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Um den vollen thermochemischen Zustand in Verbrennungsvorgangen aufzul®-
sen, bedarf es zeitlich und raumlich aufgeloster Daten zu Spezieskonzentratio-
nen und der Temperatur. Fir die Quantifizierung mit der ro-vibronischen Ra-
man-Streuung werden temperaturabhéangige Spektren der jeweiligen intermedia-

ren Kohlenwasserstoffe bendtigt.

1 Experimentelles Setup

Fur die Raman-Messungen in stationdren, hinter-
grundarmen Gasstromungen wurde eigens ein
spektral hochauflésendes Raman-Spektrometer
entwickelt. Die Raman-Strahlung wird Uber einen
Dauerstrich-Laser mit einer maximalen Ausgangs-
leistung von 20 W bei einer Wellenlange von 532
nm (frequenzverdoppelter Nd:YAG) angeregt, der
eine Linienbreite von kleiner 1 MHZ (FWHM) und
eine Strahl-Qualitat von M2 besser als 1,1 aufweist
(Rohstrahldurchmesser 0,9 mm). Der Laserstrahl
passiert zunachst eine Kombination aus zwei A/2-
Plattchen und einem polarisierenden Strahlteiler,
mit der die Laserenergie stufenlos reduziert wer-
den kann. AnschlieBend wird der Strahldurchmes-
ser mit einem Teleskop um den Faktor drei ver-
groRRert und mittels einer plankonvexen Linse (750
mm Brennweite) in eine Multi-Pass-Zelle einge-
koppelt. Die Multi-Pass-Zelle besteht aus zwei
spharischen Hohl-Spiegeln (200 mm Brennweite)
in konfokaler Anordnung [1]. Die Spiegel sind so
justiert, dass der eingekoppelte Laserstrahl zwei in
der Horizontalen liegende Fokus-Punkte in der
Mitte der Zelle formt. Der Laser-Strahl passiert
diese beiden Fokus-Punkte ca. zwolf Mal mit ei-
nem theoretischen Strahldurchmesser von ca. 50
pm. Das in der Zelle gestreute Licht wird mit einer
achromatisch Kkorrigierten Linsengruppe (f/1.3, 160
mm Brennweite) gesammelt, die in einer 90°-
Anordnung zur Multi-Pass-Achse platziert ist. Die-
se Linsengruppe fokussiert das gesammelte Ra-
man-Signal auf die Ebene eines mechanischen
Spaltes, der den Anteil an Streustrahlung aus der
Multi-Pass-Zelle im Signal reduziert. Nach dem
mechanischen Spalt wird das Signal in einem Ver-
bund aus zwei Nikkor AF-S Objektiven (f/1.8, 50
mm Brennweite, Nikon) kollimiert, um im paralleli-
sierten Strahlengang die Anregungs-Wellenlange
des Lasers mit einem Notch-Filter zu unterdri-
cken. Der kollimierte Strahlengang wird anschlie-
Rend von dem zweiten Nikkor-Objektiv auf den
Eintritts-Spalt (25 pm Spalt-Breite) eines hologra-
phischen Gitter-Spektrometers (HoloSpec f/1.8,

Kaiser Optical Systems) fokussiert. Im Inneren des
Spektrographen wird das Signal Uber eine weitere
Linsengruppe (f/1.8, 75 mm Brennweite) erneut
kollimiert und auf ein holographisches Transmissi-
ons-Gitter geleitet. In dieser Arbeit wurde das
Transmissionsgitter HSG 632.8 (KOSI) verwendet,
welches das Signal in einem Wellenzahlbereich
von 1900 bis 4000 cm? beugt. Damit ist es mog-
lich, gleichzeitig die ro-vibronische Raman-Antwort
von N2 (2100-2500 cm?) wund der C-H-
Streckschwingung der Kohlenwasserstoffe (2600-
3500 cmt) zu detektieren und. Das wellenlangen-
abhangig gebeugte Signal wird zuletzt von einer
zweiten inneren Linsengruppe (f/1.8, 85 mm
Brennweite) auf dem Sensor einer BI-CCD-
Kamera (ProEM+: 16004 eXcelon3, Pl) abgebildet.
Die unterschiedlichen Brennweiten innerhalb des
Spektrographen sorgen fir eine optische Vergro-
Berung von 1,13. Der Sensor der Kamera hat
400x1600 Pixel mit einer PixelgréRe von 16 um. In
Kombination mit dem optischen Gitter ergibt das
eine lineare reziproke Dispersion von ca. 3
nm/mm. Multipliziert mit der Breite des Ein-
trittsspaltes ergibt das eine errechnete spektrale
Bandbreite von 0,085 nm. Uber einen Wechsel des
optischen Gitters kdnnen zuséatzlich noch andere
Wellenlangenbereiche untersucht werden, wie zum
Beispiel der Bereich der CH-Biege-Schwingung,
die sich spektral mit dem CO2-Raman-Signal tber-
lagert. Die zu untersuchenden Kohlenwasserstoffe
mussen unter Vermeidung der thermischen Zer-
setzung bis auf flammenrelevante Temperaturen
erhitzt und in der Mitte der Multi-Pass-Zelle bei
einem uber alle Temperaturen konstanten Volu-
menstrom bereitgestellt werden. So wird eine na-
hezu konstante Verweil- und Mischungszeit ge-
wahrleistet. Dazu wird ein Helium-Gas-Strom (80
Vol.-%) in einem kommerziell erhaltlichen Inline-
Heater (3,5 kW, Kanthal) auf bis zu 1500 Kelvin
erhitzt. AnschlieRend wird dieser Helium-Gas-
Strom mit einem zweiten Gasstrom gemischt, der
10 Vol.-% Stickstoff und 10 Vol.-% der bereits gas-
féormigen Kohlenwasserstoffe enthalt. Am Austritt
des Inline-Heaters ist eine keramische Mischer-
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platte (HeBoSint, Henze Boron Nitride Products)
installiert, die Uber ihre schrdg angeordneten Boh-
rungen den Turbulenzgrad und somit die Mi-
schungsprozesse zuséatzlich verstérkt. Der heil3e
Helium-Gasstrom erreicht danach eine Quarzglas-
Pfeife, in der ein seitlich angeordneter Bypass das
Stickstoff-Kohlenwasserstoff-Gemisch zufiihrt. Um
die homogene Mischung des Gesamtgemischs
weiter zu steigern, sind in der Quarzglas-Pfeife
noch weitere statisch Mischer angebracht. Der
Inline-Heater selbst ist fir minimalen Warmeverlust
mit einer Reihe von mikropordsem Microtherm
isoliert. Die Isolierung der Glaspfeife (Fibrothal,
Sandvik) ist aus Grinden der optischen Zugang-
lichkeit angewinkelt. Um am Austritt des Gaserhit-
zers maximale Temperaturen erreichen zu kénnen,
ist die Zulaufstrecke des Stickstoffs zusatzlich mit
einem Inline-Heater ausgestattet (2 kW, Osram
Sylvania). Die jeweiligen Volumenstrome werden
Uber Mass-Flow-Controller (MFC, Bronkhorst High-
Tech) geregelt, die mittels eines eigens entwickel-
ten LabView-Programms gesteuert werden. Am
Austritt des Gaserhitzers sind zwei Typ-K-
Thermoelemente platziert, die permanent die
strahlungskorrigierte Temperatur des austretenden
Gasstroms messen. Mit diesen Informationen wer-
den die jeweiligen Gasstrome berechnet, sodass
der Gesamtvolumenstrom und die Verweilzeit in
der Mischungsstrecke bei allen Temperaturen
gleichbleiben.

2 Ergebnisse

Die erzeugten Spektren beschranken sich in dieser
Arbeit auf Ethanol und Acetaldehyd. Ersteres wur-
de hierzu mit einem Gesamt-Volumenstrom von 8
m3/h im Gaserhitzer erhitzt, der aus 80 vol.-% Heli-
um, 10 vol.-% Stickstoff und 10 vol.-% vorver-
dampften Ethanol bestand. Die Belichtungszeit des
Sensors wurde mit 5 Sekunden so eingestellt,
dass das Signal bei der niedrigsten Temperatur
(573 K, um die Kondensation im Gaserhitzer zu
vermeiden) annahernd die Sattigung des CCD
erreicht und damit das maximal mégliche Signal-
zu-Rausch-Verhaltnis ermdglicht wird. Pro Tempe-
ratur-Einstellung wurden 200 Einzel-Bilder aufge-
nommen und verarbeitet. Das Ergebnis der ge-
nannten Messung und der anschlie@enden Daten-
verarbeitung ist in den folgenden Abbildungen
dargestellt.
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Abb 1: Niedrig disperses Raman-Spektrum von gasfor-
migem Ethanol und Stickstoff bei verschiedenen Tempe-
raturen.
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Abb 2: Niedrig disperses Raman-Spektrum von gasfor-
migem Acetaldehyd und Stickstoff bei verschiedenen
Temperaturen.
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