Verstärkung von lokalen Temperatur-

und Konzentrationsgradienten und die damit verbundene Beschleunigung der Transport-

prozesse identifiziert. Die Abhängigkeit des Zündverzugszeit von einer Beschleunigung des

Tropfens bzw. der Gasströmung fällt dagegen vergleichsweise sehr gering aus. Die der Zün-

dung nachfolgende Bildung einer den Tropfen einhüllenden Flamme lässt sich auch für den

Fall der äußeren Gasströmung beobachten. Tritt die Zündung stromabwärts des Tropfens

auf, kann die Bildung einer solchen einhüllenden Flamme mit einer Flammenfortpflanzung

stromaufwärts entgegen der äußeren Strömung verbunden sein.

Der Charakter dieser einhüllenden Flamme wurde ebenfalls untersucht. Da es sich um eine

laminare nicht-vorgemischte Flamme handelt, existiert eine eindeutige Abhängigkeit der

Temperatur vom Mischungsbruch. Diese Abhängigkeit kann bei Kennntnis der Gastempe-

ratur, des Umgebungsdrucks und der Relativgeschwindigkeit des Tropfens durch die Model-

lierung der Verbrennung eines Einzeltropfens festgestellt werden. Sind die Voraussetzungen

für eine Beschreibung der Sprayverbrennung als ein Ensemble von brennenden Einzeltropfen

erfüllt, lassen sich (turbulente) Sprayflammen mit Hilfe dieser laminaren Einzelflämmchen

beschreiben. Die entwickelten Simulationstools können hierbei zur Erstellung von Biblio-

theken dieser Einzelflämmchen (Flamelet-Bibliotheken) verwendet werden.

Über die Tropfenverbrennung hinaus wurden die entwickelten Simulationstools dazu ver-

wendet, den Abbrand eines Kohlenstoffpartikels detailliert zu simulieren. Dabei handelt es

sich um einen Transport-kontrollierten Verbrennungsprozess. Die charakteristischen Größen

des Verbrennungsprozesses, wie Oberflächentemperatur und Brennrate des Partikels, weisen

somit eine signifikante Abhängigkeit von der Zusammensetzung der umgebenden Gasphase

auf. Der Einfluss des Drucks auf den Verbrennungsprozess ist hingegen zu vernachlässigen.

Die erhaltenen Ergebnisse legen weiterhin den Schluss nahe, dass sowohl die Brennrate

als auch die Oberflächentemperatur eines brennenden Kohlenstoffpartikels lediglich vom
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momentanen Partikelradius abhängen und somit unabhängig von der Vorgeschichte des

Partikels sind.

Darüber hinaus liefern die Resultate dieser Arbeit Anregungen zur weiteren Optimierung

der Modellierung von Zünd- und Verbrennungsprozessen von Tropfen sowie Partikeln. So

zeigen die Resultate in Abschnitt 4.1, dass eine weiterführende Optimierung von Reak-

tionsmechanismen, die zur Simulation der Zündung und Verbrennung eines homogenen

Brennstoff/Luft-Gemisches entwickelt wurden, hinsichtlich der Modellierung der Zündung

von Brennstofftropfen durchaus ratsam ist (siehe auch [106]). Ein weiterer Schritt sollte

(vor allem bei hohen Umgebungsdrücken) in der Berücksichtigung bzw. Untersuchung der

Einflüsse von Realgaseffekten sowie thermischer Strahlung bestehen. Des weiteren empfiehlt

sich die Erweiterung der Modellierung von Multikomponenten-Tropfen auf nicht ideale Mi-

schungen von Flüssigkeiten [72]. Für eine zuverlässige Beschreibung realer Szenarien ist

zudem zukünftig die komplexe zeitliche Variation der Gasströmung unter Berücksichtigung

der Turbulenz sowie die Wechselwirkung mehrerer Tropfen einzubeziehen. Dabei sind die

Strömung im Innern des Tropfens sowie die in Abschnitt 3.3 beschriebenen Oberflächen-

spannungseffekte in der Modellierung zu berücksichtigen (siehe auch [31,60,95,96,113]). Die

Kombination von detallierter Modellierung der physikalischen und chemischen Prozessen in

der Umgebung von einzelnen Tropfen mit der zuverlässigen Modellierung des äußeren (tur-

bulenten) Strömungsfelds sowie der Wechselwirkung verschiedener Tropfen kann dabei auch

in der Verwendung von Flamelet-Bibliotheken zur Berechnung turbulenter Sprayflammen

sowie in der Kopplung von turbulenter Strömungssimulation mit detaillierter Simulation in

der Tropfenumgebung [119] bestehen.



Anhang A

Zündung und Verbrennung von

Ethanol/Wassertropfen

In den Abbildungen A.1 bis A.5 sind die Resultate der Untersuchung des Zündungs- und

Verbrennungsverhaltens eines Ethanol/Wassertropfens dargestellt. Aufgrund der Analogie

der hier gezeigten Ergebnisse zu den Resultaten der Simulation der Zündung und Verbren-

nung von Methanol/Wassertropfen sind im folgenden lediglich die entsprechenden Abbil-

dungen aufgeführt. Die Diskussion der Resultate wird in Abschnitt 5.1 anhand von Metha-

nol/Wassertropfen vorgenommen.
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Tg = 1250 K, TD(0) = 342 K)
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