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J. Wolfrum

Zusaumenfassung
Durch die Entwicklung leistungsfahiger Laserlichtquellen 1m sicht-
baren und UV-Bereich sind auf dem Gebiet der beriihrungsfreien Diag-
WINTER COLLECE ON nostik von Verbremnungs- und Strémungsvorgingen wesentliche Fort-
ATOMIC AND MOLECULAH IPIYSICS schritte erzielt worden. Durch Einsatz linearer und nichtlinearer
laserspektroskopischer Techniken (LIF, CARS, REMPI, RAMAN-, RAYLEIGH-
(9 March 3 April 1987) und MIE-Streuung) kinnen Konzentrationmen und Temperaturen mit hoher
zeltlicher Aufldsung sowohl punktweise wie auch zweidimensional
Background material on Lascr Chemistry erfaft werden.
aud Diagnostic of Combustion Processcs using
Fxcimer— and Dye-lLaser Systems 1. EINLEITUNG
Die komplexe Wechselwirkung zwischen einer groBen Zahl von chemischen
Elementarreaktionen und Stromungs- sowie Transportvorgingen bestimmt
den Ablauf technisch genutzter Verbrennungsprozesse. Ein grundlegen-
des Verstindnis dieser Wechselwirkung ist notwendig, wenn in Zukunft
entscheldende Fortschritte bel elner besseren Ausnutzung der Kraft-
stoffe und einer Verminderung der Bildung von Schadstoffen erzielt
werden scllen /1/. Interessante neue Mdglichkeliten bietet hier die
mathematische Simulation auf modernen GroBrechenanlagen. Eine Auf-
stellung realistischer Simulationsmodelle ist aber nur mdglich, wenn
es gelingt, mit Hilfe eiper beriihrungsfreien Diagnostik Informationen
3. Wollrum iiber Temperatur, Konzentrationen und Geschwindigkeiten der reagieren-
Ph”ik;”isc:;?:;:?;:i:vs Institut den Teilchen mit hoher rH#umlicher und zeitlicher Auflésung zu erhal-
West Germany ten. Durch die Entwicklung leistungsfihiger Laserlichtquellen wie
z.B. Excimer- und Farbstofflaser im sichtbaren und UV-Bereich sind
auf dem Gebiet der beriihrungsfrelen Diagnostik wesentliche Fort-
schritte erzielt worden. Im nachfolgenden Beitrag soll der Einsatz

derartiger linearer und nicht-linearer laserspektroskopischer



302 VDA BERICHTE VB BERICHTE 303

13/

Techniken, wie laserinduzierte Fluoreszenz (LIF), Resonante Mehrpho- zwischen Fluoreszenzintensitit und Teilchenkonzentration . Der ge-

Heti doch ein G f
tonenionisation (REMPI), Kohirente Anti-stokes-Raman-Spektroskopie sittigte Zustand ist jedoch ein Grenzfall, der im Experiment nicht

(CARS) - sowie Raman-, Rayleigh- und Mie-Streuung zur Analyse von véllig erreichbar ist, da innerhalb des Laserimpulses rdumlich und

Rand . .
Verhrennungsprozessen beschrieben werden. zeitlich stets Randzonen mit geringerer Intensitdt vorhanden sind,

doch kann der Grad der Si#ttigung liber Messungen der Fluoreszenzlicht-

verteilung in zwel zueinander senkrechten Richtungen im Laserstrahl

best immt werdenMj. Eine welitere Moglichkeit der quantitativen

2. LASERINDUZIERTE FLUORESZENZ (LIF)

Auswertung von LIF-Signalen ist die gleichzeitige Anwendung von LIF

und Ab sorptionsmessungenls » 6/ .

Der Einsatz von LIF zur Diagnostik
von reaktiven Strémungen wird besonders interessant durch die Mog-
At lichkeit, neben Einzelpunktmessungen auch Informationen simultan in
h@" mehreren Dimensionen erhalten zu koénnen, wie sie zur quantitativen
Modellierung turbulenter Verbrennungsvorginge unbedingt notwendig

sind.

LIF

Abb. ! Prinzip der LIF-Spektroskopie
Nachweis von Radikalen

Durch LIF kdnnen zahlreiche freie Atome und Radikale {(wie z. B. H, O,

N, C, OH, CH, CN, CZ' NH, NHZ. HNO, SH, SO, Sz, Ccs, NCO, C3, CH30
u.a.) nachgewiesen werden, die In Verbrennungsprozessen als rasch

Wie in Abb. 1 schematisch gezeigt, wird beim LIF-Verfahren abstimm-
bares Laserlicht zur selektiven Anregung eines elektronischen Uber-
gangs in einem Atom oder Molekiil benutzt. WNach der Anregung des
Teilchens kann entweder die gesamte Fluoreszenz als Funktion der reaglerende Zwischenprodukte auftreten.
eingestrahlten Laserwellenlinge (Anregungsspektrum) oder die spek-
tralaufgeldste Fluoreszenz (Fluoreszenzspektrum) zur Bestimmung von

Teilchenkonzentration und Temperatur benutzt werden. LIF zeichnet
Abb. 2 zelgt schematisch

sich durch eine sehr hohe Empfindlichkeit und Spezifitdt im Nachweis oA

aus, 1st jedoch an geeignete elektronische Uberginge der nachzuwel- eine experimentelle Anord-
senden Teilchen gebunden. Ein wesentliches FProblem bet der quanti- DIODE ARRAY nung zum  Nachweis  von
tativen Auswertung von LIF-Signalen aus Verbrennungsprozessen ist die PETECTOR 75 fLTER Oi-Radikalen, mit Hilfe der
Léschung ("quenching") der angeregten Elektronenzustinde durch /) kombinierten LIF- Absorp-
desaktivierende StéBe innerhalb ihrer Strahlungslebensdauer. Diese EEAH‘:ELR %ﬁg tionsspektroskopie. Hier-
Lischprozesse kéunen zwar 1in getrennten Experimenten untersucht LASER \ \‘ / N durch lassen sich OB-Eon-
werdenlz/, sind aber wesentlich von der lokalen Zusammensetzung und A = 307 am zentrationsprofile senk-
Temperatur der Flammengase abhingig und damit schwer quantitativ zu ND O recht zur Flammenaus-
beriicksichtigen. Erreicht man durch eine sehr hohe Laserintensitit ND AT ¥/ O b"“““?:jkhtung be-
eine Gleichhesetzung der Zustinde A und A* (s. Abb., [} ("gesiittigte \Ll (_j stimmen *

Fluoreszenz'"), so spielt die durch 5tdfe reduzierte Strahlungslebens- Asg::&nﬂ

dauer kelne Rolle mehr und man erhilt einen einfachen Zusammenhang
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Durch FEinsatz einer Oszillator-Verstirker-Kombination fiir einen
XeCl-Excimer-Laser erhdlt man eine schmalbandig abstimmbare Emissioa
im Bereich von 308 nm, die eine effektive Anregung der OH-Radikal-
fluoreszenz ertaubt. Die Pulsenergie eines derartigen Lasersystems
liegt mehr als zwel GriRenordnungen iiber den Leistungen, die sich aus
Frequenzverdepplung von Farbstofflasern in diesem Wellenlingenbereich
erzielen lassen, so daf elne Anregung der gesittigten Fluoreszenz von
OH-Radikalen auch bel hohen Drucken, wie sle bel der motorischen
Verbrennung auftreten, moglich ist. Durch Einsatz eines zweidimensio—
nalen Dioden-Array-Detektors in Kombination mit einem Bildverstdr-

kerlSI, empfindlicher Vidiconkameras’gl und CCD (Charge-Coupled—

10/

Device) Arrvays kann die durch den “Laser-Lichtschnitt” erhaltene

Verteilung der Radikalkonzentratlonen elektronisch gespeichert und

ausgewertet werden.

lthgln 5ob

p=50bar
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Abb., 3 2-dimensionale Darstellung der OH-Radikalkonzentrationen im
Verbrennungsmotor durch Laser-Lichtschnitt LIF-Spektroskopie

Ahnlich wie OH lassen sich auch CH-Radikale, die ein Indikator fiir
die Ausdehnung und momentane Lage der Flammenfront sind, iiber zwei-
dimensionale LIF nachweisen. Die Anregung erfolgt dabel iIn der CH-
Bande bei 426 nm und der Nachweils bel 4;!1.5 nm mit Hilfe eines
11/

J-stufigen Filters von 1 nm Halbwertsbreite Die hierbei notwen-

dige scharfe spektrale Trennung zwischen Laserstreulicht und Fluores-
zenzlicht kann umgangen werden, wenn, wie in Abb. 4 schematisch

gezelgt, zur Anregung Mehrphotonenprozesse benutzt werdenu/.
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OH~-Radikale H-Atome
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Abb, 4 Nachweis von H-Atomen und OH-Radikalen durch Mehrpho-
tonen-LIF-Spektroskopie

suf diese Weise lassen sich auch Zustidnde, deren Einphotonenabsorp-
tionen im UV oder Vakuum-UV liegen, in Flammen anregen und iiber eine
wesentlich lingerwellige LIF-Emission beobachten, so z.B. Sauerstoff-

atome mit der Emission beli 778 nm und Wasserstoffatome iiber die

112,13/

Balmer-~o{-Linle bei 656 nm Durch Einsatz von ArF-Excimer-

Laserstrahlung bei 193 nm lassen sich im Verbrennungsprozed inter-

mediir gebildete Produkte, wie 2z.B, CZHZ' durch einen 2-Photonen-

ProzeB dissoziieren, wobei im Fragment CH die Emission A—>» X bei 431
111/

nm beobachtet wird

Nachweis von stabilen Molekiilen

Durch Zusatz bestimmter flucreszierender Molekiile zum Brennstoff, wie

z.B. Nozlu*/ wo/ 13/ o 16/

. ; kinnen durch zweidimensionale LIF-Spek-
troskople Informationen iiber Temperaturen und Gebiete mit und ohne
Brennstoff und damit {ber die momentane Lage der Flammenfronten
gewormen werden. Allerdings lassen sich auf diese Weise meist nur
qualitative Daten gewinnen, da die Fluoreszenz der genannten Teilchen
durch St&8e geldscht werden kann. Dieses Problem kann man umgehen,
wenn Teilchen zur Fluoreszenz 1in elektronischen Zustdnden angeregt
werden, deren Lebensdauern infolge von Préddiesoziationen oder
interner Energleumwandlung sehr viel kiirzer als die Stofzeiten sind.

il durch

Wie in Abb. 5 schematisch gezeigt, gelingt dies fiir Cl2
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Anregung mit einem ArF-Excimer-Laser bel 193 nm. Eine Reihe aro~
matischer Kohlenwasserstoffe sowie Aldehyde konnen bereits durch
Anregung mit XeCl-Excimerlaser beil 308 nm in Zustinde mit sehr kurzer
Lebensdauer angeregt werden. Fiir Acetdaldehyd (CH3HC0) konnte gezeligt

werden, daB bis zu Drucken von 25 bar keine wesentliche Anderung der

719/
Fluoreszenzquantenausbeute eintritt .
Kohlenwassersioffe 0,
Aldghyde
S e—
s —1
Arf-Laser
Anregung durch Ty
Xe(l-Loser
Nachwers
Sg

Abb. 5 LIF-Nachweils von Molekiilen mit kurzer Strahlungslebensdaver

Nachweis von Fliissigkeits/Dampf Mischungen

Ein interessante Anwendung der LIF-Technik ist die Untersuchung der
Verdgmpfung von Trépfchen wie etwa im Zusammenhang mit der Gemisch-
bildung bei Dieselkraftstoff. Durch Zusatz bestimmter organischer
Molekiile, die In der Lage sind, Komplexe 1in einem elektronisch
angeregten Zustand ("Exciplex" = Excited State Complex) zu bilden,
kann der Ubergang zwilschen fliissiger und gasf&rmiger Phase anhanc der
Verschiebung der Fluoreszenzwellenlinge verfolgt werden, Die in einer
reversiblen Reaktion gebildeten Exciplexe finden sich vorwiegend in
der fliissigen Phase. In der Gasphase dominiert die Emission des
freten Monomers. Belde Emissionen kdnnen bis 2zu 150 nm spektral

120/

verschoben sein In ersten Experimenten wurde die frequenz-

vervierfachter Strah;ung eines Nd-YAG-Lasers bel 266 nm zur Anregung
benutzt und die Fluoreszenz wmit Hilfe eines fotografischen Films

21, 22
registriert / j. Der Einsatz von Excimerlasern und zwelidimen-
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sionalen Dioden-Array Kameras sollte Einzelimpulsdarstellungen er-
lauben. Ein Problem ist die starke Loschung der Fluoreszenz in der
Gasphase durch Sauerstoff. Dies ist beim Nachweis der Tropfchen kein
Problem, da Sauerstoff nur langsam in die Fliissigkeit hinein deffun-
diert. Es erscheint méglich, mit Hilfe der Fluoreszenztechnik auéh
Informationen iliber die Trbpfchentemperaturen zu erhaltenlzz’ 23/.
Setzt man der zu zerstiubenden Fliissigkeit einen Farbstoff zu, der
bei Anregung mit Licht relativ schwach absorbiert, so kann man aus
der Intensititsverteilung im Laserlichtschnitt Informationen iiber die

/24

Verteilung und GriBe der Triopfchen erhalten

Bestimmung von Temperaturfeldern

Die selektive Anregung molekularer Zustinde mit Hilfe der LIF erlaubt
eine Bestimmung relativer Besetzungsgrade und damit Riickschliisse auf
die lokalen Temperaturen. Regt man mit Lasern unterschiedlicher
Wellenldnge OH-Radikale aus verschiedenen Schwingungszustinden des
elektronischen Grundzustands in das gleiche Rotationsschwingunsniveau
des angeregten Flektronenzustands an, so kann aus dem Verhdltnis der
beiden Emissionsintensititen die Temperatur direkt ermittelt werden.
Léschprozesse stdren dabel nicht, da die Emission aus dem gleichen

oberen Zustand erfolgtlzs/.

ROD--STABILSZED
FLAME

i o
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lowsmne

UV—LASER
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E=0.5mJ
-0

UV--FILTER

COMPUTER

Abb, 6 Messung von Temperaturverteilungen in Methanflammen durch

LIF-Spektroskopie an zugesetzten NO-—?'loleki.ilen,15‘r
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Ein Nachtell dieses Verfahrens ist, das nur Temperaturen erfasst
werden konnen, wenn die Gleichgewichtskonzentration an OH-Radikalea
fir einen LIF-Nachweis ausreicht. FEine Alternative ist der Zusatz
eines geelgneten molekularen "Tracers" zur Temperaturmessung, wis
z.B. das thermisch sehr stabile Molekiil NO. Wie in Abb. 6 gezelgt,
kann durch Anregung bei NO bel 225,6 nm das Temperaturfeld einer
Methan-Flamme vermessen werden. Die bisher erzielten Ergebnisse
sollten sich durch Einsatz lelstungsstarker Excimerlaser verbessern

126/

lassen

3. SPONTANTE RAMANSTREUUNG

Spontane Ramanspektroskopie von Verbrennungsprozessen wird seit

127, 28/. Durch Einsatz

Aufkommen der Lasertechnik intensiv betrieben
von abstimmbaren Excimerlasern kinnen im EinzelschuB vollstidndige

Ramanspektren aufgenommen werden,

hy "

<
o -

Xell

Ampl. Xell

Osz.

Abb. 7 Aufnahme von spontanen Ramanspektren im Einzelimpulsbetrieb

durch Anregung mit einem abstimmbaren Excimerlaser.

Der Nachweis von n-Heptan und Stickstoff durch spontane Ramanstreuung
erlaubt die Gemischbildung bei den Dieseleinspritzungen punktweise
direkt zu wverfolgen. In turbulenten Diffusionsflammen kdnnea in
Einzelmessungen simultan mehrere Teilchenkonzentrationen (N

130 /2 Dab i

wird ein intensi{ver Farbstofflaser wmit relactiv langer Pulsdauer

02, co, CH[., HZO' HZ) sowle Temperaturen ermittelt werden

benutzt. Auch eine zweidimensionale Darstellung der Verteilung von

Methan in einer turbulenten, nichtvorgemischten Methan-Wasserstoff-

f31/

Luftflamme ist mdglich . Eg wurde ein Laserpuls von 200 m} Energle
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bel 440 nm und 1,8 usec Dauer mehrfach in der in Abb. 11 gezeigten
Welse durch die Flamme gefiihrt. Da der gesamte Q-Zweig der Ramanemis-

slon des CH, aufgenommen wurde, sind die erhaltenen Signale propor-

4

tional zur CH, Konzentration. Eipne automatische Kalibrierung erfolgte

[
durch die Aufnahme der einstrémenden Flammengase,

4, CARS-SPEKTROSKOPIE
CARS [Kohdrente Anti-Stokes-Ramanspektroskopie) erlaubt die Messung

von Tzmperatur und Konzentratiomen ramanaktiver Spezies mit hoher

zeltlicher, rdumlicher und spektraler Aufldsung.

N e L
caRs B 'Ei @ . Jo™ h:’.;

Abb. 8 Prinzip der CARS~Spektroskopie

»
Wie ir Abb. 8 gezelgt beobachtet man CARS-Signale, wenn zwei Lager-
strahlen, Pump- und Stokesstrahl, mit Frequenzen c.:p und&a 6:.; >(,.; )
iiber dle dielektrische Suszeptibilitit 3. Ordoung 1(3) des Hediuma
wechselwirken. Die Signalintensitit bei der Frequenz wCARS = 2(.,p -
(.JS hingt dabel einerseits quadratisch von der Intensitit des Pump-
lasers und andererseits vom Betragsquadrat der oben erwdhnter dielek-
trischer Suszeptibilitit ab.
Loars "'13 L O
Die Intensitiit des CARS-Signals steigt resonanzartig an, sobald
mp -, der Frequenz eines Ramaniibergangs Wy des Mediums ent-
spricht., Beli {festgehaltener Pumplaserfrequenz lassen sich durch
Verdnderung der Stokes-Laserfrequenz verschiedene Rotations-Schwin-
gungsiiberginge eines Molekiils abtasten. Temperatur und Xonzentration
werden durch Berechnung der dielektrischen Suszeptibilitit dritter
Ordnunz ermittelt. Die komplexe dielektrische Suszeptiblitdt eines

beobachteten Ubergangs hingt u.a. von der Besetzungszahldifferenz der
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beteiligten Molekiilzustinde ab Zusdtzlich tritt ein durct den

nichtresonanten Term X verursachter spektral glatter Hinterzrund

des CARS-Signals auf. N'.?erden die beiden Laserstrahlen kollinear
iiberlagert, so erhdlt man eine r#umliche Auflésung von 50 - 140 ym
senkrecht und 1 - 3 cm parallel zur Strahlrichtung. Dutrch spezielle
Strahlanordnungen (USED-CARS, BOXCARS) sind longitudinale Auflésungen

bis in den sub-Millimeterbereich mﬁglichlja’ ‘“/.

5
o Abb. 9 Schema einer CARS
1t Anordnung zur Untersuchung
V=S
= N8 laminarer Gegenstrom—
= 135/
u Diffusionsflammen
[
Y @9 e 1 05
s1; & Up 43
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Bei der USED (Unstable Resonator Spatially Enhanced Doughnutbeam)-
CARS-Konfiguration wird der Stokes-Strahl innerhalb des ringfd-migen

/Hj. Wie in Abb. 9 gezeigt, werden zunidchst

Pumplaserstrahls justiert
Pump- und Stokeslaserstrahl innerhalb einer mit Argon gefiillten Zelle
rdumlich dberlappt. Nach Rekollimierung und ernmeuter Fokusslerung
wird 1im MeBbereich einer Methan/Luft CGegenstrom Diffusions?lamme
das CARS-Signal des spektroskopierten Molekiils erzeugt. Referenzsipgn-
al und CARS-Signal werden nach Durchgang durch einen Monochromator
rdumlich separiert, durch zwei Photomultiplier detektiert und durch
735/

einen Rechner welter verarbeitet NDie Auswertung der Spaktren

VDI BERICHTE

an

erfolgt durch Anpassen von%(3)

an das gemegsene Spektrum. Als
Parameter werden Temperatur und Konzentration des berechneten Spek-

trums kis zur bestm&glichen Ubereinstiomung variiert.

K- - Siulation
| | —Experiment
I« K

L]

(11

Lo

F{] o

P

I. " PR S 1l . PR B R SO WS T Y
2300 FEN] 2320 1330
RAMANSHIFT [con™) ——

Abb., 1(+ N_-CARS-Spektum gemessen in einer Methan/Luft Gegen-

2
strom=-Diffusionsflamme bei Atmosphﬁrendruckljs/

Die Berechnung der Ramanfrequenzen des Ubergangs und der Besetzungs-
zahldifferenz aufgrund bekannter spektroskopischer Daten 1ist fiir
zwelatomige Molekiile in einigen Fdllen mit hoher Genauigkeit mglich.

Mit CARS-Spektroskopie an N2 konnten hierdurch Gastemperaturen mit

136/

einer Genauigkeit von 40 K bei 2000 K gemessen werden . Die gegen-

wirtigen Forschungsarbeiten konzentrieren sich auf die Berlicksichti-

1317 und Modelle, die

auch S5:oBwechselwirkungen der Molekiile berﬁcksichtigenlssl Wird der

gung der Modenstruktur der verwendeten Laser
nichtresonante Hintergrund der dielektrischen Suszeptibilitit durch
Polarisationstechniken unterdriickt, so0 k¥nnen durch statistische
Fluktuationen der Modenstruktur verursachte Effekte vernachlissigt
werden‘.Bg'l. Zentrales Problem bei der Berilicksichtigung der StoB-
wechse_wirkung der Molekiile ist die korrekte Berechnung der Linien-
breiten der Ramaniibergdnge, Fiir den Druckbereich 0,2 - 2 atm (der

Bereich des "collisional broadening")} liegt ein snalytischer Ausdruck
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fiir die Halbwertsbreite der Ramanilberginge in Abhingigkeit von der elastischen Streuung an Molekiilen (Rayleigh-Streuung) wesentlich

Temperatur, Rotationsquantenzahl des Ubergangs und Druck des Mediums

grifBere Streuquerschnitte, die allerdings immer noch deutlich unter
40/
or .

v Bei hoherem Druck tritt "collisional narrowing” auf - eine denen fiir LIF liegen.

Da die Rayleigh-Strevung keine Wellenlingen-—
Einengung des CARS-Spektrums um das bel der betreffenden Temperatur

verschiebung zeigt, kann sie nur angewendet werden, wenn keine
/“/. CARS-Spektroskopie in

am stidrksten besetzte Rotatlonsniveau Partikel oder Oberfldchen in den untersuchten Prozessen zu stirendem

Hochdrucksystemen - wile etwa Verbremnungsmotoren {s. Abb., 11) -

erfordert eine Simulation der Spektren unter Berlicksichtigung des Temperaturfeld mit Hilfe der Rayleigh-Streuung vermessen wurde. Die

" w/42, &3/
collisional narrowing . Brenngaszusamnensetzung wurde dabei so gew¥hlt, daB Brenngas, die
umgebende Luft und die Verbrennungsprodukte in ihrem Rayleighstreu-
querschnitt nur sehr geringe Unterschiede zeigen. Es wurde ein
CARS SPECTRUM IN BURNED GAS Farbstofflaser bei 440 nm mit 200 mJ Pulsenergie benutzt. Der Einsatz
von Excimerlasern mit kiirzeren Wellenldngen sollte auf Grund der
100 4 ;:g?i?n: Abhingigkeit des Rayleigh-Signals von der reziproken 4, Potenz der
|7 :;‘EORV Laserwellenliinge weltere Verbeserungen 1in der Signalintensitic
¥ ow{
= : ermglichen.
&
2 60
w
o
Ly
L2 15
Frles 21‘00 2:;—|D 23‘30
RAMAN SHIFT {cm™
. AAE
f43/ o '
Abb. 11 NZ-—CARS Spektrum gemessen im Brennraum eines Otto-Motors u
Bei der Rotations-CARS-Spektroskople erhdlt man héhere Anregungsquer-— BURER
schnitte, die auf Grund der sich stark #ndernden Besetzungen der
Rotationslinien jedoch nur bei Temperaturen unter 1000 K Vorteile

bringen/‘“" {'S/. Bei Benutzung eilner Multiplexanordnung mit Hilfe von

Brei - f K - d

reitband-Farbstofflasern ist eine Kombination wvon Schwingungs- un Abb. 12 Messung der planaren Temperaturverteilung in einer turbu-
Rotaticns-CARS méglich, dies erlaubt eine Temperaturmessung zusammen lenten CHl‘-H2—Luft—Flame durch Rayleighstfeuunglsl,
mit einer Mehrkomponenten-Konzentrationsanalyse mit nur einem Laser—

impuls/&5 » 46/ .

Benutzt man als Streuzentren makroskopische Partikel, so erhilt man

eine weitere Steigerung der Streuintensitit, so daf zum Nachweis
5. RAYLEIGH UND MIE-STREUUNG

fotografischer Film und unverstirkte Dioden-Array Kameras benutzt
Gegeniiber der unelastischen Wechselwirkung von Photonen mit Mole-

werden kdnnen. Beil der Aufzeichnung durch Film erhilt man eine hohe
kiilen, wie sie bei der Raman-Streuung becbachtet wird, erhilt man bei

Aufldsung, wihrend die Realzeitdarstellung und die direkte Rechner-
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auswertung bel Dioden-Array Kameras von Vorteil sind. Die Anwvendung
der Mie-Streuung zur Charakterislerung vom Verbrennungsprozessen ist
mbglich, wenn den Verbrennungsgasen geeignete Substanzen z2ugesetzt

werden, be! denen es in der Flammenfront zu einer Partikelbildung

47
kommt., Eine interessante Mdglichkeit d1st in Abb. 13 gezeigt/ /.

Durch Zusatz von TiClh bilden sich bel Kontakt mit den in der

Flammenfront entstandenen Wassermolekiilen TiO2 Partike]l im Sub-

Mikronbereich, die als Streuzentren dienen. Durch diese Mie-Streu-
messungen wurde gezeigt, das dle Flammenfronten sehr diinn sind (100 -
300 pm) und mit steigender Motordrehzahl wvon schwach gekriimmten
kontinuierlichen Fronten in stidrker gewinkelte iibergehén, sowle
Bereiche mit unverbranntem Gas stirker in Erscheinung treten (s. Abb.
13). Die Technik der 'I'iO2 Teilchenbildung kann auch zur Sichtbar-
machung von Mischvorgingen benutzt werden, wobel ein wasserfreler
Gasstrom mit TICl, versetzt wird und dem zweiten Gasstrom Wasserdampf

/asf

zugesetzt 1ist Unter bestimmten Bedingungen kbnnen auch RuB-

teilchen, die sich wihrend der Verbrennung bilden, zum RNachwels von
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Flammen durch Mie-Streuung benutzt werden
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Abb. 13 Zweidimensicnale Darstellung det momentanen Lage der Flammen-

fronten in einem Verbrenmnungsmotor durch Laser-Mie-Streuung

an TiOz—Partikeln/A7/.
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6. RESONANTE MEHRPHOTCNENIONISATION (REMPT)

Die Mdglichkeit eines extrem empfindlichen Nachweiges einzelner
Molekiile bietet die resonante Mehrphotonenionisation (REMPI), Wie in
Abb. 14 am Belspiel des Schadstoffes NO gezeigt, wird dabei mit Hilfe
eines Ein- oder Zweiphotonenprozesses zundchst ein rescnanter
Zwischenzustand begetzt, von dem die selektive Ionisierung mit einem
welteren Laserphoton erfolgt. Durch Einflihrung einer Mikroprobe zum
Nachweis der gebildeten Ionen kénnen auf diese Weise 1in Flammen

NO’SO/, 00/51/‘ CH3—Radika1e/521. Sr/53/, POISA/. Li/55/. Th und
o 36/ /51/

y H- und O-Atome und andere Teilchen nachgewiesen werden.
Fr72 V7777770
300nm
NOAZL")
4£52nm
team | -}~
452nm
TppmiNO) L00Terr Ny
NO(X 4]

Abb. 14 Nachweis von NC durch REMPI Spektroskopie

7. AUSBLICK

Das Geblet der Diagnostik von Verbrennungsvorgingen mit Hilfe lei-
stungsstarker UV-Laser befindet sich in einer raschen Entwicklung.
Exclwerlaser mit einer Wiederholfrequenz im Bereich von kHz werden in
nichster Zukunft zur Verfiigung stehen. Metalldampflaser erlauben mit
geringeren Pulsenergien Wiederholraten bis zu 20 kHz. Fir den Nach-
wels zweidimensionaler Laserlichtschnitte gind CCD-Arrays mit hoher
Auflsung (106 Pixel) bereits erhdltlich. Durch diese Technik wird es
auch mglich, dreidimensionale Abbildungen von Temperatur und Teil-
chenkonzentration zu erstellen, die wesentliche AnstBfe fiir die
realistische Modellierung von Verbrennungsprozessen unter extremen

Bedingungen geben werden,
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