Forschungsbericht Nr. 21 Laboratorium fiir Energiesysteme
ETH Zirich

Einfluss von Temperatur, Feuchte und
Druck der Verbrennungsluft auf die
NOx-Emissionen von Kleinfeuerungen

Othmar Schuler
Dr. sc. techn.
Dipl. Masch. Ing. ETH

L}

Juris Druck+Verlag Dietikon
1996



ISBN 3 26005394 8



Vorwort

Die vorliegende Asbeit entstand am Laboratorium fiir Energiesysteme des Institutes tiir Energie-
technik der Eidgendssischen Technischen Hochschule Ziirich wahrend meiner Fitigkeit als wissen-
schaftlicher Mitarbeiter. Ste wurde unterstiitzt durch den Nationalen Energie-Forschungs-Fonds
(NEFF) im Zusammenhang mit dem Projckt 451 ,,Basiswissen fiir Low NOx-Brenger und Brenn-

kammern“.

Herra Prof. Dr. Peter Suter danke ich fiir die Unterstiitzung dieser Arbeit und fiir die Ubernahme

des Referates.

Herrn Prof. Dr. Heinrich Kohne mdchte ich recht herzlich fiir das meiner Arbeit entgegengebrachie
Interesse sowie die Ubernahme des Korreferates danken.

Dem Projektleiter Dr. J. Gass giit mein Dank fiir die Begleitung und Betreuung wibrend dieser Ar-
beit.

Fiir die grosse Mithilfe bei den experimentellen Arbeiten mochte ich mich bei den Herren Max
Hard und Martin Meuli sowic den am Projekt beteiligten Firmen bedanken.

Pen Studenten, die in Form von Semester- und Laborarbeiten zu dieser Arbeit beigetragen haben,
gilt ebenfalls mein Dank.

Fiir die Unterstiitzung bei dieser Arbeit mdchte ich den Koilegen des Labors danken, speziell den
Herren Jorge Ferreira, Peter Neuenschwander, Markus Ochs, Martin Schlatter und Peter Stuber.

Zarich, im Februar 1996 Othmar Schuler




Inhaltsverzeichnis

1 EINLEITUNG UND ZIELSETZUNG 1

L.1 Grenzwertentwicklung der Luftreinhalteverordnung, 1

1.2 Brenner- und Kesselsysteme 1

1.3 Zielselzung 3

2 GRUNDELAGEN 4

2.1 Emissionsh trationen 4

2.2 Adiabate Fi temperatur 4

2.3 Rezirknlationsrate 4

t

2.4 NO-Bildung: hanissen
2.4.1 Thermische NO-Bildung (Zeldovich-NO) ..ot sas s ess e s ese s s e

L NV

2.4.2 Konversion von Brennstoffstickstoff zu NO...

2.4.3 Prompt-NO ...

2.5 Schwankungsbereiche von Temperatur, Feuchte und Druck der Verbrennungsiift ... .iwsvossssssesar 8
251 TRIMPETAIUL 11vviieisieeaeieiectee e et se v s sesae s et se s esees s e ses e eran o e 24540414 st eem e e reeessememssa o e eesemeessereseeeeeeeees s ee. B
2.5.2 Feuchte ..
2.5.3 Luftdruck

w12

3 EINFLUSSE AUF DIE REZIRKULATIONSRATE VON BRENNERSYSTEMEN MIT
PASSIVER ABGASREZIRKULATION 14

3.1 Vercinfachtes analytisches Modell zur Beschreibung eincs Brennersystems mit passiver Abgasrezivkubati-
on 14

3.2 Einfliisse auf die Rezirkulationsrate 18

3.2.1 KonstuKUONSPATATIEIET .........ooiierivceseeeerens e sna e onssssiosstessbarsssttanesses s s esssseossesssmsestenseenseressenereessessonssrensin | 8
32,2 LUFUEIIPETAIUT .ot r s ss et eamos e b s sanes sttt e s et e et eesaensserenenes s neaeseeenees 1§

3.2.5 ROZIrKUlAONSIEMPEIALUN 1 11veit1tieneceres e seeee e ences e seses s masss e e e 15542558 0854 e ot e e reos e e neneeeeeem B




4 REAKTIONSKINETISCHE UNTERSUCHUNGEN 24

4.1 Berechnungsmodelle 24

4.1.1 BercChnURESEIUNGIAZEN ... covo e e cecereeseree e e b s bssas s st ssremsa e s bS8 8tk S
4 12 MEOAETL Avernirrversoreriessseessieserssssarrses e s sessesss e s e et somt s amst et e e sbd s bbb e b it nnnans B0
4.1 .4 Methan- Rt NO-MECHANSINUS ...........ooveeveeeicoiiissss esesssssessres e sebesssasssssessersssssrssessmsmssssres s ssressessssssecsnssents B8
A 1,5 FIIVEEVARTC 1« 1oy weeeesseresnne s ceenseseesss e s ere s et seras s s e e s b R LR s 2D

4.2 Einfluss der adiabaten Flammentemperatur auf die NO- und CO-Werte 29

4.3 Einflisse auf die adiabate Flam atur 31

4.3.1 VerbrerRnungsIufVETBANNES 1o evessiereseresies s esssres st sssans e s enses st sss s s ensss ssns s s s bssnsses st snssasares s 3 |
4,32 ROZITKUIBUOMSTALS ¢.v . covveeeceneeemenerasaseracess st eee s s eerae st eemas e emt s rassss st o s o8 sme s bt s s s sem ettt es D
4,33 LUFUCIIPCTAIIT 1. revecrssnesesranassissesssiessscsa e sesss s sosas sssensssos s sesssssshots 8 mrass s s ses st esmss st os s s som e ses s e ettt be s rss 39

#.4 Einflitsse anf die NO- und CO-Emissi 35

4.4.1 Verbrennungsiuftverhditnis ...

4.4.2 Rezirkulationsrate. ...
4.4.3 Luflemperatur .......... oY)
4.4.4 Feuchte ...

4.5 Diskussion der Ergebnisse a3

5 UNTERSUCHUNGEN VON EINFLUSSEN AUF DIE NOX- UND CO-EMISSIONEN VON
KLEINFEUERUNGEN 47

5.1 Einfluss der Abgasrezirkulation auf die NOx- und CO-Emissionen bei Heizdl EL und Erdgas .o 47
5.1.1 Einfluss des Bronnstoffes ... it siniscosmasnsssass s sesssassssesssssssussssssoss ssssnssssssssnssssssasssssrassseass s 47
5.1.2 Binfluss der RezirkulationstemMPErats .o......coorveveeveeeeesesisssemmssrnesssssssecesssssaresssssssssssssirorssssssrssssstnisssssssssssss 4

5.1.3 Einfluss der Art der Zufithrung des rezitkulicrten ADZASES ..o mmmcismrin e ssess s senss s 49

5.2 Einfluss der Kesselkonstraktion anf die NOx- und CO-Emissionen von Brennersystemen mit passiver Ab-

gasrezirkulation 50

5.3 Konversion des Breanstofistickstoffes von Heizdl EL 31

5.3.1 Einfluss des BroniersySIOMS . e urur o eeerras s eerrsrstisssrassessmesssensss st essonssssss st st sssarsssesntsssssnsees sessenmsssesessonssom 91

5.3.2 Einfluss des VerbrennungslufverhAHNISSES. ...ttt s s s es D

-1



5.3.3 Einfiuss der FeutrmauimIemMPOIatar ..o v erereer s css ey sessassssersassnssssssonts 1o reetsbssnasssatsssbasss 1 rost sttt stsassmas snrec 33
5.3.5 Einfluss des LaflOruackes . e ettt et e et et  semers e enne s st enermtnte e sae e s D

5.4 Einfluss der Luftt atur 55

13

ST GrURALAZEN oo e e e e e e e e e e
5.4.2 VYersuchsaufbau uad Messablauf..

5.4.3 Versuchsergebnisse ...

5.5 Einfluss der Feuchte 59
551 GIUNGIAZCI L 2ttt ittt sttt st ar s e s ed s et fe b b ket ea s e b st e res s b st setren s e srmne et ernie IO
5.5.2 VersuchsauTbaw und Messablaul... ... et s et st s enen e e e D)

5.6 Einfluss des Luftdruckes 62
5.6.2 Versuchsaufbau and Messablatl.. ... o e s e rrsvsis et s s snssersss s s 98

5.6.3 Experimentedle UnterSUCHUNECH ...ttt st it s snsansnns s e s O3

6 AUSWERTUNG DER VERSUCHSERGEBNISSE 65

6.1 Formel zur Korrektur von Messwerten auf einen Refer tand 65

6.1.1 Definition des RETerenzzustanades ...t semee e semers e s senrans s s esansesessemenssesssseseseseserasseseddD
6.1.2 KOMTEKIUETOIMEG! .ovovvinrmiriuninsesninsaiooisinas sosasssimessscsosssasivsonsstamsoss shaomiossesssrstsisnsiasiniesasssesssssesssessrmsesssssssssrsssens OO
6.1.3 Vergleich von Temperatr- und FEuchteeinflIss ..o o srrceencrenecceninrsescssesesemsesssescscessesseseeneeesO F

6.1.4 Vergleich mit anderen KOmekIurformeln o oo s sssrestssstessesriesoran F

6.2 Yergleich mit Literaturergebni 69

6.2.1 Untersuchungen an Of und Gasbrennernl .. ...ooo..ooccoveeocveee e eeeseescesve e cemsseeses s sessesssensse s nssnssssemsnssnsssssansssensen99

6.2.2 Untersuchungen anr Industriegasbrennesn und FluglriehWerken. ... et s e semansnsennns 70

7 SCHLUSSFOLGERUNGEN 72

8 LITERATURVERZEICHNIS 74

4.1 Projektgebundene Berichte und Veriffentlichung) 78

8.2 Projektgebundene Studentenarbeiten 79

9 ANHANG. 80

- 10T -




9.1 Methan- und NO-Mechanismus [Kee ct al., 1985] und [Milier, 1989]

9.2 Anforderungen an den Versnchsaufbau und die Messtechnik

8¢

82

.21 ABBASARALYSEC 1111 tuit ittt ettt et e et et bt et h e e rer e ane

9.2.4 Messumfang und AnFOrgEIEIZEN ... ettt remet st sraee et semee st e e e ne et ene e erens et i

LIV

.- 82
82
83
83



HG‘

ERY
il

L
J

H

e - T = R

Formelzeichen

Lateinische Formelbuchstaben

Flachenvertidltnis

Fléche

Stossfaktor (Reaktion 2. Ordnung)
Temperaturexponent
Brennstoffstickstoffgehalt
Feuchteexponent

Druckexponent

Spezifische Warmekapazitiit
Aktivierungsenergie
Standardenthalpie

Haohe

Spezifische Enthalpic
Gleichgewichtskonstante {Konzentrationseinheiten)
Gleichgewichiskonstante (Druckeinheiten)
Geschwindigkeitskoeffizient
Masse

Massenstrom

Molekulargewicht

Druck

Druckverhitnis
Reaktionsgeschwindigkeit
Rezirkulationsrate

Gaskonstante

Standardentropie

Thermodynamische/Celsius Temperatur

[-}

fm’]

fem’)/{mol 5]
ey

Img/ke]

kel

(-]

kg K]

wie R

{3/kg]

(]

[Fkgl
reaktionsabhéngig
reaktionsabhingig
reaktionsabhiingig
(kg]

[kg/s]

[g/mol]

IN/m*]

-]

[mol/cm® 5]

[-]

[J/mol K}

[Jxg)

[K]. [°C}




<

o< o=

[X]

~2

L S

<

2 € ™

-VI -

Zeit

Adiabate Flammentemperatur
Verbrennungszeit

Temperatur am Verweilzeitende
Verweilzeit

Geschwindigkeit

Volumen

Spezifisches Abgasvolumen bei 3% O,
Meolanteil

Molare Konzentration
Wasserbeladung

Massenanteil

Griechische Formelbuchstahen

Temperaturexponett

Konversionsrate Brennstoffstickstoff

Konversionsfaktor NOx/Brennstofstickstoff

Druckverlustkoeffizient
Symbol fiir eine chemische Verbindung

Verbrennungsluftverhiitnis

Stichiometrischer Koeffizient fir Ausgangsstoffe

Stochiometrischer Keeffizient fiir Produkte

Dichte
Relative Feuchte

Chemische Produktionsrate

[s]

[K]

s

(K]

s}

[m/s]

[m’]

frmy gy ]
(-}
[mol/em®
(e/kgl

[-]

{-
-
{mg/m,’mgfkg]
i1
[-]

[kg/m®]
[-]

[mol/cm® s]



Br

th

tr

Indizes
Brennstoff
Vorwiirts
Index fiir eine chemische Reaktion
Stoffindex
Luft
Messwert
Rezirkulation
Riickwirts
Sattigung
Saugstrahl
Treibstrahl
thermisch
trocken

Umgebung

- VIE-



Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit dem Einfluss von Temperatur, Feuchte und Druck der Ver-
brernungsluft auf die NOx-Emissionen von Kleinfeuerungen. Das Hauptaugenmerk wird dabei auf
die Low NOx-Brenner mit passiven Abgasrezirkulationssystemen, welche dic giiltigen LRV
Grenzwerte erfiillen, gerichtet. Die Stickoxidbildung erfolgt bei diesen zu etwa zwei Dritteln itber
den thermischen Mechanismus und zu einem Drittel iiber die Konversion des Brennstoffstickstoffes
von Heizdl EL. Aus experimentellen Untersuchungen zeigt sich, dass die Umgebungsbedingungen
hauptsiichlich die thermische Stickoxidbildung beeinflussen.

Nun aber hingt die Temperatur im Verbrennungsraum ihrerseits stark ven der Rezirkulationsrate
Abgas/Frischluft ab. Diese ihrerseits kann durch das Modell der Strahlpumpe verstanden werden.
Die Rezirkulationsrate cines passiven Abgasrezirkulationssystems crhéht sich mit zunchmender
Temperatur der Verbrennungsluft, was den direkten Einfluss der Temperatur der Verbrennungsluft
auf die thermische Stickoxidbildung vorwiegend kompensiert.

Reaktionskinetische Berechnungen ergeben, dass Temperatur und Feuchte der Verbrennungsiuft
vorwiegend iiber den Temperatureffekt der thermischen Stickoxidbildung Einfluss nehmen und
zwar bedeutet hohere Temperatur mehr Stickexide. Der Druck beeinflusst die NO-
Bildungsgeschwindigkeit iiber dic O-Radikalkonzentrationen, welche von der Stéchiometrie abhin-
gig sind. Daraus erkidren sich Unterschiede im Verhalten zwischen konventionellen und Low NOx-
Brennem.

Aus den Messresultaten leitet sich eine Formel ab, welche es gestattet, die NOx-Messwerte auf ei-
nen Referenzwert umzurechnen. Literaturvergleiche zeigen die Ubertragbarkeit fiir eine Vielzahl
vor Brennersystemen.
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Abstract

The subject of the present work is the understanding of the influences of temperatur, humidity and
pressure of the combustion air on the NOx-emissions of small burners. The investigations focus on
low NOx-burners working with passive exhaust recirculation systems. Two thirds of the NOx of
such a burner system are thermal NOx, the rest is being produced by the conversion of the fuel ni-
tregen. Experiments show that the ambient conditions mainly affect the thermal NO formation.

There is a strong interaction between the adiabatic flame temperature and the rate of recirculation
flue gasfcombustion air. The behavior of a passive exhaust recirculation system can be described
with the model of an ejector. The rate of flue gas recicenlated by a passive system is increasing with
higher temperature of the combustion air. This effect compensates the temperature effect on the re-
action rate of the NO formation.

Kinetical caiculations show ne difference between the effect of temperature and humidity on the
thermal NO. For both parameters there is only a significant influence through the flame temperature
effect. The air pressure influences the formation of NO via the O-concentration. There is a depend-
ence of the local stochiometry which explains differences between the behavior of conventional and
low NOx-burners.

A correction formula, resulting from the measurements, allows to reference the measured NOx val-
ues to normalized conditions, Comparisons with the literature show the validity for a great number
of burner systems.
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1 Einleitung und Zielsetzung

1.1 Grenmzwertentwicklung der Luftreinhalteverordnung

Die Luftreinhalteverordnung des Bundes setzt zum Ziel, Menschen, Tiere, Pflanzen, ihre Lebens-
gemeinschaften und Lebensriume sowie den Boden vor schidlichen oder listigen Luftverunreini-
gungen zu schiitzen [LRV, [985]. Dies soll auf zwei Stufen errcicht werden:

e Vorsorgliche Emissionsbegrenzungen nach dem neuesten Stand der Technik, soweit be-
tricblich moglich und wirtschaftlich tragbar,

s Verschidrfte Emissionsbegrenzungen in Gebieten mit iibermissigen Schadstoffbelastun-
gea der Luft.

In dieses Bestreben fillt auch die Emissionsbegrenzung fiir Stickoxide aus Feuerungsanlagen,
Durch die starke Abnahme des Anteils des Motorfahrzeugverkehrs seit Einfilhrung der Kataly-
satortechnik ist der Beitrag der Feucrungen gestiegen. Durch die éridiche Konzentrasion in Bal-
tungsgebieten und dic saisonalen Schwankungen kann der Anteil der Feuerungen bis etwa 50% be-
tragen [Umweltschutzfachstelle der Stadt Ziirich, 1992). Die Grenzwerte wurden deshalb in Stufen
verschirft (Abb. 1-1). Da NOx-Reduktionsmassnahmen oft mit einem Anstieg der CO-Werte ver-
bunden sind, ist das Augenmerk auch gleichzeitig auf die Begrenzung der CO-Emissionen gerichtet.

300
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250 | o

S

= 200

T 150 [BLRV 86|
e (ALRY 92|
£ 100

E

NOx
Abb. I-1: LRV-Grenzwertentwicklung fiir NOx und CO
1.2 Brenner- und Kesselsysteme

Die Verschiirfung der NOx-Grenzwerle ist verbunden mit der Einfithrung einer nenen Brennergene-
ration, da die Vorlagen mit konventionellen Brennern nicht erfiillt werden kénnen. Mit Hilfe der
Abgasrezirkulationstechnik ist es moglich, die NOx-Esmissionen bei Verbrennung von Heizol EL

—f-



- Einleitung und Ziclsetzung

auf etwa dic Hilfte zu senken. Die Anlagen ktnnen nach Art und System der Riickfithrung unter-

schieden werden:
e Feuerrauminterne Riickfilhrung (passive Systeme}):
e Flammenintern {strdmungsbedingt)
o Flammenextern (Ansaugung durch ein Saugstrahlgebliise)
¢ Feuerraumexterne Rickfithrung mit einem Abgasgeblise (aktive Systeme)

Bei Arlagen mit hoher Feacrungsleistung (>1 MW) kénnen mit feverraumexterner Riickfithrung
auch Altardagen umgeriistet werden. Die Investitionskostea einer soichen Umriistung sind aber bei
Kleinfeuerungen (<100 kW) zu hoch. Im unteren Leistungsbereich haben sich deshalb passive,
flammenexterne Abgasrezirkuiationssysteme durchgesetzt (Abb. £-2). Die Verbrennungsiuft dient
dabei als Treibstrahl, weicher Abgase durch Offnungen im Flammrokr aus dem Feuerraum ansaugt.
Die dadurch bewirkte Anderung im Verbrennungsablauf, von einer Diffusionsflarame zu einer
vormischahnlichen Verbrennung sowie die Senkung des Temperaturaiveaus, fiihit zu einem blauen
Flammenbild, weshalb auch von Blaubrennern gesprochen wird. Rezirkulationsbrenner wurden
schon in fritheren Jahren anter dem Aspekt der Schadstoffreduktion entwickelt [Buschulte, 19821,

Abb, 1-2: Schema eines passiven Rezirkulationsbrenners

Bei den Kesselkonstruktionen hat sich die Direktzugflamme gegeniiber der Umkehrflamme durch-
gesetzt, da damit sich tiefere Feuerraumtemperaturen und somit giinstigere Bedingungen fiir die
NOx-Reduktion ergeben.



1.3 Zielsetzung

Mit den Rezirkulationsbrennern ergeben sich Probleme, welche bei konventionellen Brennern nicht
auftreten. So ergibt sich eine starke Interaktion zwischen Brenner und Kessel, welche in der Arbeit
von [Dreher, 1994] untersacht wurde. Messungen von [Ochs, 1995] zeigen eine brennerabhiingige
Korrelation von Spraywinkel und NOx-Emissionen. Ziel dieser Arbeit ist das grundiegende Ver-
stiindnis der Einflisse von Temperatur, Feuchte und Druck der Verbrennungsloft auf die Stickoxi-
demissionen von Blaubrennern. Das Schwergewicht liegt dabej auf der expetimentellen Seite, Die
Untersuchungen umfassen foigende Themenbereiche:

¢ Einfliisse der Umgebungsbedingungen

e Zusammenhang zwischen Rezirkulationssate und Schadstoffemissionen
e Konversion des Brennstoffstickstoffes

e Einfiuss der Kesselkonstruktion

Reaktionskinetische Berechnungen mit vereinfachten Verbrennungsmodellen dienen der Erklirung
der Wirkung von Temperatur, Feuchte und Pruck auf die thermische NO-Bildung.

;i
|
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- Grundlagen

2 Grundlagen

2.1 Emissionskonzentrationen

Die in dieser Arbeit angegebenen Emissionskonzentrationen vor CO und NOx stiitzen sich auf die
Berechnungen gemiss {BUWAL, 1992a). Dic Messwerte werden auf das trockene Abgas im Nomn-
zustand (0 °C, 1013 mbar) und auf einen Bezugssauerstoffgehalt von 3 Volumeaprozent umgerech-
net. Stickoxide (NOx) bezeichaen die Summe von Stickstoffmonoxid (NO) und Stickstoffdioxid
{NO,}. Dieser Wert wird dann in NO, umgerechnet.

1 ppm CO entspricht | 1.250 fmg/m,’}

1 ppm NQ, entspricht | 2.054 fmg/m,’]

Tab. 2.1: Umrechnungsfakioren fiir Emissionskonzentrationen
2.2 Adiabate Flammentemperatur

Lufttemperatur und Feuchte beeinflussen die adiabaie Flammentemperatur liber die Verbrennungs-
luftenthalpie. Die Einflussfaktoren sind dabei abhingig vom Brennstoff und vom Brennersystem
(Tab. 2.2). Im Gegensatz dazu variert das Verhiltnis der Einflussfaktoren nur wenig.

Brennstoff Heizol EL Erdgas Heizdl EL Erdgas | Heizél EL Erdgas

Einflussfaktor | oT,/0T,, | dT /0T, dx/dT ox/oT,, | Verhéltnis | Verhiitnis

Einheit °CC °CHC ghke°C | ghkgC | °Crigks) | °Cieke)
OR 1.48 1.53 -0.34 0.36 -0.227 -0.234
AR 175 178 -0.42 -0.45 0.240 -0.252

Tab. 2.2: Einflussfakioren der adiabaten Flammentemperatur fiir verschiedene Breanstoffe
und Brennersysieme ohne (OR) und mit (AR, R=20%, T,=500°C} Abgasrezirkulation
(A=1.16, T,=20°C, x=6 g/kg)

2.3 Rezirkulationsrate

Die Rezirkulationsrate wird in dieser Arbeit als Verhiltnis von Rezirkulations- und Verbrennungs-

luftmassenstrom definiert:

R= Partutines Abgas

L ——
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2.4 NO-Bildungsmechanismen

Die bei der Verbrennung von Heizd] EL entstehenden Stickoxide bestehen vorwiegend aus NO. Die
Reaktionsmechanismen der NO-Bitdung werden nach der N-Quelle der Stickstoffverbindungen
(Luft- oder Brennstoffstickstoff) und dem Ort der Reaktion (Flammenfront oder Nachreaktionszo-
ne) unterschieden. Eine Ubersicht ist in Tab, 2.3 dargestellt.

Stickstoffquelle Reaktionszone | NO-Mechanismus
Luftstickstoff (N,) Rauchgas Thermisches NO
Brennstoffstickstoff | Flammenfront Brennstof{-NO
Luftstickstoff (N,) Flammesnfront Prompt-NO

Tab. 2.3: Mechanismen der Stickstoffoxid-Bildung in Verbrennungsprozessen [de Socte,
1981]

2.4.1 Thermische NO-Bildung (Zeldovich-NO)

Der thermische NO-Mechanismus wurde vor [Zeldovich et al., 1947] erstmals cingefiibrt.

L%
N, +0-3NO+ N
GlL22

k2
N+0, - NO+O
GL 2.3

Der einfache Zeldovich-Mechanismus wird bei unterstchiometrischen Bedingungen durch foigen-
de Reaktion erweitert.

key
N+OH-NO+H
Gl 2.4

Die Spaltung der Dreifachbindung des N2-Moickiils durch den atomaren Sauerstoff ist der ge-
schwindigkeitsbestimmende Schritt der gesamten Reaktionsfolge. Wegen der starken N2-
Dreifachbindung besitzt diese Reaktion eine hohe Aktivierungsenergic und setzt daber erst bei sehr
hohen Temperataren ein. Das so gebildete NO bezeichnet man daher als thermisches NO. Die NO-
Bildungsgeschwindigkeit ergibt sich aus Gl 2.2-Gl. 2.4 (siche 4.1.1).

B{NO] =k JONN, 1+ &, N[O, 1+ k , [N][OFH]

ot
GL2.S




- Grundlagen

Die Stickstoffatomkonzentration kann wegen der schnelien Weiterreaktion in Gi. 2.3 und G1. 2.4 als

quasistationdr angenommen werden.

a[N
[af] - kﬂ{O][Nz]_ k;z[N}EOZ] —k”[N][OH] = 0
Gl 2.6
Dainit ergibt sich ein einfacher Zusammenhang fiir die NO-Bildung.
dNO
[a:] =2k, [O}[N,]
GL 2.7

Die NO-Bildung kann durch Senkung von k,, (dh. Verringerung der Temperatur), von [O] oder von
[N,] (z.B. Verwendung von Sauerstoff anstelle von Luft) verringert werdea.

2.4.2 Konversion von Brennstoffstickstoff zu NO

Rohéle enthalten organisch gebundencn Stickstoff, Der Stickstoffgehalt kann zwischen 100 uad
10000 mg/kg Brennstoff liegen, wobei Werte um 1000 mg/kg iiblich sind [Kolar, 1990]. Hoher
Stickstoffgehalt tritt dabei oft gleichzeitig mit einem hohen Schwefelanteil auf. Bei der Destillation
der Rohdle bieiben wie beim Schwefe! etwa 90% des Stickstoffes im schweren Heizdl zuriick.
Heizil Extraleicht (H EL) hat dadurch sehr niedrige Stickstoffgehalte gegeniiber dem Rohdl. Die
Werte liegen im Bereich zwischen 40 und 400 mg/kg. Der Durchschnitt der von der EMPA im Jah-
re 1989 untersuchten Heizsle EL liegt bei 160 mg/kg [Gartenmann, 1990].

Es wird von einer sehr schneller Umwandlung des Brennstoffstickstoffs in Verbindungen wie NH,
{Ammeniak} und HCN (Blausiure} ausgegangen. Die HCN-Umsetzung erfolgt in relativ langsamen
Reaktionen innerhalb der Flammenfront za NH,-Radikalen (Abb. 2-1). Bei Vorhandensein von ge-
niigend Sauerstoff reagieren die N-Radikale zu NO oder bei Luftmange! zum erwiinschten moleku-
laren Stickstoff. Dies erfolgt fiber die bekannten Zeldovich-Reaktionen. Fir die Reduktion der NO-
Umsetzung ist die Absenkung des ,,Total Fixed Nitrogen” {TFN=HCN+NH,+NC+NQ,), welches in
der Ausbrandstufe zu NO oxidiert wird, entscheidend.
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Abb. 2-1: Reaktionsschema der NO-Bildung aus brennstoffgebundenem Stickstoff [Glarborg
etal, 1986]

e nach Verbreanungsbedingungen misst man im Abgas nicht den gesamten Brennstoffstickstoff als
NO. Die Konversionsrate (Umwandlungs-, Konvertierungsrate) definiert das Verhilinis zwischen
tatsdichlicher und theoretisch moglicher Umwandlung von Brennstoffstickstoff zu NO:

. in NO umgewandelter Stickstoff
Kenversionsrate ¥ = RIS <

organisch gebundener Stickstoff
GL 2.8

Die Bestimmung der Konversionsrate kann durch Messung des NOx-Gehaltes im Abgas mit unter-
schiediichen Stickstoffgehalten des Brenustoffes erfolgen. Dies ist erfordeslick, um den Anteil des
thermisch gebildeten NOx herauszufiltern. Die Konversionsrate berechnet sich dann aus:

ANOx

" aviow,.

GL 2.9

Der theosetische NOx-Anteil errechnet sich aus dem Breanstoffstickstoff unter Annahme einer voll-
stindigen Umsetzung wie folgt:

My, B
ANOx,, = -M?‘f?zm X =0.27B,
N

a

GL 210
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24.3 Prompt-NO

In saverstoffarmen Vormischflammen bilden sich Kohlenwasserstoff-Radikale, die den molekula-
ren Stickstoff der Luft angreifen und Blausiure biiden [Fenimore, 1978]. fde Scete, 1981] bezeich-
net das prompte NO als Sonderfail des Brennstoff-NO, bei dem der Lufistickstoff bei Anwesenheit
von Kohlenwasserstoff-Radikalen sich wie eine Brennstoffstickstoff-Verbindung verhilt.

CH+ N, -» HCN+ N - ... - NO
GL 2.1

Uber diesen geschwindigkeitsbestimmenden Schritt gibt es in der Literatur nicht sehr genane In-
formationen. Daher ist dic Berechaung nicht schr zuverlidssig (geschiitzte Genauigkeit nach
[Warnatz, 1993}: Fakior 2). Haupteicflussgrisse ist die Sauerstoffkonzentration. Der Tempera-
tureinfluss ist kiein, Allgemein schiitze man den Anteit des prompten NO fiir Feuerungen bei weni-
ger als 10% [Kremer, 1986].

2.5 Schwankungsbereiche ven Temperatur, Feuchte und Druck der
Verbrennungsluft

2.5.1 Temperatur

Die Verbrennungslufttemperatur liegt je nach Standoert der Anlage in einem geschitzien Bereich
zwischen etwa O bis 50 °C, Dabei ist der Einfluss der Zusseren Wetterbedingungen in der Regel
klein. Durch den Wirmeverlust der Heizungseinrichtung wird die Verbrennungsluft im Heizungs-
raum etwas vorgewirmt, so dass Temperaturen unter dem Gefrierpunkt nur selten auftreten. In In-
dustricanlagen treten maximale Lufttemperaturen von etwa 50 °C auf,

2.5.2 Feuchte

Bie Luft der Heizungsriume wird in der Regel nicht konditicniert. Somit wirken sich atmosphiisi-
sche Schwankungén der Feuchtewerte direkt auf die Verbrennungsluftfeuchte ans. Dic Wasserbela-
dung x der Luft ist ¢ine Funktion von relativer Feuchte, Temperatur und Drack [Bachr, 1988].

oo (2] e
@

Der Sittigungsdruck p, wird durch eine sogenannte Antoine-Gleichung beschrieben.

GL2.12

4064.95

in(py / mbar) = 19.0160 ~ it (T = G01,..70°C
(s ) (T/°C)+236.25 ( )
GL 2.13



Fiir atmosphirische Temperatur- und Druckbereiche ergibt sich damit in erster Linie eine Terape-
raturabhiingigkeit der Wasserbeladung gesittigter Luft (Abb. 2-2}. Der Druckeinfluss ist von unter-
geordneter Bedeutung.

| o 800 mbat ;
30 -f;——900mbar i
pg L1000 mbar 1 /7y

-20 -0 O 0 20 30
T[°C]

Abb. 2-2: Wasserbeladung gesdttigter Luft als Funktion von Temperatur und Druck

Die Luftiemperatur ist wiederum abhingig von der Jahreszeit uad der Hahenlage. Die Temperatur
nimumt mit sinkendem Luftdruck ab. Das Mass fiir die vertikale Temperaturabnahme, der hypsome-
trische Temperaturgradient, liegt hiufig zwischen 0.5 und 0.8°C/100m [Weischet, 1977]. Durch die
starke Temperaturabhingigkeit der Wasserbeladung fithrt der Temperatur-/Druck-Effekt zu einer
Umbkehrung des reinen Druckeffektes.

35

[ 2207800 mbar &
30 {| —— 900 mbar Prooeete o

Abb. 2-3: Wasserbeladung gesdttigter Luft als Funktion von Temperatur und Druck unter Be-

riicksichtigung eines hypsometrischen Temperaturgradienter von 0.5°C/100m
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Damit ist der Vertauf der Monatsmittelwerte fiir unterschiedliche Hohenlagen verstindlich (Abb. 2-
4). Die Feuchtewerte sind stark mit der Temperatur gekoppelt, dh. die hichsten Feuchtewerte wer-
den im Sommer in tiefen Lagen erreicht, wogegen die treckensten Bedingungen im Winter in gro-
sser Hohe herrschen.
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Abb. 2-4: Monatsmittelwerte der Lufifeuchte fiir verschiedene Hohenlagen der Schweiz fiir
das Jahr 1993 {SMA]

Fiir die praktische Anwendung ist jedoch die Verteilung der Feuchtewerte diber das Jahr von Inter-
esse (Abb. 2-5). Der Jahresmitteiwert ist etwas hher als der haufigste Wert. Die Unterschiede sind
aber klein. Mit zunehmender Hohenlage wird der Feuchtebereich schmaler. Dies ist wiederum eine
Folge der nichtlinearen Temperaturabhiingigkeit. Die Extremwerte der Feuchte liegen in einem Be-

reich von etwa | und 16 gfkg.
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Abb. 2-5: Haufigkeitsverteilung der Feuchtewerte fiir verschiedenen Hohenlagen der Schweiz

Jiir das Jahr 1993 [SMA]
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2.5.3 Luftdruck

Der Luftdruck ist das pro Flichencirheit berechnete Gewicht der Luftsiule, die sich in vertikaler
Richtung iiber der Fliche der Atmosphire befindet [Weischet, 1977]. Aus der hydrostatischen
Grundgleichung leitet sich die barometrische Héhenformel ab.

n (1 +0.004 T'“;TZJ

B = 16000 £

Py

GL 214

Der Luftdruck &ndert sich je nach Wettersituation und Hohenlage. Der Verlauf der Mittel- und Ex-
tremwerte mit der Hohenlage ist in Abb. 2-6 dargesteilt. Die Minimalwerte weichen gegeniiber den
Maximalwerten ctwas stirker vom Mittelwert ab.
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Abb. 2-6: Zusammenhang swischen Héhenlage und Luftdruck {Schiiepp, 1980}

Die Héufigkeitsverteilung sowie die Schwankungsbreite der Luftdruckwerte sind praktisch unab-
héngig von der Hohenlage (Abb. 2-7).

-12-
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Anzahl Werte
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Abb. 2-7. Hiufigkeitsverteilung der Luftdruckwerte fiir verschiedenen Héhenlagen der
Schweiz fiir das Jahr 1993 [SMA]
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- Einflisse anf die Rezirkulationsrate von Brennersystemen mit passiver Abgasrezirkulation

3 Einfliisse auf die Rezirkulationsrate von Brennersystemen
mit passiver Abgasrezirkulation

3.1 Vereinfachtes analytisches Modell zur Beschreibung eines Brennersystems
mit passiver Abgasrezirkulation

Brennersysteme mit passiver Abgasrezirkulation funktionieren nach dem Prinzip eines Strahlgebli-
ses (Abb. 3-1). Der Impuls des Treibstrahis (t) wird durch Reibung und Tarbulenz an das angren-
zende Gas {ibertragen (Mischrohr 1-2). Dies flihit zu einer Ansaugung des durch einen Kanal zuge-
fithrten Gases (s). Im Falle des Brenners dient die zugefithrte Verbrennungstuft als Treibstrahl zur
Ansaugung heisser Abgase aus dem Feuerraum.

Abb. 3-1: Schema eines Strahigebliises

Das Verhalten eines Strahlgebifises kann analytisch mit einem stark vereinfachten Modell (Abb. 3-
1) beschrieben werden, Es werden folgende Annahmen getroffen:

* Homogene Geschwindigkeitsprofile

e Vollstindiger Impuisaustausch im Mischrohr

e Adiabater Mischvorgang ohne chemische Reaktionen

e Reibungsfreies Mischrohr

e Gleicher statischer Drack von Treib- und Saugstrahl in Ebene 11 p,, = p,,
Damit ergibt sich folgendes Gleichungssystem:

Impulssatz:

my, +my, =iy, =~ (py = A, =0
Gl 3.1

- 14-



Kontinuitit:

ot —m, =0

GlL 3.2
m, = pvA,;
GL 3.3
Energiecrhaltung:
1, by 1 -
AR +iv“ + | h +"2"V;5 =,| b, +~2—v2
Gl 34
Ideales Gas:
po= p R,
ok,
Cp.i(T} = azl,
GL 3.5
Ideales Gasgemisch:
M, M,
Cp 2(T = ‘;;;;- Cp.r(Tl} + };127 Cp J(T2)
%, = i) R, + " R,
", ",y
Gl 3.6
Freistrahlbedingung:
P =P
Gl 3.7
Der Druckabfall im Saugstrahlkanal wird wie folgt beschrieben
1 2
P=pct '2‘(1 + &),
GL 3.8
Es werden folgende Bezugsgrossen definiert:
R= r_ﬁ_g_; = A‘
, 4,
GlL 3.9
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- Einfliisse auf die Rezirkulationsrate von Brennersystemen mit passiver Abgasrezirkulation

Dic analytische Auflésung des Gleichungssystems G. 3.1-GL 3.9 nach der Rezirkulationsrate R ist
ohne vereinfachende Annahmen nicht méglich. In der Literatur {z.B. [Jung, 1960]) werden folgende

Modelle verwendet:
s Vernachlissigung der kinetischen Energien
e Verwendung eines mittleren Druckes fiir die Berechnung der Dichten
e Annahme perfekter Gase

Das einfachste Modelt ergibt sich fiir identische Gase von Treib- und Saugstrahl unter Verwendung
dieser Vereinfachungen. Man erhilt in diesem Fail:

g M) el

5 x 5

248 +(1+ A7)(148)
Gl 3.10

Die Rezirkulationsrate ist eine Funktion der Temperaturen des Treib- und Saugstrabls, sowie der
Konstruktionsparameter (AL} der Apparatur. Druck und Treibstrahlmassenstrom sind ohne Ein-
fluss. Damit sind die Haupteinflussgrossen erfasst. Dicses Resultat ist aber nicht ohne weiteres auf
den realen Breaner iibertragbar, da Treib- uad Saugstrahigase weder perfekt noch identisch sind
(Tab. 3.1).

cp [IkgK] | o, [/kgK]

Luft 1016.7 288.11

Abgas HEL 1061.2 288.74

Abgas Erdgas 1101.2 298.20

Tab. 3.1: Gaskonstante und spezifische Warmekapazitét fiir Luft und Abgas (x=06 g/kg, A=1.2)

Fiir die Berechnungen wird die Geometrie eines {iblichen Low NOx-Brenners verwencet.

A [m,] | 8.15E-04

A,[m,] | 3.96B-04

Tab. 3.2: Treib- und Saugstrahlfiéchen eines Low NOx-Brenners

- 16 -



Dabei wird von folgendem Standardzustand avsgegangen:

i, [kg/s] | 0.03
g1 1
T, [K] 773.15
T, [K] 293,15
x {gfkg] 6

Tab. 3.3: Definition eines Standardzustandes fiir einen Low NOx-Brenner

Ftir den Druckverlustkoeffizienten § wird ein Schiitzwert cingesetzt, da fiir die Saugstrahlkanile der
Brenner keine Messwerte verfiigbar sind. [Jung, 1960} erhilt Druckverlustkoeffizienten fiir Saug-
strahlgebldse im Bereich von 0.4. Die Einlaufkanile der Saugstrahipumpen in Brennern sind aber
recht unterschiedlich gestaltet. Fiir strémungstechnisch gut konstruierte Einldufe ist {<0.05, fiir ein-
fachere Awsfithcungen mit scharfkantiger Réndern und Kriimmern kéinnen auch deutlich grossere
Werte (>1) auftreten [Eck, 1981].

Tab. 3.4 zeigt den Einfluss der Vereinfachungen auf die Rezirkulationsrate und dic relativen Ein-
flussfaktoren im Vergleich zur numerisch bestimmten exakien Lésung mit identischen Treib- und
Saugstrahlgasen. Fiir die Berechnung der Enthalpien werden Polynomansiitze 5. Grades verwendet
[Brandt, 1991)]. Bei der Rezirkulationsrate zeigen sich keine wesentlichen Unterschiede. Die relati-
ven Einflussfaktoren unterscheiden sich um etwa 5%.

R | (@RATYR | GRAT MR

exakte Losung 8.97% | 2.13E-03 | -8.33E-04

vereinfachte Losung | 9.04% | 2.10E-03 | -7.95E-04

Tab. 3.4 Vergleich von exakter und vereinfachter Losung mit Luft als Treib- und Saugstrahl

Die Werte bei Ansaugung von Abgasen aus der Verbrennung von Heizsl EL und Erdgas im Ver-
gleich zu Luft zeigt Tab. 3.5. Dic Rezirkulationsrate sinkt mit der Dichte der Saugstrahlgase. Die
relativen Einflussfaktoren sind fiir Heiz6] und Erdgas nahezu identisch. Es zeigt sich aber ein Un-
terschied zu Luft.

17 -




- Einfliisse auf die Rezirkulationsrate von Brennersystemen mit passiver Abgasrezirkulation

R | QRATYR | ORATIR

Luft 8.97% | 2.13E-03 | -8.338-04

Heizol EL § 8.81% | 2.18E-03 § -8.64E-03

Erdgas 8.64% | 2.19E-03 | -8.69E-03

Tab. 3.5: Rezivkulationsrate und relative Einflussfaktoren fiir verschiedene Saugstrahlgase

Fiir die folgenden Berechnungen wird die exakte Lisung verwendet, da mit vereinfachenden An-

nahmen einzelne interessierende Einflussgrossen (p, i) verschwinden.
3.2 Einfliisse auf die Rezirkulationsrate

Fiir die Parametervariationen wird das System Luft als Treibstrahl und Abgas von H EL als Sang-

strahl verwendet.

3.2.1 Konstruktionsparameter

Die Rezirkulationsrate nimmt mit dem Flichenverhiltnis linear zu. Mit zunchmenden Druckver-
lustkoeffizienten ergibt sich eine Verminderung der Rezirkulationsrate, wobei der Effekt sich ab-

schwiicht.
1.0 - ‘ - 1.0
08 L. A 08 foo T —
o 06 - - - o 06 - ]
g 0.4 g o4l ]
g2 LA 02 |
0.0 : - : 0.0 : : :
0.2 04 0.6 0.8 i.0 0.0 0.5 1.0 L5 2.0
Al [

Abb. 3.2+ Rezirkulationsrate als Funktion des Flichenverhéltnisses und des Druckver-

lustkoeffizienten
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3.2.2 Lufttemperatur

Die Erhdhung der Treibstzahltemperatur bewirkt eine Zunahme des Treibstrabhiimpulses und damit

der Rezirkulationsrate.

1.20

0 16 200 30 40 350
T.[°C]

Abb. 3-3: Rezivknlationsrate als Funktion der Treibstrahltemperatur

Die Emissionswerte eines Brenners sind stark mit der Rezirkulationsrate gekoppelt (siehe 5.1). Von
speziellem Interesse ist daher der relative Einflussfaktor (GR/T ¥R. Dieser ist von den Konstrukti-
onsparametern (A, §} und vom Betricbszustand (T, T,, m, p) abhingig.

Fiir kleine Fliachenverhiiltnisse und Druckverlustkoeffizienten ist ein leichter Einfluss ersichtlich
(Abb. 3-4).

0.0030 . . . 0.0030
00025 Lo o005 |
o [ P :
= 00020 [ = 00020 - -
g I~
00015 §------ I 00015 b ,,,,,,,
0.0010 ; ; ; 0.0010 ; ; ;
02 04 06 08 1 0 0.5 1 1.5 2
Al-] tl-1

Abb. 34: Relativer Einflussfaktor (IR/QT /R fiir verschiedene Konstruktionsparameter
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- Einfliisse auf die Rezirkulationsrate von Brennersystemen mit passiver Abgasrezirkulation

Der Einfluss der Betriebsbedingungen ist in den Diagrammen von Abb. 3-5 dargestellt. Den stirk-
sten Einfluss iibt die Treibstrahltemperatur aus, wogegen der Einfluss von Treibstrahlmassenstrom

und Druck vernachléssigbar ist.

0.0030 -— 0.0030
00025}l 0.0025
Efz 0.0020 S« 0.0020
o w
2 : : . ; &2
00015 - e R R TOOBIS |
0.0010 ; : ; ; 0.0010 ; ; : :
0 10 20 30 40 50 500 600 700 800 900 1000
T, [°C] T, [°C]
0.0030 - : - : 0.0030
:_‘0.0{)25- ------ ----- ----- ----- _‘00{)25 N
%0.(}020 %\0_0020 ..... ..... ,,,,,
g £ A
g 2
= 00015 b S 0.0015
3.0010 ; : 1 1 0.0010 ; : : : :
1.0 12 14 16 18 20 500 600 700 800 900 10001100
i1, [-] p [mbar]

Abb, 3-5: Relativer Einflussfakior (dR/GT )R fiir verschiedene Betriebsparameter
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3.2.3 Feuchte

Mit zunehmender Feuchte erhisht sich der Treibstrahlmassenstrom. Die Zunahme ist fiir atmosphi-
rische Bereich jedoch gering (<3%). Abb. 3-6 zeigt den Effekt in stark vergrissertem Massstab. Es
ergibt sich eine leichte Zunahme, welche jedoch fiir den Feuchtebereich vernachlissigbar ist.

1.05

104 |- i PR g

16 12 14 16 1.8 20
S I-]

Abb. 3-6: Rezirkulationsrate als Funktion des Treibstrahlmassenstroms

Fiir das Verbrennungsluftverhiltnis ergibt sich ein breiterer Variationsbereich (A~1.1...1.4), Doch
auch hier ist der Einfluss auf die Rezirkulationsrate unwesentlich.

3.2.4 Druck

Mit zunchmendem Druck verringert sich die Treibstrahlgeschwindigkeit und damit auch der er-
zeugte Unterdruck. Dies fiihrt zu einer unterschiediichen Beeinflussung der Geschwindigkeiten im
Treibstrahlquerschnilt und im Austrittsquerschnitt (Ebenen | und 2 in Abb. 3-1). Der Druckeinfluss
auf die Rezirkulationsrate ist aber selbst fiir sehr grosse atmosphiirische Bereiche vernachlissighar.
Es zeigt sich eine geringe Zunahme der Werte mit sinkendem Druck.
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Abb. 3-7: Rezirkulationsrate als Funktion des Druckes
3.2.5 Rezirkulationstemperatur

Die Rezirkulationstemperatur variert je nach Betricbsbedingungen und Feuerraumkonstruktion. Da-
bei treten Extremwerte von 0°C bei einem , Kaltstart™ und 1000°C bei einer Umkehrflamme auf.
Die Rezirkulationsrate nimmt mit zunehmender Temperatur stark ab {(Abb. 3-8). Dadurch ergeben
sich vor allem in der Startphase Probleme durch die erhohte Rezirkulationsrate. Dieser Effeke wird
in der Arbeit von [Dreher, 1994] ausfiihrlich dargestellt.

0.0 i 5 ;
0 200 400 600 800 1000
T, [°C]

Abb. 3-8: Rezirkulationsrate als Funktion der Saugstrahltemperatur

Die relativen Einflussfaktoren (3R/3T, VR zeigen eine gute Ubercinstimmung mit gemessenen
([Flary, 1993]) und durch numerische Simulation bestimmten ([Dreher, 1994]) Werten (Abb. 3-9).
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Abb. 3-9: Relativer Einflussfaktor (dR/IT )R als Funktion der Treibstrahltemperatur

Es ist dabei zu beriicksichtigen, dass fiir { ein Schitzwert angenommen werden musste uad der Ein-
flussfaktor von § abhingt (Abb. 3-10). Mit Hilfe der analytischen Lisung ist es also méglich, das
Relativverhalien eincs Brennersystems mit passiver Abgasrezirkulation hinreichend genau zu be-
schreiben.
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Abb. 3-10: Relativer Einflussfaktor (dR/IT /R als Funktion des Druckverlustioeffizienten
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4 Reaktionskinetische Untersuchungen

4.1 Berechnungsmaodelle

Die Reaktionen des Zeldovichmechanismus (2.4.1) sind vor den O- und OH-Konzentrationen, wel-
che auch bei der Brennstoffoxidation eine bedeutende Rolle spielen, abhiingig. Demnach wire es
nétig, den thermischen NO-Mechanismus mit den Verbrennungsreaktionen zu verkniipfen. Da aber
die Bildung des thermischen NO im Vergleich zur Brennstoffoxidation langsam verlduft, ist es
moglich, die Prozesse zu entkoppeln. Abb. 4-1 zeigt die axialen Profile von Temperatur, NO und
CO ciner Gasflamme. Man sicht, dass die NO-Bildung im Bereick des Temperaturmaximums ein-
setzt. Dort ist die Verbrennung nahezu abgeschlossen und es erfolgt eine Abkiihlung der Verbren-
nungsgase durch Kenvektion und Strablung im Feuerraunm:, Die NO-Bildung ,.friert” dabei unter-
kalb von etwa 1600 K ein. Die Oxidation von CO verlduft etwas langsamer und setzt sich auch im
unteren Temperaturbereict noch fost.

1750 50
4 145
1700 WA 40
1650 { T 3
|30
Z 1600 25 &
20 &
1550 5
1500 [
CO*10* 3
1450 —

0100 200 300 400 500 600 700

x {mm]

Abb. 4-1: Axialer Temperatur- und Konzentrationsverlauf von NO und CO in einer Gasflam-

me

Far die Untersuchung von Einfliissen auf das Verbalten der NO- und CO-Werte werden zwei Mo-

delle verglichen.
Modell A: Getrennte Berechaung von Verbrennung und NO-Bildung.
Modell B: Simultane Berechnuag von Verbrennung uad NO-Bildung

Als Brennstoff wird Methan (CH,} gewéhlt.
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4.1.1 Berechnungsgrandiagen

Betrachtet man I elementare Reaktionen mit K beteiligten chemischen Komponenten, so konnen
diese in folgender Form aligemein dargestellt werden.

X K
ZV:;'XJ( HEVJ:Xk i=1.10
kel k=1
GL 4.1

Die stochiometrischen Koeffizienten v, sind ganzzahlig und x, ist das Symbol fiir die k-te chemi-
sche Verbindung. Die chemische Produktionsrate @, der k-len Spezies schreibt sich als Summe der
Reaktionsgeschwindigkeiten aller beteiligten Reaktionen.

!
O, =y v k=1.K
=l
Gl 4.2
mit
Vi = (Vg V)

Gl 4.3

Die Reaktionsgeschwindigkeit g, der i-ten Reaktion ergibt sich aus der Differenz von Vorwirts- und

Ruckwirtsreaktion.
K " K "
g =k T[T -~k T2
k=t k)

Gl 44

Die Temperaturabhingigkeit des Geschwindikeitskoeffizienten k, kann durch den Arrhenius-Ansatz
beschrieben werden.
k= AThe
Gl 45

Der Geschwindigkeitskoeffizient der Riickwirtsccaktion k, berechnet sich aus der Gleichgewichts-
konstanten K, der Reaktion.

k _.E.En kﬁ - kﬁ .
"TK. S, S, b
(L) O ‘w](_,_,a__)?%
M ST RT

Gl 4.6
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- Reaktionskinetische Untersuchungen

Als Berechnungsgrundlage fiir die Modelle A und B dient ein Kofbenstedmungsreaktor mit vorge-
gebenem Temperaturprofil bei koastantem Druck (Plug Flow Reactor). Dieser wird als geschlosse-
nes System betrachtet, dh. die Masse des Gasgemisches bleibt konstant.

£
He= Z m, =¢
k=l

Gl 4.7
und daraus
ont
........ =0
o
Gl 4.8
Bildung und Abbau einer Kompenente werden wie folgt beschrieben:
ag;" = VoM, k=1.K
Gl. 49
Mit (Gi. 4.7) gilt somit:
ay, Vv
A= e M, k=1.K
d m
GL 410

Da das Temperaturprofil vorgegeben wird, ist das Modell durch Gl. 4.10 vollstidndig beschrieben.
4.1.2 Medell A

Zuerst wird die Verbrennung berechnet. Aus dem thermodynamischen Gleichgewicht erhdlt man
die adiabate Flammentemperatur T, sowie die Konzentrationen der beteiligten Stoffe. Die Abkiih-
lung im Feuerraum wird durch eine lineare Funktion angendhert

10 = 7, -1
t,

Gl 4.11
In anderen Asbeiten wird die Abkihlung durch eine Expeonentialfunktion beschrieben ({Meggyes,
1990}, [Beckervordersandforth et al., 1987}). Fir die Untersuchung des globalen Verhaltens des
Systems hat dies aber keinen Einfluss. T, bezeichnet die Temperatur am Ende der Verweilzeit. Fiir
T, ist eine Temperatur von 700 K gewihlt worden, um sowohl die Einfliisse auf die NO-Bildung als

auch den Abbau von CO uatersuchen zu knnen (vgl, Abb. 4-2). Die Verweilzeit t,, berechnet sich
aus den Modellparametern fiir etne Kolbenstrémung (Temperaturprofil gemiss Gl. 4.11)
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Gl 4.12

Temperatur, Feuchte und Druck der Zuluft beeinflussen die Verweilzeit direkt oder indirekt durch
folgende Parameter:

s Temperatur T: T, T=14

s Feuchte T; mT=tl
T, L=t T
e Druck T: pT =171
T, T=td

Die Temperatur und Feuchte haben einen sehr kleinen Einfluss auf die Verweilzeit. Fiir den unter-
suchten Temperaturbereich ergeben sich maximale Anderungen von 1%. Die Feuchte hat durch die
gegenteilige Wirkung auf mund T,, praktisch keinen Einfluss (<2%o). Einzig der Druckeinfluss ist
nicht vernachldssigbar. Die Verweilzeit ist proportional zum Druck, da Tad nur sehr schwach
druckabhangig ist. Die Verweilzeiten liegen fir Kleinfeuerungen bei typischen Feuerraumbelastun-
gen von 0.6 bis 1.2 MW/m® im Bereich von 0.1 5 [Beedgen, 1984].

4,1.3 Modeli B

Das Modell A verwendet die Gleichgewichtswerte der beteiligten Stoffe als Startwerte fiir die Be-
rechnung der NO-Bildung. Da aber wihrend der Verbrennung hdhere Konzentrationen der massge-
benden Spezies (O, OH) auftreten {super equilibrium), fithrt dies zu deutlich grisseren NO-Werten
{Miller, 1989]. Ob sich dadusrch das Relativverhalten der NO-Werte dndert, soll mit dem Modell B
geklirt werden. Der Verbrennungsvorgang wird dabei simultan mit der NO-Bildung berechnet. Das
zugrundegelegte Temperaturprofil steflt durch eine lincare Zunahme von der Umgebungstemperatur
Ty, auf die adiabate Flammentemperatur T,, den Verbrennungsteil dar,

Gl 4.13

Die Verbrennung von Kohlenwasserstoffen erfolgt bei homogener Vormischung von Luft und
Brennstoff in Zeiten vor <10 s [Jenkins, 1971]. Fiir die Verbrennungszeit t, wird ein konstanter
Wert von [(F4 s gesetzt. Das Relativverhalten der Emissionswerte ist dabei unabhingig von der
Wahl der Verbrennungszeit. Die Abkiihlung wird durch das gleiche Temperaturprofil wie in Modelt
A beschricben (Gl 4.11).
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- Reaktionskinetische Untersuchungen

4.1.4 Methan- und NO-Mechanismus

Fiir die Oxidation von Methan wird ein Mechanismus mit 58 Gleichungen aus [Kee et al., 1985]
verwendet (Anhang 9.1 Gleichungen 1-58). Vergleichsrechnungen mit eirem aaf 18 Gleichungen
reduzierten Mechanismus von [Peters, 1985] zeigen keine wesentlichen Unterschiede beziiglich NO
und CO. Die Daten fiir den erweiterten thermischen NO-Mechanismus sind aus [Miller, 1989] ent-
nommen worden {Anhang 9.1 Gleichungen 59-61). Dic Berechnung des thermodynamischen
Gleichgewichtes mit den im Mechanismus verwendeten Spezies erfolgt mit dem Gleichgewicht-
scode Equil des Chemkin H Programmpaketes [Kee et ai., [989]. Der Kolbenstrémungsreaktor mit
vorgegebenem Temperaturprofil wird mit dem Programm Senkin, welches zusammen mit dem
Chemkin IT Programm lduft, berechnet [Lutz et al., 1988].

4.1.5 Zeitverlaufe

Abb. 4-2 zeigt die Zeitverldufe der interessicrenden Konzentrationen uad der Temperatur von Mo-
dell A im doppelilogarithmischen Massstab. Mar erkennt, dass die NO-Bildung aur im Bereich ho-
her Temperaturen und O-Konzentrationen abliuft, danach ,.frieren” die Werte ein. Die Riickreak-
tionen sind zu langsam fiir einen Abbau von NO. Die Oxidation von CO verliuft etwas langsamer
als der NO-Anfbau. Die gewihlte Endtemperatur ist tief genug, um den vollstindigen Abbau darzu-
stetlen.

10800

1000

[ppml, (K]
g

1 e : :
0.0001 0.001 0.01 0.4

t [s]

Abb, 4-2: Zeitverliufe von Temperatur und Konzentrationen von Modell A (A=1.1}

Ein etwas anderes Bild entsteht beim Modell B (Abb. 4-3). Die Konzeatrationen liegen eine Gro-
ssenordnung hoher. Die Zeitskala zeigt den Ablauf in der Abkihtzone. Man sicht die im Vergleich
zt den Werten von Modell A deutlich hheren Radikalkonzentrationen. Die NO-Bildung ist da-
durch im Bereich der Maximalwerte von O uad OH deutlich stiirker. Dies fithet zu htheren End-
werten (siehe Tab. 4.1).
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Abb. 4-3: Zeitverliufe von Temperatur und Konzentrationen von Modell B (A=1.1)

Obwohl die Profile deutlich voneinander abweichen, ergeben sich bei den Endwerten fir O, OH
und CO nur sehr geringe Unterschiede,

Modell O OH | CO NO

A 005 ] 08 | 57 343

B 005 ¢ 08 § 5.1 193.3

Tab. 4.1: Vergleich der Endwerte von Modell A und B (Werte in ppm)
4.2 Einfluss der adiabaten Flammentemperatur auf die NO- und CO-Werte

Die Temperatur ist der bedeutendste Einflussfaktor fiir die thermische NO-Bildung. Es zeigt sich
eine stark nichtlineare Abhingigkeit, welche im oberen Temperaturbereich durch eine exponentielle
Funktion dargesteilt werden kann. Dadurch ist das Relativverhalten der NO-Werte unabhiingig vom
gerechneten Niveau. Dies gilt nicht mehr fiir sehr kleine Werte. Von Bedeutung ist dies im Zusam-
menhang mit relativen Aussagen iiber das Verhalten cines Systems, wenn die berechneten Werte
aufgrund des angenommenen Temperatur-Zeit-Profils sehr klein werden. Die refativen Einfliisse
werden dann grosser. Dies ist aus dem abweichenden Verhalten vomn linearen Verlauf im logarith-
mischer Massstab ersichtlich (Abb. 4-4). Es ist deshath darauf zu achten, dass, sefbst wenn nur
Aussagen iber das Relativverhalten der NO-Werte gemacht werden, das gerechnete NO-Niveau in
einem mit dem realen System vergleichbaren Bereich liegt.
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1

a.1 1

0.01

NO[-]

0.001 -

0.0001 ; : j
1400 1600 1800 2000 2200

TIK]

Abb. 4-4: NO in Abhdngigkeit von der Temperatur (A=1.1)

Das Verhalten der CO-Werte beziiglich der Temperatur zeigt Abb. 4-5. Im oberen Bereich steigen
die CO-Werte bei Temperaturzunahme. Dies riihrt von der Temperaturabhingigkeit des thermody-
namischen Gleichgewichtes fiir CO her. Die Temperatur muss aber hoch genug sein, um einen voli-
stindigen Brennstoffumsatz zu bewirken. Dies ist im unteren Bereich nicht mehr der Fall. Hier sieht
man ein Ansteigen der CO-Werte mit sinkender Temperatur bedingt durch unvollstiindige Verbren-

nung.

1.9

0.0 : ; :
14060  [600 1300 2000 2200

T [K}

Abb. 4-5: CO in Abhdngigkeit von der Temperatur (A=1.1)
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4.3 Einfliisse auf die adiabate Flammentemperatur
4.3.1 Verbrennungsluftverhittnis

Die Abhingigkeit der adiabaten Flammentemperatur von A zeigt Abb, 4-6. Man erkennt ein Maxi-
mam im leicht unterstochiometrischen Bereich. Daruater sinkt die Temperatur, da nicht ausreichend
Luft fiir die vollstindige Oxidation des Brernstoffes vorhanden ist. Im diberstéchiometrischen Be-
reich nimet die Temperatur durch die zusitzfich aufzuheizende Masse ab.

2300

Abb. 4-6: Adiabate Flammentemperatur in Abhéngigkeit vom Verbrennungsluftverhdltnis

-31-
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4.3.2 Rezirkulationsrate

Die Abgasrezirkulation bewirkt eine Senkung der adiabaten Flammentemperatur durch die Zunah-
me der anfzuheizenden Masse. Die Absenkung ist dabei abhiingig von der Temperature des Rezir-
kulats. Bei Systemen mit feuerrauminterner Abgasrezirkulation liegt diese je nach Kesselkomnstruk-
tion im Bereich zwischen 500 und 1000°C,

2150
2100 -
2050 |7 N
§ 2000 ; [:?ggoc(:

1900 ..

>

1850

6 5 10 15 20 25 30
R {%]

Abb. 4-7: Adiabate Flammentemperatur in Abhdngigkeit von der Rezirkulationsrate fiir ver-

schiedene Rezirkulationstemperaturen (A=1.1)
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4.3.3 Lufttemperatur

Eine Erhthung der Lufttemperatur bewirkt eine Zunahme der zugefiibrten Enthalpie und damit der
adiabaten Flammentemperatur. Abb. 4-8 zeigt diesen Einfluss fiir verschiedene A-Werte und Bren-
nersysteme. Die relativen Anderungen werden dabei mit zanehmendem A grosser. Dies erklirt sich
mit der Zunahme des Luftanteils an der Gesamtmasse mit A und damit einer stirkeren relativen Be-
einflussung der adiabaten Flammentemperatur. Der Temperatureinfluss ist fiir Systeme ohne und
mit aktiver Rezirkulation (R=¢) gleich. Bei einem Brenner mit passiver Abgasrezirkulation tritt
darch die Beeinflussung der Rezirkulationsrate durch die Lufttemperatur (siehe 3.2.2) ein gegenliu-
figer Effekt auf. Dic adiabate Flammentemperatur wird deshaib durch die Zulufttemperatur aber nur
roch leicht beeinflusst.

1.020 e 1020
g{—l——I.OE :
—e—L1j:
1.015 E_‘lzi - """" C ) 2015
L0104 e < o]
& B
1005 . BT 1.005
[.000 : ; : : ‘ 1.000{. - : - ;
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
TIC) T[°C]

Abb. 4-8: Adiabate Flammentemperatur in Abhingigkeit von der Lufitemperatur fiir verschie-
dene A-Werte und Brennersysteme ohne (OR), mit aktiver (AR, R=20%, Tp=300°C) und
passiver (PR, Ry=20%, T,=500°C) Abgasrezirkulation
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Wied

4.3.4 Feuchte

der Feuchtegehalt der Verbrernungsluft erhiht, sinkt die adiabate Flammentemperatur wegen

der Zunahme der zu erwirmenden Masse, Auch hier erhéht sich der Einfluss mit den A-Werten
{vgl. 4.3.3). Systeme mit Abgasrezirkulation zeigen hier einen leicht schwiicheren Einfluss. Dies
erklirt sich durch den stirkeren relativen Anstieg der spezifischen Enthalpie bei tieferem Tempera-

turniveau.

1.000 g 1.000 :
0.995 | N 0995 | g
0.990 |- Ng 0.990 | - 1
0.985 . 0.985

50-980”"“5"' goggo
0975 0.975 - i
0.970 0970 |- oo i
0.965 - 0.965 |-t
0.960 L bnd 0.960 S S

0 5 10 5 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30
x [g/ke] x [g/kg]
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Abb. 4-9: Adiabate Flammentemperatur in Abhdngigkeit von der Feuchte fiir verschiedene A-
Werte und Brennersysteme ohne {OR) und mit (AR, R=20%, T,=500°C) Abgasrezirku-

lation



4.3.5 Druck

Mit zunehmendem Druck erhoht sich die adiabate Flammentemperatur (Abb. 4-10}. Dies erklirt
sich mit der verminderten Dissoziation der Verbrennungspredukte wie O, und H,0. Bei tieferen
Tempezaturen, dh. hoheren A-Westen oder Rezirkulationsraten, ist die Dissoziation und der relative
Effekt auch schwicher. Die Beeinfiussung der adiabaten Flammentemperatur im Bereich von atmo-
sphirischen Schwankungen ist aber kilein.

1.000 1.000 ;
0.998 o o g i 0.998 : L
o 0,996 b7 R . 0996 :
R ‘ = L
™ 0.994 . = 0994 |. SR
o e o
0.992 4o |—e— L1 D992 i G UOR]
S e L —a—AR
0.990 e 0.990 I et
S00 600 700 $00 900 1000 1100 500 600 700 800 900 1000 1100
p [mbar] p [mbar}

Abb. 4-10: Adiabate Flammentemperatur in Abhingigkeit vom Druck fiir verschiedene A-
Werte und Brennersysteme ohne (OR) und mit (AR, R=20%, T,=500°C} Abgasrezirku-
lation

4.4 Einfliasse auf die NO- und CO-Emissionen

4.4.1 Verbrennungsluftverhiiltnis

Das Verbrennungsluftverhiltnis beeinflusst sowohi die NO-, als auch die CO-Werte (Abb. 4-11).
Im iiberstGchiometrischen Bereich wirkt die Abnahme der adiabaten Flammentemperatur gegen die
Zunahme des Saverstoffpartialdruckes. Das NO-Maximum liegt im stochiometrischen Bereich. Es
verschiebt sich zu héheren Werten, wenn die Verweilzeit des Systems erhéht wird. Gemessene
Charakteristiken zeigen dhnliche Verliufe [Flament, 19953, doch ist der Einfluss auf die NO-Weste
geringer als berechnet, und das Maximum findet sich bei héheren A-Werten. Eine mogliche Erkli-
rung liegt darin, dass in realen Systemen starke Temperaturflukivationen von einigen hundert Grad
auftreten. Je niher man am stdchiemetrischen Bereich liegt, desto kleiner werden diese infolge der
Begrenzung der maximalen Flammentemperatur. Da der Beitrag der Fluktuationen zur NO-Bildung
im Vergleich zam Mittelwert gross ist, werden die relativen Aaderungen bei hoheren A-Werten
kleiner [Stapf, 1993]. Im unterstichiometrischen Bereich erkennt man cinen starken Anstieg der
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CO-Werte durch unvollstindige Verbrennung. Dadurch verringert sich die Flammentemperatur und
somit auch die NO-Bildung. Zwischen den beiden Berechnungsmedellen ist kein Unterschied in

den Charakteristiken erkeanbar,

1.0 i : 100

09 Iy i\

08 L. /N & oL ) 10

0.7
— 06 S
2 05 4 S
Z 04 ol

0.3

0.2 0.01

0.1

- : : : : 2 (0,001

(.9 1.0 1.1 1.2 1.3 1.4

Abb, 4-11: Relative NO- und CO-Werte in Abhdngigkeit vom Verbrennungsiuftverhilinis
4.4.2 Rezirkulationsrate

Durch Rezirkulation von Abgas ergibt sich eine Senkung der Temperatur und des Sauerstoffpar-
tialdruckes und damit der NO-Bildung {Abb. 4-12). Tiefere Rezirkulationstemperaturen vesstirken
den reduzierenden Effeki. Die CO-Werte werden dabei ebenfalls gesenkt. In realen Systemen zeigt
sich aber eher eine Zunahme von CO, wenn Zonen mit unvoilsténdiger Verbrennung vorhanden
sind. Auch hier ergibt sich kein signifikanter Unterschied zwischen den beiden Berechnungsmo-

deblen.
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Abb. 4-12: Relative NOQ- und CO-Werte in Abhingigkeit von der Rezirkulationsrate fiir ver-
schiedene Rezirkulationstemperaturen {d=1.1}

4.4.3 Lufttemperatur

Mit zunehmender Lufttemperatur erhdhen sich die NO-Werte. Die relativen Anderunges werden
dabei mit zunchmendem A gréssser (Abb. 4-13). Diese Tendenz ergibt sich aus dem Relativverhalten
der adiabaten Flammentemperatur (4.3.3}, Das Verhalten des Systems mit aktiver Rezirkulation
(R=¢) unterscheidet sich nur leicht von demjenigen ohne Rezirkulation, Ein deutlich anderes Ver-
halten zeigt das System mit passiver Rezirkulation. Durch die Beeinfiussung der Rezirkulationsrate
durch die Lufitemperatur (siche 3.2.2) tritt ein gegenliufiger Effekt auf. Dic NO-Werte sind deshalb
nur leicht von der Lufttemperatur abbéngig. Die Einflisse sind beim Modeil B generell etwas kiei-
ner, s ergeben sich aber die gleichen Tendenzen.
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Abb. 4-13: Relative NO-Werte in Abhingigkeit von der Luftuemperatur fiir verschiedene A-

Werte und Brennersysteme ohne (OR), mit aktiver (AR, R=20%, T,=300°C} und passi-
ver (PR, Ry=20%, T,=500°C} Abgasrezirkulation (Modell A)

Den Einfluss auf die CO-Werte zeigt Abb. 4-14. Man erkennt einen Aastieg mit zunehmender
Temperatur (siche 4.2). Fiir stéchiometrische Verbrennung ergibt sich ein stdrkerer Einfluss als bei
liberstéchiometrischen Verhiltnissen. Die Einflilsse sind beim passiven Abgasrezirkulationssystem

wiederum schwicher.
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Abb. 4-14: Relative CO-Werte in Abhdngigkeir von der Lufttemperatur fiir verschiedene A-
Werte und Brennersysteme ohne (OR), mit aktiver (AR, R=20%, Ty=500°C) und passi-
ver {PR, Ry=20%, T,=500°C) Abgasrezirkulation (Modell A}



4.4.4 Feuchte

Die aus der Beeinflussung der adiabaten Flammentemperatur sich ergebenden Tendenzen iibertra-
gen sich auch hier auf das Verhalten der NO-Werte. Hohere A-Werte ergeben eine stirkere Abnah-
me der NO-Emissionen (siche 4.3.4). Systeme mit Abgasrezirkulation unterscheiden sich nur leicht
von solchen ohne Abgasrezickulation. Die Art des Rezirkulationssystems (aktiv oder passiv) spielt
dabei keine Rolle, da die Rezirkulationsrate feuchteunabhingig ist (3.2.3).

1.0 #

0.0 S S S S 0.0 R RO T S
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Abb. 4-15: Relative NO-Werte in Abhdngigkeit von der Feuchte fiir verschiedene A-Werte und
Brennersysteme ohne (OR} und mit (AR, R=20%, T,=500°C) Abgasrezirkulation
(Modell A)

Die CO-Werte werden im Vergieich zu den NO-Werten schwiicher beeinflusst. Mit zunehmender
Feuchte sinken die Werte. Dabei ist praktisch kein Einfluss des Brennersystems oder der A-Werte
vorhanden. Nur bei stéchiometrischer Verbrennung zeigt sich ein stiirkerer Einfluss auf die CO-
Werte. Auch hier koneen die Terdenzen nur auf Systeme ibertragen werden, weiche keine Zonen

mit unverbrannten Anteilen haben.

-39 -



- Reaktionskinetische Untersuchungen

1.0

09 .
08 cos|
e S Qe f
L e P L () A

|—o—AR|
0.5 : : : L . 0.5 ey s : |
0 5 10 15 20/ 25 30 0 5 10 15 20 25 30
x [g/kg] x [g/kg]

Abb. 4-16: Relative CO-Werte in Abhéngighkeit von der Feuchte fiir verschiedene A-Werte und
Brennersysteme ohne (OR) und mit (AR, R=20%, T,=500°C) Abgasrezirkulation
(Modell A)

4.4.5 Druck

Die NO-Werte nehmen beim Modeil A mit dem Druck zu (Abb. 4-17). Die Beeinflussung liuft da-
bei liber folgende Parameter:

o Verweilzeit
e Reaktionsgeschwindigkeit
e Adiabate Flammentemperatur

Die Verweilzeit hat dabei einen grossen Einfluss durch die proportionale Abhiingigkeit vom Druck
(Gl. 4.12). Die Reaktionsgeschwindigkeit wird durch die Druckabhiingigkeit der Konzentrationen
von O, O,, OH und N beeinflusst. Die adiabate Flammentemperatur ist dagegen von untergeordne-
ter Bedeutung (4.3.5). Die Unterschicede fiir verschicdenc Systeme und A-Werte sind vernachliissig-
bar.
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Abb. 4-17: Relative NO-Werte in Abhingigkeit vom Druck fiir verschicdene A-Werte und
Brennersysteme ohne (OR) und mit (AR, R=20%, To=500°C) Abgasrezirkulation
{Modell A)

Mit dem Modell B ergibt sich ein anderes Verhatien der NO-Werte (Abb. 4-18). Im oberen Druck-
bereich erkennt man eine Abnahme der NO-Werte mit steigendem Druck. Mit hdherem A wird die-
se dabei stirker. Im unteren Druckbereich dndert sich die NO-Tendenz. Offenbar zeigt sich hier ei-
ne Uberlagerung von zwei gegenliufigen Bffekten. Die Verbrennung lduft unter hsherem Pruck
schaeller ab. Dadurch werden die O- und OH-Konzentrationen ebenfalls rascher abgebaut, was zu
tieferen NO-Werten fiihrt. Die Unterschiede von Modell A und B zeigen sich in der Beeinflussung
der O~ und OH-Konzentrationen, da die Verweilzeiten sowie die adiabate Flammentemperatur in
beiden Modellen identisch sind. Auch hier ergeben sich nur geringe Unterschiede bei verschiedenen
Systemen und A-Werten.
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Abb. 4-18: Relative NO-Werte in Abhiingigkeit vom Druck fiir verschiedene X-Werte und

Brennersysieme ohne (OR} und mit (AR, R=20%, T,=500°C) Abgasrezirkulation
(Modell B)

Bei den CO-Werten dagegen zeigt sich kein grosser Unterschied zwischen den verwendeten Be-
rechnungsmodellen. Fiir iiberstéchiometrische Werte ergibt sich cine starke Zunahme mit sinken-
dem Druck. Fiir stéchiometrische Verbrennung ist diese Tendenz schwiicher,
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Abb. 4-19: Relative CO-Werte in Abhiingigkeit vom Druck fiir verschiedene A-Werte und Be-
rechnungsmodelle (Modell A links, Modell B rechts)



4.5 Diskussion der Ergebnisse

Temperatur, Feuchte und Druck beeinflussen die NO-Biklung iiber die adiabate Flammentempera-
tor sowie die O- und OH-Konzentrationen, Abb. 4-20 zeigt den Verlauf der Gleichgewichtskonzen-
trationen von O und OH iiber der adiabaten Flammentemperatur. Diese dienen als Ausgangswerte
fir das Modell A. Temperatur- und Feuchteeinfluss sind praktisch identisch. Die OH-Werte sind
dabei feuchtebedingt leicht erhsht. Die O- und OH-Konzentrationen nehmen mit der Flammentem-
peratur zu und verstdrken so dic NO-Bildung zus#tzlich. Ein deutlich abweichendes Verhalten der
Gleichgewichtswerte ergibt sich durch dea Druck. Hier ist die Anderung der adiabaten Flammen-
temperatur klein im Verhiltnis zur Konzentrationsdnderung. Die NO-Bildung wird folglich vorwie-
gend @ber die G- und OH-Konzentraticnen beeinflusst.
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Abb. 4-20: Einfluss von Temperatur (0...50 °C), Feuchte (0...30 g/kg) und Druck {500...1013
mbar} auf die Q- und OH-Gleichgewichtskonzentrationen aufgetragen iber der jeweili-

gen adiabaten Flammentemperatur (A=1.1}

Die erste Reaktion (Gl. 2.2) des thermischen NO-Mechanismus ist die langsamste und somit die
geschwindigkeitsbestimmende Reaktion (2.4.1). Die druckabhiingige Bildungsrate schreibt sich als:
dX 0 2

a =gt
Gl 414

Die O-Gleichgewichtskonzentration ist proportional zu p®* (A=1.1). Damit crgibt sich:

dXI_\_’g - P(H(M(—O.-ﬁ!)j .57

_ .6
dr P

GlL4.15
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- Reaktionskinetische Untersuchungen

[Fenimore, 1970] erhilt einen Exponenten von 0.5. Die Differenz erklért sich durch die hier beriick-
sichtigte Druckabhiingigkeit der Flammentemperatur. [Knapp, 1994] zeigt, dass die NO-
Bildungsraten vor allem im nahstéchiometrischen Bereich durch den Druck/Temperatur-Effekt er-
Lokt werden. Da die Verweilzeit proportional zum Druck ist, ergibt sich hier fiir Modeli A eine be-

rechnete Abhingigkeit von p'*.

In Abb. 4-21 sind die Maximalwerte der O~ und OH-Konzentrationen des Modells B aufgetragen.
Die Werte licgen um cin Vielfaches iiber dem Gleichgewicht. Die OH-Werte werden durch die
Feuchte leicht erhaht. Im Gegensatz zu Modell A fithrt der Feuchteeinfluss hier zu ciner Erniedri-
gung der O-Konzentration. Der Druckeffekt auf die O- und OH-Kenzentrationen ist schwach.
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Abb. 4-21: Einfluss von Temperatur (0...50 °C), Feuchte (0...30 g/kg} und Druck (500... 1013
mbar) auf die maximalen O- und QH-Konzentrationen von Modell B aufgetragen tiber

der jeweiligen adiabaten Flammentemperatur (A=1.1)

Die relativen Konzentrationsinderungen sind jedoch kleiner als beim Modeli A. Dadurch wird der
NO-Einfluss gegentiber Modell A vermindert (Abb. 4-22). Die Differenzen sind dabei fir den
Temperatureinfluss (T A¢sT B) stidrker als fiir den Feuchteeinfluss (x A<»x B). Im Gegensatz zum
Modell B ist beim Modell A kein signifikanter Unterschied zwischen Temperatur- und Feuchteef-
fekt (T Ae>x A) ersichtiich. Die feuchtebedingte Zunahme der OH-Konzentrationen hat fiir den
crweiterten thermischen NO-Mechanismus offenbar keine dirckte Wirkung, Beim Modell B hinge-
gen fithrt der Feuchteeffekt (iber erhthte OH-Konzestrationen zu einer Absenkung von O und damit
verbunden NO. Der Temperatureinfluss wirkt dabei nur iiber die adiabate Flammentemperatur (T
B<>T). Der Beitrag der Konzentrationsinderungen bei der feuchtebedingten NO-Abnahme liegt
zwischen 10 und 20%.
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Abb. 4.22: Relative NO-Emissionen fiir Feuchte- und Temperatureinfluss der Modelle A und
B im Vergleich zum reinen Temperatureinfluss iiber die Abhdngigkeit von der adiaba-

ten Flammentemperatur (A=1.])

Ein Zusammenstellung der Einfliisse auf die NO-Werte der beiden Berechnungsmodelie zeigt Abb.
4-23. Die Absolutwerte von Modeli B sind wegen der erhishten O- und OH-Konzenirationen gré-
sser. Der Druck ergibt bei den beiden Modellen einen unterschicdlichen Effckt. Beim Modell A
zeigt sich eine starke Abhéngigkeit, welche vor allem durch die Beeinflussung der Verweilzeit und
der O-Konzentrationen erklirt werden kann. Beim Meodell B ist der Druckeinfluss klein, der Ver-
weilzeiteffekt wird durch den schoelleren Verbrennungsablauf mit zunchmendem Druck kompen-

stert.
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Abb. 4-23: Einfluss von Temperatur, Feuchte und Druck auf die NO-Konzentrationen liber die
Abhéingigkeit von der adiabaten Flammentemperatur (Modell A links, Modell B rechts,
A=1.1}
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5 Untersuchungen von Einfliissen auf die NOx- und CO-
Emissionen von Kieinfeuerungen

5.1 Einfluss der Abgasrezirkulation auf die NOx- und CO-Emissionen bei Heiz-
6l EL und Erdgas

Durch Rezirkulation von Abgasen wird eine Senkung der Flammentemperatur und des Sauerstoff-
partialdruckes erreicht. Dies fithet 21: einer Reduktion von thermischem NOx. Dic erreichbare Ab-
senkung ist von verschiedenen Parametern abhiingig:

¢ Brennstoff
e Rezirkulationstemperatur
o Art der Zufithrung
5.1.1 Einfluss des Brennstoffes

Die Reduktion vort NO durch Abgasrezirkulation ist abhingig vom Brennstoff [Ishimoto, 1985].
Bei Verwendung von Erdgas ergibt sich eine stirkere Absenkung der Werte als bei Heizdl EL. Dies
erklirt sich durch die unterschiedliche NO-Bildung, Per thermische NO-Mechanismus liefert bei
der nahstchiometrischen Erdgasverbrennung den Hauptbeitrag [Steele et al., 1994]. Die exponenti-
elle Temperaturabhingigkeit erklirt das grosse Reduktionspotential der Abgasrezirkulation (vgl.
4.4.2}. Im Gegensatz zum Erdgas enthilt Heizd] EL organisch gebundenen Stickstoff, welcher bei
der Verbrennung teilweise zu NO konvertiert wird (5.3). Damit verringert sich der durch die Abgas-
rezirkulation reduzierbare Anteil von thermischem NC. Bei Brennersystemen mit Abgasreziskulati-
on wird die Konversion von Brenastoffstickstoff verstirkt (5.3.1). Dies fiihrt zusiitzlich zu einer
Verringerung des Reduktionspotentials. Dadurch kann aber erst ein Teil der Differenz zwischen den
beiden Brennstoffen erkldrt werden. Der Reduktionsfaktor ist fiir Erdgas auch bei Beriicksichtigung
des Brennstoffstickstoffes hoher,
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- Untersuchungen von Einfliissen auf die NOx- und CO-Emissionen von Kieinfeuerungen
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Abb. 5-1: NO- und CO-Emissionen in Abhdngigkeit von der Rezivkulationsrate fiir Erdgas
und Heizdl extraleicht (H EL) (A=1.2, T,=70°C}

Die CO-Wezte verhalten sich gegenliufig. Bei kleinen Rezirkulationsraten ergibt sich nur cia
schwacher Ansticg der Emissionen. Im Bereich der Léschgrenze nehmen sie dagegen Gberpropor-
tional zu. Ein Vergleich mit den berechneten Werten ven Kapitel 4.4.2 ist nicht moglich, da die
Versuche mit einer sehr viel tieferen Rezirkuiationstemperatur durchgefiihrt wurden. Dadurch er-
gibt sich cin ticferes Temperaturniveau und damit ein Anstieg der CO-Werte durch uavolistéindige
Verbrenaung (vgl. 4.2).

5.1.2 Einfluss der Rezirkulationstemperatur

Die durch die Abgasrezirkuiation bewirkte Senkung der adiabaten Flammentemperatur (4.3.2} und
die damit verbundenen Einfliisse auf die NO und CO-Emissionen (4.4.2) sind von der Temperatur
des Rezirkulats abhdngig. Abb. 5-2 zeigt die gemessenen Einfliisse der Rezirkulationstemperatar
fiir Heizsl Extraleicht. Es zeigt sich eine gute Ubereinstimmung mit den berechneten Tendeazen fir
Erdgas. Dic NO- und CO-Werte nehmen mit der Rezirkutationsternperatur zu.
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Abb. 5-2: NO- und CO-Emissionen in Abhéngigkeit von der Rezirkilationsrate fiir verschie-
dene Rezirkulationstemperaturen (H EL, A=1.2)

5.1.3 Einfluss der Art der Zufiihrung des rezirkulierten Abgases

Bei Systemen mit aktiver Rezirkulation ergibt sich eine homogene Vermischung des riickgefiihrien
Abgases mit der Verbrennungsiuft. Die Modellrechnungen gehen ebenfalls von einem homogenen
Gemisch mit Abgas und Verbrennungstuft aus. Bei Systemen mit passiver Rezirkulation ergibt sich
Jje nach Koustruktion nur cine teilweise Vermischung mit der Verbrennungsluft. Der Kiihleffekt
beschrinkt sich somit nur auf Teilgebiete in der Flamme, was zu einer Verminderang des NO-
Reduktionseffektes fiihrt. Abb. 5-3 zeigt Messungen an einem Gasbrenner mit einer in Primér- und
Sekundéranteil getrennten Zuleitung der Verbrennuagsluft. Die Primirtuft wird dabei der Kernzone,
die Sekundériuft radial der Avsserzone der Flamme zugefithrt. Je nach Art der Vermischung des
rezirkulierten Abgases mit der Primir- oder Sckundétluft, ergeben sich unterschiedliche Tendenzen
der Emissionswerte, Bei Zufiihrung in die Kernzone der Flamme ergibt sich eine stirkere NO-
Reduktion bei gleichzeitig geringerem Anstieg der CO-Werte. Dies erklirt sich durch die gezicliere
Senkung der Spitzentemperaturen in der Flamme. Die Riickfilhring in die Aussenzone bewirkt sine
Verringerung der Temperatur in Teilen der Ausbrandregion, womit ein Anstieg der CO-Werte ver-
bunden ist. Untersuchungen von {Haase et al., 1993] an einem Olbrenner ergeben ihnliche Tenden-
ZEeM,
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Abb. 5-3: NO- und CO-Emissionen in Abhingigkeit von der Rezirkulationsrate fiir unter-
schiedliche Arten der Zufithrung des Abgases (Erdgas, Ap,,,=1, A=1.4, T,=70°C)

5.2 Einfluss der Kesselkonstruktion auf die NOx- und CO-Emissionen von
Brennersystemen mit passiver Abgasrezirkulation

Die Emissionswerte eines Brenners kéinnen auf unterschiedlichen Kesseltypen sehr stark variieren.
Dies ist eine bekanate Tatsache, obwohl kein dominanter Parameter bekannt ist [Teckaram, 19953.
Bei den Kesselkonstruktionen hat sich mit der Verschirfung der Emissionsgrenzwerte gemiss
[LRV, 19911 das 3-Zug-Prinzip durchgesetzt, da mit diesen Kesseltypen tiefere NOx-Werte erreicht
werden. Je nach Kesselkonstruktion herrschen Feuverraumtemperaturen zwischen 500°C und
1000°C, welche die Rezirkulationsrate eines passiven Brennersystems beeinflussen (3.2.3). Damit
verbunden sind Anderungen der NOx- und CO-Emissionen. Abb. 5-4 zeigt die Emissionswerte ei-
nes Low NOx-Brenners auf sechs verschiedenen Kesseltypen, wovon vier mit 3-Zug-Prinzip und
zwei mit Umkehrsiromung arbeiten. Die massgebende Einflussgrésse filr die NOx-Werte ist die
Feuerraumtemperatur, welche hier der Temperatur des Rezirkulats entspricht. Die Kesselkonstruk-
tion wirkt sich demnach indirekt iiber die Beeinflussung des Rezirkulationssystems auf NOx aus.
Die CO-Werte dagegen streuen ziemlich stark. Es ergibt sich eine leicht abnehmende Tendenz. Die-
se erkldst sich mit der Abnahme der Rezirkulationsrate (vgl. 5.1). Die grosse Strevung der Werte
deutet aber auf weitere Einfliisse hin. Die CO-Oxidation ist im Gegensatz zur NO-Bildung sensiti-
ver auf das Temperaturprofil in der Ausbrandzone, Die Kesselgeometrie beeinflusst dieses, so dass
cine Uberlagerung zum Effekt der Feuerraumtemperatur auftritt.
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Abb. 5-4: NOx- und CQ-Emissionen fiir unterschiedliche Kesselkonstrukiionen in Abhéingig-
keit von der Fenerraumtemperatur (I EL, A=1.2)

5.3 Konversion des Brennstoffstickstoffes von Heizol EL
5.3.1 Einfluss des Brennersystems

Der im Brennsteff enthaltene Stickstoff wird bei der Verbrennung teifweise zu NO koavertiert. Die
NOx-Werte achmen dabet mit dem Stickstoffgehalt linear zu. Aus der Steigung ergibt sich die
Konversionsrate. Diese ist abhiéngig vom Breanersystem (Abb. 5-5). Fiir den Blaubrenner ergibt
sich praktisch eine vollstindige Umsetzung des Brennstoffstickstoffes, wihrend der Gelbbrenner
diesen nur zu ctwa 60% konvertiert. Diese Unterschiede konnen durch die Art des Verbrennungs-
ablaufes (Vormisch- oder Diffusionsverbrennung} erklirt werden. Die Umwandiung von Brenn-
stoffstickstoff hingt stark von der lokalen Stéchiometrie ab (5.3.2), In turbulenien Diffusionsflam-
men verringert sich die Konversion gegeniiber Vormischflammen aufgruad von Stéchiometric-
schwankungen [Stapf, 1995]. Beim Blaubrenner wird durch die Riickfiihrung von heissen Abgasen
eine Vorverdampfung des Brennstoffes und damit eine vormischihnliche Verbrennung bewirkt.
Gelbbrenner entsprechen turbulenten Diffusionsflammen.
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Abb. 5-5: NOx-Emissionen in Abhdngighkeif vom Brennstoffstickstoffgehalt (H EL, A=1.2)
5.3.2 Einfluss des Verbrennungshuftverhiltnisses

Die Konversionsrate nimmt mit dem Verbrennungsiuftverhiltnis zu. Durch die Erhdhung der A-
Werte vermindern sich Zonen mit unterstéchiometrischer Verbrennung. Die NO-Reduktion wird
dadurch abgeschwiicht. Dies gilt sowoh! fir Blau- als auch fiir Gelbbrenner. Per Einfluss ist beim
Blaubrenner aber deutlich schwicher, da die Umsetzung schon nahezu vollstindig abldnft. Messun-
gen an Schwerdlflammen [Flament, 19957 und Feststoffeverungen [Zelkowski, 1986] sowie Be-
rechnungen mit dotierten Methangemischen [Stapf, 1995] ergeben dhaliche Tendenzen.
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Abb. 5-6: Konversionsrate in Abhdngigkeit von A (H EL)

-52 -



5.3.3 Einfluss der Feuerraumternperatur

Untersuchungen it hoheren Feuerraumtemperaturen zeigen eine Zunahme der Konversionsrate
(Abb. 5-7). Der Einfluss lduft dabei tiber die Anhebung des Temperaturniveaws in der Flamme.
Beim Rezirkulationsbrenner wird dieser Effekt durch die Beeinflussung der Rezirkulationsrate zu-
siitzlich verstiirkt (3.2.3). Der Einfluss ist aber klein und es zeigen sich keine signifikanten Unter-
schiede zwischen den beiden Brennersystemen. Messungen von [Aho et al., 1995] an Kohlenstaub-
flammen ergeben ebenfalls eine leichte Zunahme der Konversionsrate mit der Temperatur.
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Abb. 5-7: Konversionsrate in Abhdngigheit von der Feuerrcuumtemperatur (H EL)
5.3.4 Einfluss der Feuchte

Die Feuchte beeinflusst die Konversionsrate nur unmerklich (Abb. 5-8). Zwischen den beiden
Brennersystemen zeigt sich kein wesentiicher Unterschied,
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Abb. 5-8: Konversionsrate in Abhéngigkeit von der Feuchte (H EL)
5.3.5 Einfluss des Luftdruckes

Der Luftdruckeinfluss auf dic Konversionsrate wurde fiir den Blaubrenner untersucht (Abb. 5-9).
Dabei kana nur eine leichte Zunahme mit dem Druck gemessen werden. Dadurch dass beim Blau-
brenner praktisch keine NO-Reduktion in der Flamme stattfindet, tritt auch keine wesentliche Be-
einflussung der Konversionsrate auf. [Aho et al., 1995] untersuchten ausfithrlich den Druckeinfluss
auf die Konversionsrate von Kohlenstaubfeuerungen. Dabei ergibt sich eine gegenldufige Abhin-
gigkeit. Es zeigt sich, dass dic O- und OH-Radikale auch hier eine Schlilsselrolle bei der NO-
Bildung spielen (vgl. mit 4.4.5).
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Abb. 5-9: Konversionsrate in Abhéngigkeit vom Luftdruck (H EL, Blaubrenner)
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5.4 Einfluss der Lufttemperatur
54.1 Grundlagen

Die reaktionskinetischen Berechnungen zeigen einen exponentiellen Zusammenhang zwischen
thermischem NO und der Lufttemperatur (4.4.3). Dieser Ansatz wird fiir die Auswertung der expe-
rimentellen Daten verwendet.

NOx, = NOx, e

h

Gl 5.1

Der Temperaturexponent a wird aus einer lincaren Regressionsanalyse bestinunt. Pazu muss GL. 5.1
fincarisiert werden.

In(NOx,, } = In(NOx, ) +aT
GL 5.2

Da der Teraperatureinfluss klein ist, ist die Bestimmung des Temperaturexponenter: schwierig. Es
sind von der Gesetzgebung her pur konstante Korrekturfaktoren bekannt ((BUWAL, 1992b], [DIN
4702, 1990]). Um diese Einflussfaktoren vergleichen zu kénnen, sind Umrechnungen nétig.

Der Einflussfaktor ezgibt sich aus der Ableitung von GL 5.1.

NO.
Ba;"’ =aNOx,e” = aNOx,,

GL 5.3

Der gemessene NOx-Wert ist die Summe von thermischen Stickoxiden und Brennstoff-NOx,

NOx,, = NOx, + NOx,, = NOx, +7,8,
Gl 5.4

Damit erhdlt man den Exporenten a aus dem gemessenen NOx-Wert und dem Einflussfaktor. Dabei
wird die Temperaturabhiingigkeit der Konversionsrate vernachlissigt (5.3.3).

ANOx, ~7yBy)  INOx, _O(y,By)

_ aT _ar or .

NOx, —yyBy NOx, —y 4By NOx, "VNB;'V\;V

INOx,,

GL5.S

Der Einflussfaktor einer Einzelmessung wird aus GL 5.2 und G1. 5.3 bestimmt. Den Temperaturex-
ponenten mehrerer Messungen erhélt man aus Gl. 5.5 mit einer linearen Regressionsrechnung. Da-
mit wird der relative Fehler der Messgerite beriicksichtigt. Gl. 5.5 erlaubt zudem die Umrechnung
von Einflussfaktoren aus Literaturangaben auf den Temperaturexponenten.
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5.4.2 Versuchsaufbau und Messablauf

Der Versuchsaufbau sowie der Messabtauf siiitzt sich auf die Empfehlungen und Vorschriften von
{BUWAL, 1992a] und [DIN 4702, 1990} Diese sind durch eigenen Richtiinien erweitert worden
(9.2). Fiir die Versuche wurde ein TUV-Prisfflammrohr mit Disektzugflamme verwendet. Ergén-
zende Messungen sind auch an einem EN-Pritfflammrohr mit Direkt- und Umkehsflamme gemacht
worden. Fiinf Biau- und drei Gelbbrennertypen mit einer Leistuag von 20 kW wurden fiir die Un-
tersuchungen eingesetzt, Bei den Blaubrennern handelt ¢s sich ausschliesslich um Systeme mit pas-
siver Abgasrezirkulation. Der Stickstoffgehalt der verwendeten Priiféle Hegt in einem Bereich von
20 bis 260 mg/kg,, - Ein Klimagerit ermdglicht die Einstellung der Lufttemperatur zwischen 5 und
60°C, Die Verbrennungslufitemperatur wird in der Néhe der Ansaugdffnungen sowie zu Kontroll-
zwecken nach dem Geblise im Brennerrchr gemessen. Die Abgasmessungen stiitzen sich auf die
Empfehlungen des BUWAL ([BUWAL, 1992a]). Es wird ausschiiesslich trockenes Abgas analy-
siert nach folgenden Messverfahren:

» NO Elektrochemisch oder mittels Chemilumineszenz
» NO, Elektrochemisch oder mittels Chemilumineszenz
+ CO Elektrochemisch

e O, Elektrochemisch oder paramagnetisch

Pas Messprogramm ist so gestaltet, dass Referenzpunkte mehrmals durchlaufen werden, um die
Stabilitéit der Emissionswerte und Messgerite zu Uberpritfen.

5.4.3 Versuchsergebnisse

Aus den Berechnungen zeigt sich, dass der Temperaturexponent vom Verbrennungsluftverhiltnis
und vom Brennersystem abhiingig ist (4.4.3). Die gemessenen Tendenzen (Abb. 5-10) bestitigen
dies. Der Temperaturexponent nimmt mit A zu. Aus energetischen Griinden ist es jedoch in der Pra-
xis nicht méglich, in eirem weiten A-Bereich zu fahren [LRV, 1991]. Um die Abgasverluste gering
zu halten, sind méglichst nahstéchiometrische Werte esforderlich, ohne dass dabei die Verbrer-
nungsgualitit verschlechtert wird. Ublich sind Werte um 1.16 (entspricht 3% O, ). Brennersysteme
mit passiver Abgasrezirkulation zeigen keine Temperaturabhingigkeit. Dies ist cine Folge der Be-
einflussung der Rezirkulationsrate, welche den Temperatureffekt kompensiert {vgl. 3.2.2 und 4.4.3).
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Abb. 5-10: NOx-Werte in Abhiingigkeir von der Lufttemperatur fiir verschiedene Verbren-
nungsluftverhilinisse (links) und Brennersysteme (rechis) ohne (OR) und mit passiver
(PR} Abgasrezirkulation (A=1.15)

Abb. 5-11 zeigt gemessene Einflussfaktoren fiir verschiedene Blau- und Gelbbrennertypen und un-
terschiedlichen Olqualititen (Variation des Stickstoffgehaltes). Bei den Blaubrennern handelt es
sich ausschliesstich um passive Abgasrezirkulationssysteme. Das linke Diagramum zeigt die Ein-
flussfaktoren in Abhiingigkeit vom gemessenen NOx-Wert. Im rechten Diagramm ist der Anteil des
Breanstoff-NOx vom Messwert subtrahiert worden, um die Abhingigkeit vom thermischen NOx
darzustellen, Die Konversionsrate ist dabei vom Brennertyp abhiingig. Die Regressionsgeraden sind
durch den Nullpunkt gelegt. Diese Bedingung ergibt sich aus Gl. 5.5, Die Werte der Gelbbrenner
licgen auf einer Geraden. Die Steigung entspricht gerade dem Temperaturexponenten (Gl. 5.5). Bei
den Blaubrennera ist kein eindeutiger Trend ersichtlich. Die Werte strenen relativ stark, da durch
die Verminderung des Temperatureffekies die Einflussfaktoren im Bereich der Messauflisung ke-
gen. Der Temperatureinfiuss ist beim Blaubrenner nicht signifikant.

-57-




- Untersuchungen vor Einflissen auf die NOx- und CO-Emissionen ven Kieinfeuerungen

L0 e [0 —
10}3 ubrenneré | @Blaubrennez|
5] ‘L aGelbbrenner| o | aGelbbrenner;
=05 205 SR T
£ E : :
W ?m
2 2 :
e 3 : =~ :
S 00 ¥ 2. e g 00 -
S * e : g ® e
(g~ ' () '
-0.5 : : -G.5 - ;
0 160 200 300 0 100 200 300
NOx,, {mg/m,/] NOx,, [mg/m,/']

Abb, 5-11: Einflussfaktoren INOx/IT in Abhingigkeit vom gemessenem (links) und thermi-
schen (rechts) NOx {A=1.16)

Die CO-Werte nehmer mit der Lufttemperatur zu. Diese Tendenz ergibt sich auch aus den berech-
neten Werten. Abb. 5-12 zeigt die Mittelwerte der untersuchten Gelb- und Blaubrenner. Hingegen
ist die Strenung der Werle so gross, dass keine statistisch zuverlissigen Aussagen iiber den Einfluss

des Brennersystems gemacht werden kénnen.
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Abb, 5-12; CO-Werte in Abhdngigkeit von der Lufitemperatur (A=1.16)
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5.5 FEinfluss der Feuchte
5.5.1 Grundlagen

Die Darstellung sowic die Auswertung der Messungen des Feuchtecinflusses erfolgt analog zum
Temperatuzeinfluss. Aus den reaktionskinetischen Berechnungen ergibt sich ein exponentietler Zu-
sammenhang zwischen NO und der Feuchte (4.4.4). Entsprechend kann folgender Ansatz verwen-
det werden,

NOx, = NOx, "
Gl 5.6

Der Feuchteexponent b wird aus ciner linearen Regressionsanalyse bestimmt. Dazu muss Gl. 5.6

linearisiert werden.

In(NOx,, ) = In{NOx, ) + bx

Gl 5.7
Der Einflussfaktor ergibt sich aus Gl. 5.6.
ON
IO BNOxye™ = bNOx,,
dx
GL 5.8

Mit Gi. 5.4 erhilt man der Exponenten b aus dem gemessenen NOx-Wert und dem Einflussfakior.
Unter Vernachlissigung des Feuchtecinflusses auf die Konversionsrate ergibt sich.

3(NOx, —yyBy)  NOx, 3(yyBy) INOx

ox S S - SR : S
NOx, —v\ B, NOx,, ~7 .8y

NOx, ~¥,By
Gl. 5.9

Der Einflussfaktor ciner Einzelmessung wird aus Gl. 5.7 und GL. 5.8 bestimmt. Den Temperaturex-

ponenten mehrerer Messungen erhiiit man aus Gl 5.9 mit einer linearen Regressionsrechnung. Da-

mit wird der relative Fehler der Messgeriite beriicksichtigt. Gi. 5.9 erfaubt zudem dic Umrechnung

von Einflussfaktoren auvs Literaturangaben auf den Feuchteexponenten,

5.5.2 Versuchsautbaw und Messablanf

Der Versuchsaufbau ist identisch mit den Untersuchungen zum Lufitemperatureinfluss (5.4.2). Das
Klimagerit ermdglicht Feuchtewerte von 1 bis 30 g/kg. Gemessen wird der Feuchtegehalt der Ver-
brennungsiuft im Brennerrohr. Das Messprogramm ist so gestaliet, dass Referenzpunkte mehrmals
durchlaufen werden, um die Stabjlitit der Emissionswerte und Messgeriite zu testen,
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5.5.3 Versuchsergebnisse

Aus den reaktionskinetischen Berechnungen zeigt sich, dass der Feuchteexponent von A und dem
Brennersystem abhingig ist {4.4.4). Die experimentellen Werte zeigen ebenfalls eine leichte Ab-
nahme des Exponenten mit A. Hingegen ergibt sich kein signifikanter Unterschied zwischen den

untersuchten Brennersystemen.

o

—o— 12}

()2! 13! 02 ...................
o 1AL 0 ! o—PR|
oo LA 00 et L
0 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30
x {g/kg] % [g/kg]

Abb, 5-13: NOx-Werte in Abhiingigkeit von der Feuchte fiir verschiedene Verbrennungsluft-
verhéltnisse (links) und Brennersysteme (rechts) ohne (OR) und mit passiver (PR) Ab-
gasrezirkulation (A=1.16)

In umfangreichen Untersuchungen sind die Einflussfaktoren mit verschiedenen Brennersystemen
und Olqualititen {unterschiedlicher Stickstoffgehalt) bestimmt worden. Abb. 5-14 zeigt die gemes-
senen Einflussfaktoren in Abhéngigkeit vom gemessenen (links) und dem thermischen (rechts)
NOx. Dic Regressionsgeraden sind dabei durch den Nullpunkt gelegt. Diese Bedingung erhilt man
aus Gl 5.9. Es zeigt sich, dass sich durch die Darstellung der Abhingigkeit vom thermischen NOx
cin einheitliches Verhalten der Brennersysteme ergibt. Aus der Steigung der Regressionsgeraden

erhélt man den Feuchteexponenten.
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Abb. 5-14: Einflussfaktoren dNOx/dx in Abhdngigkeit vom gemessenem (links} und thermi-
schen (rechts) NOx {A=1.16)

Die CO-Werte nehmen mit der Feuchte zu. Dies steht im Gegensatz zu den berechneter Einfliissen,
welche eine Abnahme der CO-Emissionen ergeben. Dies deutet auf Zonen mit tieferem Tempera-
turniveau hin, welche bei feuchtebedingter Temperatursenkung zu einer Erhdhung von CO durch
unvolisténdige Verbrennung fishren {4.2). Wie beim Lufttemperatureinfluss zeigt sich auch hier ei-
ne grosse Streuung der gernessenen Einflasse. Es kann deshalb nicht auf ¢in unterschiedliches Ver-
halten der Brennersysteme geschiossen werden.
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Blaubrenner ; ‘
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Abb, 5-15: CO-Werte in Abhédngigkeit von der Feuchie (A=].16}
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5.6 Kinfluss des Luftdruckes
5.6.1 Grundlagen

Die reaktionskinetischen Berechnungen ergeben je nach Verbrennungsmedell unterschiedliche
Tendenzen. In der Literatur iiber Flugzeugtricbwerke findet sich oft ein Potenzgesetz fiir die Be-
schreibung des Druckeinflusses [Washam et al., 1979]. Die Messungen zeigen ein leicht nichtlinea-
res Verhalten der Emissionswerte. Es wird daher ein Potenzansatz fiir die Auswertung der Untersu-
chungen verwendet.

NOx, = NOx,p*
GL 510

Fiir die statistische Auswertung durch lineare Regression wird GL 5.10 linearisiert.

In{NOx, } = In{NOx, ) +cIn{p)

Gl 5.1
Der Einflussfaklor des Luftdruckes ergibt sich aus Gl 5.10.
INOx, _ NOxpp'c  NOx,
ap Iz P
Gl 5.12

Mit Gi. 5.4 und unter Vernachlissigung der Druckabhingigkeit der Konversionsrate erhiit man den

Druckexponesten.
INOz,, Q(NO.xm TN B“’.). aNOXr" - a(y“ B"" ) a NOQx,,
o0 LA SO SO S
T ONOx, T NOx,—yuBy — NOx,-=y.By - NOx, —7yBy
7 4 P P

Der Druckexponent ¢ eatspricht hier einem relativen Einflussfaktor.
5.6.2 Versuchsaufbau und Messablanf

Der Versuchsaufbau ist identisch mit den Untersuchungen zum Lufttemperatareinfluss (5.4.2). Die
gesamic Anfage wird hingegen in einem Fabrzeug aufgebaut und anf fiinf verschiedene Hohenlagen
gefahren (Tab. 5.1). Wiederholungsmessungen auf einer Referenzhéhe dienen der Kontrolle der
Stabilitit der Emissionswerte und der Messgerite. Die Messungen werden dabei nur bei konstanten

Aussenbedingungen (Temperatur, Feuchte) durchgefihrt.
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Hohe [m.i.M] Mittierer Luftdruck fmbar]
450 965
980 903
1200 879
1390 858
1650 831

Tab. 5.1: MesshShen zur Untersuchung des Luftdruckeinflusses
5.6.3 Experimentelle Untersuchungen

Die Messungen sind mit verschiedenen Blau- und Gelbbrennern auf Dirckt- und Umkehrzugkessein
durchgefiihrt worden, Bei den Blaubrennern zeigt sich dabet ein deutlicher Einfluss des Luftdruckes
(Abb. 5-16). Die Steigung der Regressionsgeraden entspricht dabei dem Druckexponenten. Dieser
ist positiv, dh. die NOx-Werte nekmen mit dem Druck zu. Ein Einfluss des Verbrennungshufiver-
haltnisses 1st nicht messbar, Beim Gelbbrenner ist der Druckeinfluss vernachlissigbar, Filr das un-
terschiedliche Verhalten der beiden Brennersysteme gibt es in der Literatur cinige Hinweisc. Fiir
unterstdchiometrische Verbrennung ist die O-Gleichgewichtskonzentration proportional zu p'
[Knapp, [994]. Damit wird die NO-Bildungsrate gemiss Gl 4.15 druckunabhiingig. Es verbleibt
dann noch der Einfluss der Verweilzeit. Dicse Abschwiichung der Druckabhiingigkeit kénnte cine
Teilerkldrung des unterschiedlichen Verhaltens der beiden Brennertypen liefern, Von den beiden
Verbrennungsmodellen beschreibt Modell A das Verhalten des Blaubrenners besser. Da beide Mo-
deile einer Vormischverbrennung entsprechen, kann der Druckeinfluss des Gelbbrenners nicht be-
friedigend erklirt werden. Beim Blaubrenner treten keine zusitzlichen Effekle auf, Die Rezirkulati-
onsrate (3.2.4) sowie die Feuerraumtemperatur {experimentel] untersucht) sind druckunabhingig.
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Abb. 5-16: Einflussfaktoren INOx/dp in Abhdngigkeit vom thermischen NOx (A=1.16)

Die CO-Werte zeigen cine starke Zunahme mit sinkendem: Euftdruck (Abb. 5-17). Dabei ergibt sich
eine gute Ubereinstimmung mit den berechneten Tendenzen. Die Streuung der Werte ist aber bei

beiden Brennersystemen relativ gross.
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6 Auswertung der Versuchsergebnisse

6.1 Formel zur Korrektur ven Messwerten auf einen Referenzzustand
6.1.1 Definition des Referenzzustandes

Je nach Korrekturformel (EDIN 4702, 1990], [CEN/TC 57], [Claudel, 1992] und {BUWAL, 1992b])
werden unterschiedliche Referenzzustiinde definiert. Ein Vergleich von normierten Messwerten ist
aber nur dann méglich, wenn diese auf dieselben Referenzwerte bezogen werden. Zudem sollte der
Referenzzustand ,typischen” Messbedingungen entsprechen, da dadurch die Korrekturen und die
damit verbundenen Unsicherheiten klein bleiben. Die Referenztemperatur liegt einheitlich bej 20
°C. Bei der Feuchte werden hingegen Referenzwerte zwischen 6 und 10 g/kg verwendet. Eine
Analyse von Meteodaten verschiedener Orte der Schweiz zeigt, dass die Mittelwerte der Feuchte
von der Hohenlage abhingen. Zudem entspricht der Jahresmittelwert in den meisten Fillen auch
dem hdufigst auftretenden Wert (Abb. 6-1).

10 —
oM i
SWinter
8 | e 1 Semmer |

x [g/kel

0 500 1000 1500 2000 2500
Hohe [m.u.M]

Abb. 6-1: Mittebwerte der Feuchte in Abhéingigkeit von der Hohenlage [SMA]

Der Grossteil der Priiflabors und Aulagen licgt auf einer Hohe von etwa 500 m.i.M. Ein Referenz-
wert von & g/kg ist deshalb sinnvoll. Der entsprechende mittlere Euftdrick betrigt 960 mbar. Der
Vorschlag des [BUWAILL, 1992b] definiert den Referenzstickstoffgehalt fiir Heizsl EL mit 140
mglkgy .. Der Durchschnitt der von der EMPA im Jahre 1989 untersuchten Heizéte EL licgt bei
160 mg/kg,, , [Gartenmann, 1990]. Wir gehen in der Folge von folgenden Referenzwerten aus:
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Temperatur 20°C
Feuchte 6 glkg
Druck 960 mbar

Breanstoffstickstoffgehalt 140 mg/kg, .

Tab. 6.1: Definition eines Referenzzustandes fiir die NOx-Korrekturformel
6.1.2 Korrekturformel

Aus den experimentellen Untersuchungen ist es nun méglich, eine Korrekturformel herzuleiten,
welche die Einfliisse von Temperatur, Feuchte und Luftdruck auf die NOx-Emissionen von Olfeue-
rungen beriicksichtigt. Der Messwert setzt sich zusammen aus thermischen und Brennstoff-NOx
(GL. 5.4). Die thermischen Stickoxide kénnen als Produkte der Einzeleinfliisse beschrieben werden.
Die Konversionsrate wird als konstant angenomrmen.

NOx,, = NOxe™e™ p° +7 .8,

Gl 6.7
Der Referenzwert schreibt sich analog.
NOx,, = N()"-’Qeﬂmr e Pr TV uBu g
Gl6z2
Somit ergibt sich die allgemeine Korrekturformel.
al ¥l I Xppp =X )r,» 3
NOIMJ, - (NOxm Y By )e (% T)c!f 1ot )(Ipf ) +¥u By
Gl 6.3

Die Exponenten sowie die Koaversionsrate sind abhidngig vom Brennersystem. Tab, 6.2 gibt eine
Tbersicht der Werte, weiche unseren Messungen entsprechen:

Einheit Blaubrepner | #95% | Gelbbrenner | £95%
a [°C]* 0.0000 G.0010 0.6031 0.0001
b [e/kg]" -0.017 0.0013 0017 0.0032
c (-] 0.99 0.18 0.04 0.23
3 | memVimgike] 0.265 0.004 0.157 0.008

Tab. 6.2: Zahlenwerte der Exponenten und der Konversionsrate mif zugehérigen 95%-

Vertrauensintervallen von Gl 6.3
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Einzelne Einfliisse kénnen je nach Brennersystem vernachlissigt werden. Fiir den Blaubrenner er-
héilt man somit folgende Korrekturformel:

NOs,, =(NOx, ~0278, )e”"’”(’"f”)[f’ o '}4"0-273”.";
p
GL64

Fiir den Gelbbrenner gilt:

NOx,, ={NOx, ~0.16B, )" 1w g 16p,

GL 6.5
6.1.3 Vergleich von Temperatur- und Feuchteeinfluss

Aus den reaktionskinetischen Berechnungen zeigt sich eine leichte Differenz zwischen Feuchte-
und Temperatureinfluss (4.5). Die gemessenen Einflussfaktoren des Gelbbrenners gemiiss Gl. 5.3
und Gl. 5.8 kann man durch Umrechnung auf die gemeinsame Bezugsgrisse adiabate Flammen-
temperatur (2.1) vergleichend darstellen (Tab. 6.3). Die so ermittelten relativen Einflussfaktoren
sind unter Beriicksichtigung der Messtoleranz identisch. Fiir atmosphirische Feuchtebereiche ist
folglich kein Unterschied zum Temperatureinfluss feststellbar.

Linheit | Einflussgrosse | Gelbbrenner

(ONOx, /0T, ) NOx,, | [-VI°C] Temperatur 0.0049

{(INOx,/dT, ) NOx,, | {-1/(°C] Feuchte 0.005¢

Tab. 6.3: Vergleich der auf die adiabate Flammentemperatur bezogenen relativen Einfluss-
faktoren von Temperatur und Feuchie des Gelbbrenners (1=1.15, T =20°C, x,=6
grkg)

6.1.4 Vergleich mit anderen Korrekturformeln

Einen Vergleich der von uns aufgestellten Korrekturformeln fiir Blau- und Gelbbrenner (Gl 6.4 und
Gl. 6.5} mit aktuelien Vorschliigen der Schweiz ([BUWAL, 1992b]), Deutschland ([CEN/TC 571
und von CETIAT ([Claudel, 1992]) zeigen Abb. 6-2 und Abb. 6-3. Pargestellt sind die Einfluss-
faktoren iiber dem NOx-Messwert. Fiir die Temperaturkorrektur werden konstante Werte vorge-
schiagen. Diese liegen im hohen Emissionsbereich in der Nihe unserer Geraden fiir den Geibbren-
ner. Bei ticfen Messwerten ist die Ubereinstimmung unbefriedigend. Die Vernachlissigbarkeit des
Temperatureinflusses des Blaubrenners wird in den andeten Korrekturformeln nicht berticksichtigt.
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Abb. 6-2: Temperatureinflussfaktoren verschiedener Korrekturformeln (H EL, T, =20°C,
BMN,‘:I40 mg/kg.’f.'ﬂ)

Eine bessere Ubereinstimmung ergibt sich beima Feuchteeinflussfaktor. Mit Ausnahme von
BUWAL wird eine Abhéngigkeit vom NOx-Messwert beriicksichtigt. Die Steigung der Geraden ist
schr dhnlich, hingeger ergeben sich Unterschiede beim Nullwert. Im Bereich des LRV-Grenzwertes
zeigt sich die beste Ubereinstimmung der verschiedenen Einflussfaktores. Dies gilt nicht fiir den
Vorschlag von CEN/TC 57, der hier die grosste Abweichung zeigt. Die Verschiebung der Geraden
zwischen Gelb- und Blaubrenner ergibt sich durch die unterschiedlichen Konversionsraten.

g
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1 AN CENITC57 |
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Abb. 6-3: Feuchieeinflussfaktoren verschiedener Korrekturformeln (H EL, x, =6g/kg,
BN.ref—wI40 mg/kg 1)
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6.2 Vergleich mit Literaturergebnissen
6.2.1 Untersuchungen an {)1- und Gasbrennern

Umfangreiche Untersuchungen mit konventionellen Oi- und Gasbrennern (atmosphirische und Ge-
blasebrenner) sind von GASTEC und CETIAT durchgefiihrt worden {Claudel, 1992). Dieser Daten-
satz ist die Grundlage fiir dic in 6.1.3 behandelte Korrekturformel. Abb. 6-4 zeigt die gemessenen
Einflussfaktoren. Dic Strevung der Werte ist relativ gross, bedingt dusch die kieine Variation von
Temperatur und Feuchte bei den Untersuchungen. Es ist kein Unterschied im Verhalten zwischen
Ol- und Gasbrenner erkennbar. Bei beiden Einflussgrisssen zeigt sich ¢in deutlicher Trend.

25 0 e
< . . . . . .
2.0 | <> ..... O
eo : : . : .-;b 0 . . .
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Abb. 6-4: Temperatur- und Feuchieeinflussfakioren in Abhdngigkeit vom thermischen NOx
fiir Ol- und Gasbrenner [Claudel, 1992]

An der EMPA sind ebenfalls Untersuchungen sowohl mit konventionellen (Gelbbrenner), als anch
mit modernen Low NOx-Brennern (Blaubrenner) mit passiver Abgasrezirkulation durchgefiibrt
worden. Auch hier ergibt sich beziiglich des Temperatureinflusses ein unterschiedliches Verhalten
der beiden Brennersysteme (Abb, 6-5),
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ONOX/OT fmg/m'}°C]

Abb. 6-5: Temperatur- und Feuchteeinflussfakioren in Abhiingigkeit vom thermischen NOx

Bine Zusammenstellung der mit linearer Regression bestimmten Temperatur- uad Feuchteexpo-
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fiir Blau- und Gelbbrenner (H EL} [EMPA, 1991]

nenten zeigt Tab. 6.4. Es ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit den Exponenten in Tab. 6.2.

Der Einfluss der Luftvorwirmiemperatur auf die NOx-Emissionen bei Wirme- und Wirmebe-
handlungséfen mit Gasbrennstoffen wird in der Gesetzgebung durch eine angepasste Grenzwert-
kurve beriicksichtigt [LRV, 1991]. Tab. 6.5 zeigt dazu vergleichend gemessene Temperaturexpo-

a +95% b +95%

Gasbrenner (CETIAT) 0.005 0.001 -0.018 | 0.001
Olbrenner (CETIAT) 0.003 (.005 -0.015 | 0.005
Olbrenner (EMPA) 0.003 | ¢.0002 § -0.018 0.603
Low NOx Olbrenner (EMPA) § 0001 | 0.003 | -0.016 | 0.002

EMPA

Tab. 6.4: Temperatur- und Feuchieexponenten aus Untersuchungen von CETIAT und der

6.2.2 Untersuchungen an Industriegasbrennern und Flugtriebwerken

nenten aus verschiedenen Literaturangaben.
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Literaturquelie Luftvorwirmung [°C] a [°CJ*t

[LRV, 1991] 100,650 0.0035
[Beckervordersandforth et al, 1986} 20,600 0.002...0.004
(Flamme et al., 1989] 20...1000 0.001...0.005

[Kircher, 1986] 200, .. 1400 0.002

Tab. 6.5: Temperaturexponenten von Industriegasbrennern mit Luftvorwirmung.: Vergleich

von Geselzgebung und Messwerten

Der Temperaturexponent der Gesetzgebung entspricht in ctwa dem Mittelwert der gemessenen
Werte. Er ist zudem praktisch identisch mit dem gemessenen Wert fiir Gelbbrenner.

Fiir Flugzeugtricbwerke sind die Einfliisse der Umgebungsbedingungen auf dic Schadstoffemissio-
nen in umfangreichen Tests untersucht worden. Um Vergleiche mit Olbrennern anstellen zu kon-
nen, muss beriicksichtigt werden, dass Druck und Temperatur der Verbrennungsluft die Eintrittsbe-
dingungen der Brennkammer je nach Druckverhiitnis unterschiedlich stark becinflussen. Der Tem-
peraturexponent nimmt mit dem Druckverhiltnis zu, wogegen der Feuchteexponent konstant bleibt
[Dorovan, 1978]. Die Brennkammercintrittstemperatur erweist sich dabei als dominanter Parameter
fiir die NOx-Bildung [Blazowski et al., 1975]. In Tab. 6.6 sind die Literaturwerte der Exponenten
der Umgebungseinflussparameter fitrr Flugzeugiriebwerke zusammengestellt,

Literaturquetle a [*C[* b [g/ke]" ci-]

[Donovan, 1978] 0.6033+0.0002 p -0.01868 -

[Washam et al., 1979] - - 1

[Mularz et al., 1975a) - - 0.27...070

[Mularz et al., 1975b] - - 0.13...0.59
(Rubins, 1976] 0.0031..,.0.0047 0049 0.29...1.5

Tab. 6.6: Exponenten der Umgebungseinflitsse fiir Flugzeugtriebwerke

Temperatur- ond Feuchteexponenten sind praktisch identisch mit den Werten des Gelbbrenners, Der
Druckeinfluss jst je nach Brennerkonstruktion unterschiedlich gross. [Blazowski et al., 19751 zeigt,

dass der Druckexponent mit der Primirluftzahl zanimmt.
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7 Schiussfolgerungen

Die it Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten experimenteilen Untersuchungen befassen sich mit
dem Einfluss von Temperatur, Feuchte und Druck der Verbrennungsluft auf die Schadstoffemissio-
new von Olfeverungen. Von besonderem Interesse ist dabei das Verhalten der Low NOx-Brenner.
Im unieren Leistungsbereich (<100kW) verwendet man passive Abgasrezirkulationssysteme zar
Emissionsmindersag. Aus experimentellen Untersuchungen ergeben sich Einflisse auf die
Stickoxidemissionen, welche in Form einer neuen Korrekturformel erfasst werden kénnen, wobei
zwischen Gelb- und Blaubrenner unterschieden und der Stickstoffgehalt berticksichtigt werden
muss. Die neue Korrekturformel unterscheidet sich in einigen Punkten wesentlich von bestehenden
Vorschligen. Diesen Beobachtungen werden nun die zugrundetiegenden Phiinomene einer genaue-
ren Betrachtung unterworfen. Es zeigt sich, dass dic Konversionsrate des Brennstoffstickstoffes zu
Stickoxid, die Gemischzusammensetzung Brennstoff-Luft sowie die Temperatur im Reaktionsraum
die hauptsichlichen Binflussgrossen sind. Die letzteren beiden sind nun aber sehr wesentlich von
der Rezirkulationsrate Abgas/Frischluft abhéngig. Diese ihrerseits kann durch das Modell der

Strahlpumpe verstanden werden.

Der Zusammenhang zwischen Rezirkulation uad Schadstoffermissionen wurde experimentel] unter-
sucht. Der NO-Reduktionsgrad ist abhiingig vom Brennstoff, der Rezirkulationsrate, Rezirkulation-
stemperatur und Art der Rickfithrung. Bei den Stickoxiden muss dabei zwischen thermisch be-

dingten und brennstoffbedingten unterschieden werden.

Die Konversionsrate von Breanstoffstickstoff ist ir erster Naherueg nur vom Brennersystem abhiin-
gig. Beim Gelbbrenner betrfigt sic 60%, wihrenddem beime Blaubrenner eine vollstindige Umset-
zung erfolgt. Die in der Folge diskutierten Einflilsse beziehen sich nur auf thermische Stickoxide.

Reaktionskinetische Berechnungen mit einem Kolbenstrmungsreaktormodell zeigen die Einflisse
auf die thermische NO-Bildung auf. Temperatur und Feuchte wirken iber dic Beeinflussung der
Flammentemperatur und der Konzentrationen von O und OH. Die feuchtebedingte Erhhung des
Wassergehaltes in der Fiamme ergibt fiir atmosphérische Bereiche keinen signifikanten Effeke. Der
Druck beeinflusst die Bildungsgeschwindigkeit von NO und die Verweilzeit. Der Einfluss ist je-
doch abhingig vom verwendeten Verbrennungsmodeli.

Zwischen Blau- und Gelbbrenner zeigen sich Unterschicde beim Temperatur- uad Druckeinfluss.
Die FErhohung der Rezirkulationsrate mit der Lufttemperatur ergibt eine Abschwiichung des Hin-
flussfaktors, so dass der Temperatureffekt vernachlissigt werden kann. Em Gegensatz zum Blau-
brenner kann beim Gelbbrenner keine Druckabhingigkeit der Stickoxidemissionen gemessen wer-
den, was eine Folge des unterschiedlichen Verbrennungsablaufes ist. Der Feuchteeinfluss ist fir
Blau- und Geibbrenner identisch.
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Die auf dic adiabate Flaramentemperatur bezogenen Einflussfaktoren von Temperatur und Feuchte
des Gelbbrenners sind identisch. Fiir atmosphérische Feuchtebereiche ist kein Unterschied zum
Termperatureinfluss messbar.

Zwischen den Einflussgrossen ist keine Interaktion messbar. Die Stickoxidwerte konnen folglich als
Funktion der Produkte der Einzeleinflisse geschrichen werden. Daraus abgeleitet crgibt sich eine
Korrekturformet fiir die Umrechnung der Messwerte auf cinen Referenzzustand. Vergleiche mit
Messungen anderer Institute zeigen, dass die Ergebnisse auch auf Gasbrenner (atmosphirische und
Gebliscbrenner) iibertragbar sind. Industriegasbrenner mit hochvorgewiirmter Luft sowie Flug-
zeugtrichwerke zeigen ebenfalls dasselbe Relativverhalten der Messwerte.

Neben den bisher betrachteten Stickoxiden werden auch die Kohlenmonoxide beriicksichtigt. Re-
aktionskinetische Berechnungen ergeben, dass die CO-Werle mit der Flammenterperatur zunch-
men, sofern eine vollstindige Umsetzung des Brennstoffes erfolgt. Anderenfalls ergibt sich eine
starke Abnabme der Emissiones. Je nach Brennerkonstzuktion und Betrichszustand beobachtet man
beide Tendenzen. Die Eingrenzung der massgebenden Einflussgrossen fiir eine aflgemein piiltige
Korrekturformel ist deshally nicht méglich.

Die bisherigen Untersuchungen bezichen sich auf konventionelie Gelb- und Blaubrenner, In neverer
Zeit erscheinen aber ofters auch NOx-optimierte Gelbbrenner mit hohen Drallzahlen, deren Kon-
versionsrate im Bereich zwischen Gelb- uad Blaubrenner liegt. Fiir die Beurteilung dieser Brenner-
systeme sind zusiitzliche Untersuchungen notwendig.
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9 Anhang

9.1 Methan- und NO-Mechanismus [Kee et al., 1985] und [Miller, 1989]
Elemente: HMOAVCWN
Spezies:
CHACHICHACICH2OHCOWOACOHAHYOLAOHHONH2OZHZOWANWNO
Reaktionskosffizient: k=4, The!B&™

Einheiten: mol, cm?, s, K, cal

Reaktionen A B E,

1. CH4+02=CH3+HO2 7.90E13 0.0 56000.0
2. CH4+H=CH3+H2 2.20E04 30 8750.0
3. CH4+0=CH3+0OH 1.60EQ6 2.36 7400.0
4, CH4+OH=CH3+H20O 1.60E06 2.1 2460.0
5. CH3+H+M=CH44+M 8.00E26 -3.0 0.0
6. CH3+0=CH20+H 6.80E13 0.0 0.0
7. CH3+OH=CH2O0+H2 1.00E12 0.0 0.0
8, CH3+OH=CH2+H20 1.50E13 0.0 5000.0
9. CH3+H=CH2+H2 9.00E13 0.0 15100.0
10. CH2+H=CH+H2 1.40E19 -2.0 0.0
11. CH2+0H=CH20+H 2.30E13 0.0 0.0
12. CH24+OH=CH+H20 4.50E13 0.0 0.0
13. CH+02=HCO+0 330EL3 0.0 ¢.0
14. CH+0=CO+H 5.70E13 0.0 3.0
15. CH+OH=HCO-+H 3.00E13 Q.0 0.0
16. CH+CO2=HCO+CO 340Ei2 0.0 690.0
17. CH2+CO2=CH20+CO 1.10E11 0.0 1000.0
18. CH2+0=CO+H+H 3.00E13 0.0 0.0
19. CH2+0=CO+H2 5.00E12 0.0 0.0
20. CH2+02=CO2Z+H+H 1.60E12 0.0 1000.0
21. CH2+02=CH20+0O 5.00E13 0.0 9000.0
22. CH2+02=CO2+H2 6.90E11 0.0 500.0
23. CH2+02=CO+H20 1.90E10 0.0 -1000.0
24. CH2+02=CO+0OH+H 8.60E10 0.0 -500.0
25. CH2+02=HC0O+0H 4.30E10 0.0 -500.0
26. CH2O0+OH=HCO+H20 3.43E09 1.18 -447.0
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Reaktionen A B E,

27. CH20+H=HCO+H2 2.19E08 77 3000.0
28. CH20+M=HCO+H+M 331El6 0.0 81000.0
29. CH20+-0=HCO+0OH 1.81E13 0.0 3082.0
30. HCO+OH=CO+H20 5.00E12 0.0 0.0
31. HCO+M=H+CO+M 1.60E14 0.0 14700.0
32. HCO+H=CG+H2 4.00E13 0.0 0.0
33. HCO+O0=CO2+H L.OOEL3 0.0 0.0
34. HCO+02=HO2+CO 3.30E13 -04 0.0
35. CO+0+M=CO2+M 3.20E13 0.0 -4200.0
36. CO+OH=CO2+H 1.51E07 1.3 -758.0
37. CO+02=C0O2+0 1.60E13 0.0 41000.0
38, HO2+C0O=C02+0H 5.80E13 0.0 22934.0
39 H2+02=20H 1.70E13 0.0 47780.0
40, OH+H2=H20+H LI7E09 1.3 3626.0
41, H+O2=0H+O 5.13E16 -0.8i6 16507.0
42. O+H2=0H+H 1.80E10 1.G 8826.0
43. HHO24+M=HO2+M 3.61E17 -0.72 0.0
H20/18.6/ CO2/4.2/ H2/2.86/ CO/2.11/ N2/1.26/
44, OB+HO2=H20+02 7.50E12 0.0 0.0
45. H+HO2=20H 1.40E14 0.0 1073.0
46. 0+HO2Z=02+0H 1.40E13 0.0 1073.0
47. 20H=0+H20 6.00E08 1.3 0.0
43, H+H+M=H2+M 1.OOES -1.0 0.0
49, H+H+H2=H2+H2 9.20E16 0.6 0.0
5. H+H+H20=H2+H20 6.00E19 -1.25 Q.0
51 H+H+CO2=H2+C02 5.49E20 -2.0 0.0
52. H+OH+M=H20+M 1.60E22 -2.0 0.0
H2O/s/
53. H+O+M=0H+M 6.20E16 -0.6 0.0
H20/5/
54. H+HO2=H2+02 1.25E13 0.0 0.0
55. HO2+HO2=H202+02 2.00E12 0.0 0.0
56. H2024M=0OH+OH+M 1.30E17 0.0 45500.0
57. H2024B=HO2+H2 1.60E12 0.0 3800.0
58. H202+0H=H20+HO2 1.00E13 0.0 1800.0
59. N+NO=N2+0 3.27E12 0.3 0.0
60, N+O2=NG+0 6.40E09 [.O 6280.0
61. N+OH=NO+H 3.80E13 0.0 0.0
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9.2 Anforderungen an den Versuchsaufbau und die Messtechnik
9.2.1 Abgasanalyse

Gemessen werden die folgenden Grdssen: O, CO, NO, NO;

NO uad NO2 miissen separat gemessen werden und nicht nur als deren Summe NOy, Das Ver-
hiltnis zwischen beiden kann sich je nach Betriebszustand dndern.

Die Messwerte soliea in ppm (resp. % bei O7) angegeben werden ohne jegliche Normierung,
Nach jeder Verinderung der Luftmenge muss eine stabile Anzeige der Analysenwerte abge-
wartet werden (Zeitkonstante des Analysesysterns}. Auf dem Messprotokoil méssen dann drei
Ablesungen im Abstand von je einer Minute eingetragen werden.

Die Geriite miisser vor und nach jeder Messreibe geeicht werden und der Zeitpunkt der Eichung
festgehalien werden. Drifte kénnen dann duzch lineare Interpolation in der Auswertung korri-
gicrt werden.

Typ und Fabrikat der Analysengeriite miissen auf dem Messprotokoll angegeben werden.

Tritt wihrend einer Messreibe ein Drift von mehr als 20 9% auf, ist die ganze Serie zu wieder-
holen. Eine Driftkorrektur wird in diesem Falle zu ungenau,

9.2.2 Brenner
Brennerumbauten und Anpassungen sind nicht erlaubt.
Die Optimierungseicmente am Brenner sollen in einer mittleren Einstellung fixiest werden. Die-
s¢ Einstellung ist so zu markieren, dass sie auch nach einer Reparatur (z.B. Diisenwechsel} im-

mer wieder gefunden wird.

Sollte die gewidhite Einstellung in einer Situation Schwierigkeiten bereiten, darf diese nur nach

Ricksprache mit dem Versuchskoordinator veréindest werden.

Der Oldruck und der Oldurchsatz sollen konstant bleiben und bej allen Versuchen der selbe
sein.
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Die Verdnderung der A-Werte soll nur tiber die Klappe im Fuftkasten bewirkl werden. Die
Geometrie des Brennerkopfes darf nicht veriindert werden,

9.2.3 Kessel

Der Einbau des Breaners in die Brennkammer muss immer gleich erfolgen, das heisst dass die
Paosition der Ansaugstelle fiic das rezirkulicrende Abgas beziiglich der Brennkammerriickwand
in allen Fillen gleich ist.

9.2.4 Messwinfang und Anforderungen

Zu messen sind Kurven der Emissionswerte fiir CO, NO und NO; fiir O-Werte zwischen 2 %
und 5 % in Schritten von 0.5 % (total je 7 Werte).

Ist nicht der ganze Bereich von 2 bis 5 % cinstellbar, sind die 7 Messpunkte auf cin entspre-
chend kleineres Intervall zu verteilen.

Neben den Abgaswerten ist auch dic Temperatur des rezirkulierten Abgases zu mcssen. Die
Fiihlermontage ist nach den Anweisunges der ETH vorzunehmen,

Fiir jede Messung ist der Zeitpunkt festzuhaiten (Driftkorrekiur).

Ebenfatls festzubalten sind alle Umweltbedingungen vor und nach der Messung; Luftierperatur
und relative Feuchte (unbedingt am selben Ort), sowie der Luftdruck.

Fiir die Umweltparameter gelten folgende Regelungen: Messungen sollten nur durchgefiibrt
werden, wenn sich der Luftdruck innerhalb von + 20 mbar vom Normaldruck befindet (Extreme
Abweichungen vermeiden). Wihrend einer Messserie miissen dic atmosphirischen Bedingun-
gen innerhalb foigender Grenzen konstant bleiben:

e Luftdruck Ap < 5 mbar
¢ Temperatur AT <5°C
e Feuchte A < 30 %

Treten grossere Schwankungen auf, muss dic Serie wiederhoit werden.
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