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Formelzeichen

Abkurzungen

MOL kgl Maximum Oxygen Load (Maximale Sauerstoffkapazitat)

AOL kgl Actual Oxygen Load (momentan vorhandene
Sauerstoffkapazitat)

ROL [—] Relative Oxygen Load (momentan vorhandene relative
Sauerstoffkapazitat, ROL = AOL / MOL)

0osC [kg] Oxygen Storage Capacity
(Nutzbare Sauerstoffkapazitat, vom konkreten
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OBD On Board Diagnosis

AFR [—] Air to Fuel Ratio
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MIL Malfunction Indicator Lamp
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1.1 Zusammenfassung

Das Ziel der vorliegenden Arbeit besteht darin, ein vergleichsweise einfaches aber die
Emissionen im realen Fahrbetrieb gut beschreibendes Katalysatormodell zu entwickeln.
Dieses Modell soll fiir eine simulationsgestiitzte Entwicklung, Bedatung und Uberpriifung
von Regel- und Diagnosefunktionen zur Abgasregelung von Ottomotoren mit Lambda-
geregelten Abgaskatalysatoren genutzt werden.

Bzgl. der Entwicklung und Bedatung der Regelfunktionen lieg das Beurteilungskriterium in
der Minimierung der End-Rohr-Emissionen im dynamischen Fahrbetrieb. Bzgl. der Ent-
wicklung und Bedatung der Diagnosefunktionen besteht der Anspruch darin, eine eindeu-

tige Diagnostizierbarkeit des Katalysators und der bindren Lambdasonde zu erméglichen.

Dazu wird im ersten Teil der Arbeit im Kapitel 2 und 3 der derzeitige Stand der
Abgasreinigung von Ottomotoren mit Lambda-geregeltem Katalysator incl. Sauerstoffspei-
cher referiert. Es wird gezeigt, dass eine effiziente Abgasreinigung unter den instationaren
Bedingungen des realen Fahrbetriebs von der Fahigkeit des Katalysators Sauerstoff ein-
und aus-zu speichern abhéngig ist. Er sorgt bei voribergehendem Sauerstoffiiberschuss
im Motorabgas (Lambda > 1) fur eine Sauerstoffaufnahme, sodass die Stickoxidreduktion
weiterhin ablaufen kann und bei Sauerstoffmangel (Lambda < 1) fur eine Sauerstoffabga-
be, sodass auch die CO- HC- und H,-Oxidation weitgehend vollstandig ablaufen. Dazu
werden die daflir zentralen Begriffe der maximalen Sauerstoffbeladung MOL, der aktuellen
Sauerstoffbeladung AOL, der nutzbaren Sauerstoffspeicherkapazitat OSC und der relati-
ven Sauerstoffoeladung ROL=AOL/MOL des Katalysators eingefuhrt.

Im Kapitel 4 wird ein Simulationsmodell des Katalysators fur die wesentlichen Abgaskom-
ponenten CO, Kohlenwasserstoffe (HC), H, sowie O,, NO und NO; abgeleitet. Es beruht
auf der spater an umfangreichen Experimenten verifizierten Annahme, dass im fur die Ab-
gasreinigung mafl3gebenden Temperaturbereich oberhalb von 300°C alle relevanten
Schadstoffreaktionen von der (orts- und zeitabhangigen) relativen Sauerstoffbeladung
ROL des Katalysators (0 < ROL(z, t) < 1) abhangen. Dazu werden fur die ROL-
Abhangigkeiten der Reaktionsgeschwindigkeiten der verschiedenen Abgasbestandteile
Formansatze postuliert und parametriert. Dabei zeigt sich, dass neben den betrachteten
Oxidations- und Reduktionsreaktionen auch die jeweiligen Riickreaktionen, der Wasser-
Spaltung und der NO,-Reduktion sowie der Sauerstoff-Freisetzung aus dem Speicher,

eine Rolle spielen.



Das entwickelte Katalysatormodell besteht aus einem Satz von quasistationaren Material-
bilanzgleichungen, die die ortliche Anderung der Abgasbestandteile beschreiben, sowie
einer Sauerstoffspeicherbilanz, welche die zeitliche und o6rtliche Anderung von ROL
bericksichtigt. Es kann um eine Energiebilanz fur die értliche und zeitliche Temperaturan-

derung des Katalysators erweitert werden.

Um den Einfluss der einzelnen Reaktionsschritte bei oxidierenden und reduzierenden Be-
dingungen zu untersuchen, wird das Modell im Kapitel 5 mit einem periodisch-
sprungférmigem Lambda-Wechsel beaufschlagt. Dazu wird zunachst im Kapitel 5.1 nur
der Fall der (reversiblen) Wasserstoffoxidation und der (reversiblen) Sauerstoffspeiche-
rung betrachtet. Damit kann der Einfluss des Sauerstoffspeichers und insbesondere der
jeweiligen Ruckreaktionen deutlich gemacht werden, bevor im Kapitel 5.2 das vollstandige
Katalysatormodell betrachtet wird. So kann die Wasserspaltung als Rickreaktion der
Wasserstoffoxidation bei weitgehend geleertem Sauerstoffspeicher auftreten und zu einer
deutlichen Wasserstoffentwicklung fuhren, wéhrend der produzierte Sauerstoff vom Spei-
cher aufgenommen und fiir die HC- und CO- Oxidation genutzt wird. Allerdings hangt die
Hohe der beobachteten Wasserspaltung stark von der Formulierung und Alterung des je-

weiligen Katalysators ab.

Als fur die Funktion der Abgasreinigung wichtige Diagnosegrof3e wird im Rahmen dieser
Arbeit insbesondere der gemessene OSC-Wert betrachtet. Die Messung des OSC Wertes
hangt jedoch von den dynamischen Eigenschaften (Totzeit oder Filterung erster Ordnung)
der Nachkat-Sprungsonde ab. Die Bestimmung dieser Gro3en im realen Fahrbetrieb incl.
der Fehlerbetrachtung wird in den Kapiteln 3.3, 5.1.8 und 5.3 diskutiert.

Im Kapitel 6 wird ein Vergleich zwischen Messdaten und Simulationen vorgestellt.
Der Vergleich wird mit einem neuen und einem gealterten Katalysator durchgefuhrt.

Im Kapitel 7 wird gezeigt, wie die im Kapitel 2.5 vorgestellten Abgasregelkreise das Emis-
sionsverhalten verbessern und wie das Modell des Abgaskatalysators fir die effiziente
Bedatung der Regelkreise und der Diagnosefunktionen verwendet werden kann.



1.2 Abstract

The aim of this work is to develop a simple mathematical model of a three way catalyst,
which allows the simulation of the catalytic conversion under real driving conditions, so
that a large part of the development, calibration and testing of lambda control and on
board diagnostic functions for lambda=1 controlled systems can be made in this

simulation environment.

The development target for the calibration of the lambda control functions is the minimiza-
tion of the tail pipe emissions under dynamic real driving conditions, and the development
target for the calibration of the on board diagnostic functions is the identification of different

malfunctions of the catalytic converter and the binary lambda probe.

Chapter 2 and 3 of this work summarize the state of the art of current lambda controlled
systems. It will be shown, that a highly efficient exhaust gas aftertreatment depends under
transient operation conditions on the capability of the catalytic converter to store and re-
lease oxygen. Under lean conditions, the excess of oxygen can be stored, so that the NOy
conversion is not affected, and under rich conditions, the lack of oxygen for the oxidation
of CO, HC an H; can be compensated by the supply of oxygen from the oxygen storage.
In order to describe the capability of the catalytic converter to store and release oxygen,
the notations of MOL (maximum oxygen load), AOL (actual oxygen load), OSC (usable

oxygen storage capacity) and ROL (relative oxygen load)=(AOL/MOL) are introduced.

In chapter 4, a simulation model of the catalytic converter for the main exhaust compo-
nents CO, hydrocarbons (HC), Hz, O2, NO and NO. is introduced.

It is based on the assumption, which is proved by the later experiments, that the catalytic
conversion depends at temperatures above 300°C mainly on the space and time distribu-
tion of the relative oxygen load of the catalytic converter.

Therefore the reaction rates of the exhaust components are postulated as a function of the
ROL. It will be shown that not only the forward reactions, but also the backward reactions
(water gas sift reaction, NO, reduction and release of oxygen from the oxygen storage)

have to be considered.

The developed model of the catalytic converter consists of a set of quasi-steady state ma-

terial balance equations and a dynamic oxygen storage balance. The conversion of the



exhaust components and the relative load of the oxygen storage over time and space are
calculated by these equations.

If the energy balance equations are added, the time and space distribution of the tempera-
ture in the catalytic converter can be calculated. These equations can be solved
numerically with a two-step-mechanism.

In order to investigate the specific reactions under oxidizing or reducing conditions, the
model of the catalyst in chapter 5 is solved for a square wave lambda modulation.

The simulation results for only the (reversible) oxidation of hydrogen and the (reversible)
oxidation of the oxygen storage of the catalyst (filling of AOL) are shown in chapter 5.1.
These simulations are illustrative of the importance of the ROL and of the forward and
backward reactions.

The simulations in chapter 5.2 are made with the complete model of the catalyst.

In this model, the water-gas-shift reaction as well as the backward reaction of the H, oxi-
dation, which happens if ROL = 0, i.e. the oxygen storage of the catalyst is nearly empty,
result in an increase of H, emissions and therefore in an increase of the ROL. And the in-
crease for ROL promotes the increase of the reaction rate for the HC und CO oxidation,
which results in lower HC and CO emissions. It has to be mentioned, that the reaction rate
of the water gas shift reaction depends on the formulation and aging of the catalyst.

The monitor of the conversion efficiency of the complete exhaust after treatment system
depends on the result of the OSC measurement. And the measurement of the OSC is in-
fluenced by the dynamic response rate (delay or low pass filter fist order) of the rear cata-
lyst binary oxygen sensor. The determination of the OSC and the measurement of the dy-
namic response rate of the rear oxygen sensor under real driving conditions are discussed
in chapters 3.3, 5.1.8 and 5.3.

In chapter 6, a comparison between measurements and simulations is presented.

The comparison is made with a new and an aged catalyst.

Finally in Chapter 7, the influence of the lambda controller, which is discussed in chapter
2.5, on the complete conversion efficiency, will be shown. The examples in this chapter
demonstrate the usability of the simulation model for the calibration of the control circuits

and the on board diagnostic functions.
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2 Einleitender Uberblick

Das Kraftfahrzeug ist in der heutigen Gesellschaft ein fester Bestandteil der persénlichen
Mobilitat. Allerdings ergeben sich durch die vom Verbrennungsmotor emittierten Emissio-
nen Belastungen fir die Umwelt, siehe Abbildung 3. Mit der Einfliihrung einer aktiven Ab-
gasnachbehandlung in den achtziger Jahren konnten diese Emissionen deutlich verringert

werden.

Bei den ersten Systemen mit Katalysatoren wurde der fiir die Abgasumwandlung erforder-
liche Sauerstoffbedarf, das sog. Lambda-Verhaltnis, nicht geregelt. Daher waren diese
Systeme hinsichtlich ihrer Effizienz begrenzt. Als wesentliche Verbesserung wurden daher
1981 Lambda-geregelte Systeme mit Dreiwege-Katalysatoren eingefihrt. Diese Systeme
ermdglichen die gleichzeitige Oxidation von Kohlenmonoxiden (CO) und Kohlenwasser-
stoffen (HC) sowie die Reduktion von Stickoxiden (NOy).

Ein weiterer Meilenstein lag 1988 in der Entwicklung von On Board Diagnose (OBD)-
Systemen. Damit wurde die Mdglichkeit geschaffen, die Funktionen der einzelnen Kompo-
nenten einer aktiven Abgasnachbehandlung kontinuierlich zu Gberwachen, und somit ihre
Effektivitat Uber der Fahrzeuglebensdauer sicher zu stellen. Dazu werden im Motorsteuer-
gerat KenngroRen abgelegt, die den aktuellen Alterungszustand der Komponenten der

Abgasnachbehandlung beschreiben.

Wenn fir eine Komponente eine starkere Alterung vorliegt, als es flr die erforderliche
Funktion des Gesamtsystems zul&ssig ist, wird dies dem Fahrzeugfahrer tber die MIL
(Malfunction Indicator Lamp) angezeigt. Zusatzlich liegt im Fehlerspeicher des Motorsteu-
ergerates die Information vor, welche Komponente defekt ist und ausgetauscht werden
muss. Damit bekommt die Werkstatt durch das Auslesen des Fehlerspeichers die direkte
Information Uber die Fehlerursache und kann das defekte Bauteil wechseln. Bei aktuellen
Fahrzeugen gibt es Uber 2000 Fehlerursachen, somit ware die Fehlersuche in der Werk-

statt ohne Eigendiagnose des Fahrzeuges kaum durchfthrbar.

Hinter der Eigendiagnose im Fahrzeug mussen somit Rechenalgorithmen stehen, die eine
eindeutige Identifikation des defekten Bauteiles ermdglichen. Diese Rechenalgorithmen
mussen Uber die gesamte Lebensdauer des Fahrzeugs bei unterschiedlichen Fahrprofilen,

Kraftstoffen, Betriebszustanden und Alterungszustanden der Komponenten zuverlassige
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und belastbare Ergebnisse liefern. Fehldiagnosen wirden bei einer falschen Gut-Prifung
zu unzulassigen Emissionen, somit zu einem Ruckruf, und bei einer falschen Schlecht-
Prifung zum Tausch intakter Komponenten und damit zu unberechtigten Kosten fuhren.
Somit kommt der Entwicklung und Applikation dieser Rechenalgorithmen zur Identifikation

defekter Bauteile eine sehr grof3e Bedeutung zu.

2.1 Aufgabe und Schwerpunkt dieser Arbeit

Mit dieser Arbeit sollen Mdglichkeiten aufgezeigt werden, einen grof3en Anteil des Mess-
und Prufaufwandes bei der Entwicklung von Abgas- und Diagnosefunktionen fur Lambda-
geregelte Ottomotoren durch die numerische Simulation des Abgasreinigungssystems ab-
zudecken. Somit liegt der Schwerpunkt dieser Arbeit darin, kompakte Modelle bereit zu
stellen und zu validieren, mit denen das Wechselspiel aller relevanten Komponenten des
Abgasreinigungssystems mit hinreichender Genauigkeit wiedergegeben werden kann.
Vom regelungstechnischen Standpunkt aus sind dabei die folgenden Strecken, Regler und

Beobachterfunktionen (Diagnosen) zu beriicksichtigen:

Strecken:
e Motor
« Lambdasonden

» Katalysator

Regler:
* Lambdaregler

» Sauerstoffbilanzregler

* Trimmregler

Beobachterfunktionen:

» Diagnose der Lambdasonden vor und nach dem Katalysator

» Diagnose Katalysator
Mit einer guten modellmaRigen Abbildung des Streckenverhaltens soll somit die Méglich-
keit geschaffen werden, Rechenalgorithmen fiir die Regler- und Beobachterfunktionen in

der Simulationsumgebung zu entwickeln, mit verschiedenen Fehlerkombinationen abzu-
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prufen und somit weitgehend rechnergestiitzt zu applizieren. Dazu soll das Motorverhalten

durch stationare Kennfelder der

Abgastemperatur,
Abgasmasse und

Emissionen

Uber der Motortemperatur, Drehzahl und der Last abgebildet werden.

Fur das Ubertragungsverhalten des Katalysators, d.h. fur die Abgaskonvertierung, sind die

folgenden Gré3en malRgebend:

Abgastemperatur
Abgasmassenstrom
Beladungsgrad des Sauerstoffspeichers

Alterungszustand des Katalysators

Der Schwerpunkt der Arbeit liegt dabei in der Beschreibung der Reaktionskinetik des Kata-

lysators in Abhangigkeit vom Beladungsgrad des Sauerstoffspeichers. Die Grinde daflr

sind folgende:

1. Der Beladungsgrad des Sauerstoffspeichers und seine 6rtliche Verteilung bestim-

men entscheidend die Reaktionsgeschwindigkeiten im Katalysator und damit den
Lambdaverlauf sowie das Signal der Lambdasonde nach dem Katalysator.

Die Sauerstoffspeicherkapazitat des Katalysators wird flir die Diagnose der Funkti-
onsfahigkeit des Katalysators verwendet, somit ist die moglichst genaue Bestim-
mung dieser GroR3e fiur die On Board Diagnose von entscheidender Bedeutung.
Bei der Katalysatordiagnose wird der Sauerstoffspeicher des Katalysators zyklisch
beflllt und entleert. Wahrend dieser Zyklen wird neben der Bestimmung der Sauer-
stoffspeicherkapazitat des Katalysators auch eine Uberprifung der Dynamik der
nach dem Katalysator platzierten Lambdasonde durchgefuhrt. Auch eine ausrei-
chend gute Sondendynamik ist fur die Funktionsfahigkeit der Lambda-Regelung
entscheidend.

Dem aktuellen Stand der Technik konnten keine Modelle entnommen werden, die
eine einfach zu parametrisierende Beschreibung der Sauerstoffbeladung und der
davon abhangigen Reaktionsgeschwindigkeit der wichtigsten Schadstoffe ermdgli-

chen.
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2.1.1 Gliederung der Arbeit

In dieser Arbeit wird ein vereinfachtes Modell des Lambda-geregelten Dreiwegekatalysa-
tors zur Abgasreinigung von Personenkraftfahrzeugen mit Otto Motoren vorgestellt und
analysiert. AnschlieRend wird es anhand experimenteller Ergebnisse parametriert und sein
Einsatz an praktischen Beispielen beschrieben.

Die Kapitel 2.2 bis 2.4 enthalten dazu einen einfilhrenden Uberblick tiber die Motor-
Rohemissionen, die Abgasgrenzwerte sowie Aufbau und Funktion der verschiedenen
Komponenten der Abgasnachbehandlung und der dabei ablaufenden Abgasreaktionen.
Dabei wird deutlich gemacht, dass fir die Abreaktion der unterschiedlichen im Abgas ent-
haltenen Schadstoffe die Hohe und ortliche Verteilung der Sauerstoffbeladung des Kataly-
sators eine entscheidende Bedeutung besitzt. Durch ein mehrstufiges Regelkonzept muss
diese Sauerstoffbeladung so eingestellt werden, dass sowohl die erforderlichen Oxidati-
onsreaktionen als auch die erforderlichen Reduktionsreaktionen unter allen relevanten
Betriebsbedingungen ausreichend gut ablaufen kdnnen. Da die Sauerstoffbeladung nicht
direkt gemessen werden kann, sollte das Regelkonzept auch einen Sauerstoff-Bilanzregler
enthalten, mit dem die aktuelle Sauerstoffbeladung erfasst und berticksichtigt werden
kann.

Im Kapitel 3 wird das Umsatzverhalten des Abgaskatalysators in Abhéngigkeit der Sauer-
stoffbeladung anhand der Lambda-Verlaufe vor und nach Katalysator zunachst qualitativ
erlautert, bevor im Kapitel 4 ein mathematisches Modell vom Abgaskatalysator und Sauer-
stoffspeicher abgeleitet wird. Es beschreibt die Abh&ngigkeit der wichtigsten Schadstoffre-
aktionen von den Abgaskonzentrationen und der relativen Sauerstoffbeladung ROL in Ort
und Zeit und erlaubt eine vergleichsweise einfache numerische Lésung in einem Zwei-
schrittverfahren.

Das prinzipielle Umsatzverhalten des abgeleiteten Modells wird im Kapitel 5 fur den Fall
einer periodischen Lambda-Anderung des Motorabgases fiir ein zunehmend umfangrei-
cheres Reaktionssystem erlautert. Anhand von Modellrechnungen wird auch darauf ein-
gegangen, wie die Signale der Lambdasonden im Fahrbetrieb zur Diagnose der Funkti-
onsfahigkeit wichtiger Komponenten der Abgasreinigung eingesetzt werden konnen.

Im Kapitel 6 werden schlie3lich die Messungen vorgestellt, die zur Anpassung des abge-
leiteten Modells an reale Fahrzeugbedingungen benutzt wurden. Ein Vergleich von ge-
messenen und berechneten Schadstoffemissionen zeigt, dass das Modell das Abgasver-
halten sowohl bei neuen wie auch bei gealterten Katalysatoren mit guter Genauigkeit wie-

dergeben kann. Es kann damit zur Beschreibung und Weiterentwicklung der Abgasrege-

14



lung von Lambda-geregelten Ottomotoren eingesetzt werden. Das wird im Kapitel 7 an

ausgewahlten Beispielen exemplarisch gezeigt.

2.2 Rohemissionen und Abgasgrenzwerte fir ~ A-geregelte Otto Motoren

2.2.1 Rohemissionen

Bei einer idealen stéchiometrischen Verbrennung von Kohlenwasserstoffen sollten als Re-
aktionsprodukte ausschlief3lich Kohlendioxid (CO2) und Wasser (H,0) entstehen. Aller-
dings liegen im Brennraum eines Hubkolbenmotors kein ideal homogenes Gemisch und
keine vollstandige Verbrennung vor. Vielmehr sind im Brennraum Bereiche mit einer tber-
und unterstéchiometrischen Verbrennung vorhanden. Somit lauft die Verbrennung auf-
grund der vorhandenen Brennraumform nicht tiber dem kompletten Brennraum gleichma-
Big ab, wodurch NOy-, sowie HC- und CO- Emissionen entstehen. Aul3erdem treten bei
einem Motor mit mehreren Zylindern Lambdaabweichungen zwischen den einzelnen Zy-
lindern auf. Aufgrund der begrenzten Dynamik der Lambdasonden regelt die Lambdarege-
lung nur den Mittelwert aller Zylinder auf den Sollwert ein. Damit ergeben sich je nach Ein-
spritzart, Gemischaufbereitung und Motorbauform unterschiedliche Rohemissionen. Typi-

sche Rohemissionen tber dem Lambdawert sind der Abbildung 1 zu entnehmen.

4 T T T T T T T T T T T 4000
1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
| | | | | | | | | |
3,5 1 \ | | | | | | | | | | I 3500
1 1 1 1 1 NO, | 1 1 1 1
| | | | I T | | | | |
3 1 1 1 1 ‘ 1 , 1 1 1 1 - 3000
1 1 1 , 1 1 1 1 1 1 1
| | | I | | | | | | |
2:5 7 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 [ 2500 &
—_ | | { | | | | | | | | Q.
IS I I I I I I I I I I I =N
=2 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 - 2000
1 ; 1 1 1 1 1 1 l 1 1
151 NN 1 1500
: : 1 1 1 1 1 1 1 ‘ 1
| ; | | | | | | | | |
1 | | ) | | | | | | | | L 1000
1 1 1 : 1 1 'HC | 1 1 1
| | | | I | | | |
05 4ot N L seo
1 1 CO | : ! 1 1 1 1 1
| | | | | ! ! | | |
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 0
08 08 09 09 1 105 11 115 12 125 13 135 14
Lambda [-]

Abbildung 1: Rohemissionen eines Ottomotors tber dem Luftverhaltnis Lambda
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In Abbildung 1 ist zu erkennen, dass der CO-Anteil im mageren Bereich (A > 1) sein Mini-
mum erreicht, jedoch im fetten Bereich deutlich ansteigt. Die unverbrannten Kohlenwas-
serstoffe HC besitzen im Bereich von ca. A = 1,2 ein Minimum, bei einer weiteren
Abmagerung kommt es aufgrund einer unvollstandigen Verbrennung wieder zu einem An-
stieg der HC- Emissionen. Die Stickoxidemissionen haben ein ausgepragtes Maximum bei
A =1,1, nach diesem Wert fallen die NO,. Emissionen aufgrund der kiihleren Verbrennung
wieder ab.
Abhangig von der spezifischen Bauform des Motors kann es auch zu Abweichungen von
diesen Verlaufen kommen. Als Haupteinflussparameter sind die folgenden Merkmale zu
nennen:

* Gemischaufbereitung

* Brennraumform

* Abgasriuckfuhrungsrate

e Spezifische Last

* Brennverlauf Gber Kurbelwellenwinkel

Eine detaillierte modellm&Rige Erfassung dieser Effekte ist nicht Ziel der Arbeit. Vielmehr
sollen die entsprechenden Rohemissionen anhand von Kennfeldern tiber der Motorlast

und der Motordrehzahl bertcksichtigt werden. Die Abgasgrenzwerte werden in Europa

auf einen genormten Fahrzyklus, Geschwindigkeit [km/h]

den sog. MVEG (Motor Vehicle 0

Emissions Group)-Zyklus bezo- 100 [

gen. Der Geschwindigkeitsverlauf | 80 ]

Uber der Zeit ist der Abbildung 2 60 H\_/f

zu entnehmen. Je nach Motor er- | N N N N

geben sich in diesem Fahrprofil 2 M [L\ N /L\ N ﬁ l f[\ {
unterschiedliche Rohemissionen, ) M H \ l H \m U \M H \

typische mittlere Rohemissionen 0 200 400 ZeGitOPS o 800 1000 1200

fur ein Mittelklassefahrzeug mit
Ottomotor sind in Abbildung 3

Abbildung 2: Geschwindigkeitsverlauf im MVEG Zyklus

dargestellt.
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12 % .
HC ca. 5-15 g je MVEG Test

| ~NOy ca. 5-20 g je MVEG Test

cO ca. 25-100 g je MVEG Test

ca. 755%

Abbildung 3: Typische Rohemissionen eines Ottomotors im MVEG Test

Hinsichtlich der Rohemissionen liegt ein Sonderfall im Schub vor. In diesem Betriebspunkt
wird kein Kraftstoff in den Motor eingespritzt, somit emittiert der Motor die angesaugte

Umgebungsluft.

2.2.2 Abgasgrenzwerte

Weltweit gibt es unterschiedliche Abgasvorschriften. Die wichtigsten Abgasvorschriften
werden von den europaischen und nordamerikanischen Gesetzgebern vorgegeben. Die
europdaischen Abgasgesetze beziehen sich auf den MVEG Abgastest, gemald Abbildung 2.
Die nordamerikanischen Abgasgesetze beziehen sich auf den sog. FTP Test. In der fol-

genden Tabelle sind die jeweiligen Abgasgrenzwerte aufgelistet.

HC NOy (6{0)
EU4 ab 2005 100 mg/km 60 mg/km 1000 mg/km
o EUS ab 2009 68 mg/km 60 mg/km 1000 mg/km
EU6 ab 2014 68 mg/km 60 mg/km 1000 mg/km
LEV ab 1995 90 mg/mi 70 mg/mi 4200 mg/mi
§ ULEV ab 2004 55 mg/mi 70 mg/mi 2100 mg/mi
SULEV ab 2007 10 mg/mi 20 mg/mi 1000 mg/mi

Tabelle 1: Abgasgrenzwerte
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Anhand des Vergleiches der Rohemissionen, Abbildung 3, mit den Abgasgrenzwerten,
Tabelle 1, wird ersichtlich, dass die Abgasgrenzwerte um mehrere Zehnerpotenzen gerin-
ger als die typischen Rohemissionen sind. Somit ist die Einhaltung der Abgasgrenzwerte
nur mit einer sehr effektiven Abgasnachbehandlung maoglich. Die erforderlichen Schad-
stoffumsétze sind der Abbildung 4 zu entnehmen. Auf dieser Abbildung ist exemplarisch
fur NOy dargestellt, welche Umsatzraten zur Erfullung der européaischen Abgasvorschriften
EU4 / EU5 bzw. der nordamerikanischen Abgasvorschriften ULEV / SULEV erforderlich
sind. Dabei ist zu beachten, 1,00

dass ein Grof3teil der NOy 0,99@4 SULEV
0,98

Schadstoff-Emissionen im

0,97 1

Kaltstart und bei Instationar- | 0,96+
- N

vorgangen des motorischen g 095

2 0,94

Betriebs entstehen.

. . L ’ EU4 |
Deshalb missen im stationa- 0,921 / /
| BT 1 A 4

o , 0,91
ren Betrieb die in der Abbil- 050

} 0 02 04 06 08 1 12 14 16 18 2 272
dung 4 dargestellten Um Rohemission NOX / g k"

satzraten noch ubertroffen . .
z ) Abbildung 4: Erforderliche NOy-Umsatz zur Erfullung der

werden. .
Abgasvorschriften

2.3 Abgasnachbehandlung fir  A-geregelte Otto Motoren

2.3.1 Lambdawert und seine Berechnung

Bei einer stochiometrischen Verbrennung werden bei einem handelstblichen Otto-
Kraftstoff zur Verbrennung von einem Kilogramm Kraftstoff 14,7 Kilogramm Umgebungs-
luft bendtigt. Als Lambdawert wird das Verhéltnis der zugefuhrten Luftmasse zur Luftmas-
se bezeichnet, die fur eine vollstandige Verbrennung des zugefuhrten Kraftstoffs erforder-
lich ist:
_ MassedL_uft zugefiihrt_ Masse_uft zugefiihrt 1)
~ Masse_uft bendtigt ~ MasseKraftstoff zugefihrk14,7

Bei einem Lambdawert grof3er eins liegt somit Luftiiberschuss und bei einem Lambdawert
kleiner eins Kraftstoffiberschuss vor.

Dabei berechnet sich Lambda aus den Abgasmolenbriichen y; nach [1] wie folgt:
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2.3.2 Lambda-Sonden

Fur eine effektive Abgasnachbehandlung ist eine effiziente Lambdaregelung erforderlich.

Die fur die Regelung erforderlichen Messgrof3en werden durch die Lambdasonden vor und

nach dem Katalysator geliefert. Typischerweise ist vor dem Katalysator eine Breitband-

lambdasonde, und nach dem Katalysator eine binare Sprungsonde platziert.

2.3.2.1 Binare Lambda-Sprungsonde

Der prinzipielle Aufbau einer bindren Sonde ist der Abbildung 5 zu entnehmen.

AulRenelektrode

Sensorelement

Innenelektrode |
yA(O)

Referenzluft
Abgas &

Abbildung 5: Aufbau einer bindren Lambdasonde (Sprungsonde)

Das Sensorelement wird an der Aul3enelektrode mit Abgas, und an der Innenelektrode mit

Referenzluft beaufschlagt. Aufgrund des unterschiedlichen Sauerstoffpartialdruckes an der

AulRen- und Innenelektrode entsteht tiber dem Sensorelement die Nernst-Spannung. Der
Verlauf dieser Spannung tber dem Lambdawert im Abgas ist der Abbildung 6 zu entneh-
men. Aufgrund des charakteristischen Sprungs des Kurvenverlaufes beim Lambda=1

Durchgang wird diese Sonde auch als ,Sprungsonde” bezeichnet. Dieser Kurvenverlauf
erlaubt es nur zwischen einer fetten und mageren Gemischzusammensetzung zu unter-

scheiden.
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Die Regelung auf einen Sollwert

von typischerweise 680 mV ist mV
nur deshalb moglich, weil aktu- 800
elle Katalysatoren mit Sauer- T
stoffspeicher (siehe Kapitel £ 600
2.3.3) im ,normalen” Betrieb eine %ﬁ
exakt stéchiometrische Abgas- §4OO
zusammensetzung abgeben, so %2

2 200

dass trotz der steilen Sonden-

_

ine konstant nnung von 0,80 0.90 L00 1,10 1.20
eine konstante Spannung vo Luftzahl A —»

kennlinie nach dem Katalysator

typischerweise 680 mV eingere-
gelt werden kann. Abbildung 6: Signalverlauf einer Sprungsonde

2.3.2.2 Breitband Lambdasonde

Die Breitbandsonde ist eine Zweizellen—Grenzstromsonde. Sie deckt im Gegen-

satz zur Sprungsonde einen vergleichsweise groRen A-Messbereich ab.

: Spannung

: Allg. Gaskonstante
: Temperatur

: Faraday Konstante

: Partialdruck
! pumpe Keramlk
POZ Abgas
02'

Porése Diffusionsbarriere

RT | Poz Abgas |

Pumpe

vTTMHXIC

Abgas

POZ, Abgas

Diffusions - %

spalt
450 mV
U Nernst RT In LLUﬂ
4F P,

Abbildung 7: Breitbandlambdasonde

Die Breitbandsonde besteht aus der Kombination einer Nernst-Konzentrationszelle mit
einer Sauerstoffpumpzelle. Die Sauerstoffpumpzelle ist zu der Nernst-Konzentrationszelle

so angeordnet, dass zwischen beiden ein Diffusionsspalt von ca. 10-50 ym entsteht.
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Der Diffusionsspalt steht Giber eine pordse Diffusionsbarriere mit dem Abgas in Verbin-
dung. Die Nernst-Konzentrationszelle ist auf der einen Seite mit der umgebenden
Atmosphére verbunden, die andere Seite ist dem Abgas im Diffusionsspalt ausgesetzt.
Durch Anlegen einer Pumpspannung an den Elektroden der Pumpzelle kbnnen Sauer-
stoffionen durch die Pumpzelle hindurch in den Diffusionsspalt hinein- oder hinausge-
pumpt werden. Eine elektronische Schaltung im Steuergeréat regelt die an der Pumpzelle
anliegende Spannung so, dass die mit Hilfe der Nernst-Konzentrationszelle gemessene

Zusammensetzung des Gases im Diffusionsspalt konstant bei A = 1 liegt. Bei magerem

Abgas pumpt die Pumpzelle

den Sauerstoff aus dem Abgas mA
nach auen, (positiver Pump- —

e

—

strom). Bei fettem Abgas wird

der Sauerstoff in den Diffusi-

o

onsspalt gepumpt (negativer

Pumpstrom I, —>

Pumpstrom). Bei A = 1 muss

1
—

kein Sauerstoff transportiert

werden, der Pumpstrom ist also

null. Der Pumpstrom kann so- -2 0.7 1.0 2,0 3.0 4,0
Luftzahl /1 e

mit fUr die Messung des Lamb-

dawertes ausgewertet werden. Abbildung 8: Signalverlauf einer Breitsonde

Die Abbildung 8 verdeutlicht dieses Verhalten und zeigt die entsprechende Kennlinie.
Breitband-Lambdasonden kénnen somit nicht nur im ,stochiometrischen“ Punkt bei A = 1,
sondern auch im mageren (A > 1) und im fetten (A < 1) Bereich genau messen. Sie liefern
im Bereich 0,7 < A < 3 ein eindeutiges, stetiges elektrisches Signal. Es ist jedoch zu be-
achten, dass die Diffusionsgeschwindigkeit durch die porése Diffusionsbarriere der Sonde
nicht fur alle Gasspezies gleich ist. Die mittlere Diffusionsgeschwindigkeit ergibt sich nach
[16] zu:

VJ-D _ /SEIKB T (3)
ﬂEIMW].

D.h. die mittlere Diffusionsgeschwindigkeit ist reziprok proportional zur Wurzel der Mol-
Masse MW des Molekdls j.
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Bis auf die Komponente Wasserstoff liegen die molaren Massen aller anderen Gaskompo-
nenten in einer dhnlichen GrofRenordnung. Damit ist die Gasdiffusionsgeschwindigkeit fur
Wasserstoff entsprechend (28/2)"0,5 = 3,74 mal schneller als die Gasdiffusion von Kohlen-
monoxid, sodass ein Messfehler entsteht, der vom momentanen Wasserstoffgehalt des Ab-
gases abhangt. Dieser Messfehler wird bei der Kalibrierung der Sonde berticksichtigt, indem
von einem mittleren Verhaltnis von CO/H, im fetten Bereich ausgegangen wird.

Fur Messungen nach Katalysator ergibt sich jedoch das Problem, dass sich dieses CO/H,

Verhéltnis mit der Katalysatoralterung andert.

2.3.3 Prinzipieller Katalysator - Aufbau und Funkti  on

Autoabgaskatalysatoren bestehen aus einem stromungsginstigen Katalysatortréager, meist
einem keramischen Wabenmonolith, der mit einem porésen Washcoat beschichtet ist. Auf
dem Washcoat sind die Edelmetallkomponenten sowie die Sauerstoffspeicherkomponen-

ten fein verteilt aufgebracht.

Bei Katalysatortragern wird zwischen metallischen und keramischen Tragern unterschie-
den. Die Vorteile von metallischen Tréagern liegen darin, dass sie mit dinneren Wandstar-
ken ausgefuhrt werden kbnnen. Somit ergibt sich Uber dem Katalysator ein geringerer Ab-
gasgegendruck. Die Nachteile liegen in der geringeren Temperaturfestigkeit und den h6-

heren Herstellungskosten.

Auf der folgenden Abbildung sind eine Katalysatorzelle und ihre Washcoatbeschichtung
dargestellt.

Die chemische Reaktion findet an der Edelmetalloberflache statt. Somit ist die Reaktions-
geschwindigkeit des Katalysators proportional zur Edelmetalloberflache und reziprok pro-
portional zur mittleren Diffusionslange zwischen der Gasphase und dem Katalysator. Das
Optimum der Katalysatorbauform hinsichtlich der Reaktionsgeschwindigkeit liegt somit bei
grol3en Katalysatoren mit vielen kleinen Zellen. Allerdings steigt damit der Abgasgegen-
druck, so dass in der Praxis ein Kompromiss zwischen Konvertierungsleistung und Ab-

gasgegendruck zu finden ist.
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Katalysatorkanal

_ Edelmetall
Katalysatortrager Washcoat | | Washcoatoberflache |
e ” . Pt

%ﬁ,ﬁ : Pd

et

FEem Rh
’ 7 o

Ll CeO,

Pt

Pd

Rh

Abgas Katalysatortrager Washcoat | | Sauerstoffspeicher |

Abbildung 9: Aufbau Katalysator

Weiterhin ist bei Katalysatoren zwischen sogenannten 2-Wege- und 3-Wege-
Katalysatoren zu unterscheiden. Die 2-Wege-Katalysatoren kommen bei Diesel-
Fahrzeugen als sog. Oxidations-Katalysatoren zum Einsatz. Im mageren Diesel-Abgas ist
nur eine Oxidation der limitierten Komponenten HC und CO mdglich. Diese Katalysatoren
benotigen keinen Sauerstoffspeicher, jedoch liegt unter den mageren Bedingungen auch
keine NO4 Reduktion vor.

Die 3-Wege-Katalysatoren werden bei Lambda=1 geregelten Systemen, wie sie in der Re-
gel bei Otto Motoren zur Anwendung kommen, eingesetzt. Diese Systeme erlauben die
gleichzeitige Konvertierung der drei Komponenten HC, CO und NOsy.

Welil es auch bei Lambda=1 geregelten Konzepten nicht ausgeschlossen werden kann,
dass kurzzeitig Uber- oder unterstochiometrisches Abgas vorliegt, missen diese Katalysa-
toren Uber einen Sauerstoffspeicher verfiigen. Er dient quasi als ,Puffer” und kann bei
kurzzeitigen Uber- bzw. unterstéchiometrischen Betriebszustanden den Sauerstoff auf-
nehmen bzw. abgeben. Eine Erfullung der aktuellen Abgasgrenzwerte fir Otto-Motoren
ware ohne die Implementierung des Sauerstoffspeichers im Katalysator nicht mdglich. Da
sich gezeigt hat, dass die aktuelle Grol3e des Sauerstoffspeichers gemar Abbildung 10
mit der aktuellen Katalysatoraktivitdt und damit mit den Abgasemissionen korreliert, wird
sie auch fir die Diagnose des Katalysators verwendet. Wenn der Sauerstoffspeicher einen
fur jedes Fahrzeug spezifischen Wert unterschreitet, wird dies dem Fahrzeughalter tGber

die MIL (Malfunction Indicator Lamp) mitgeteilt, so dass er den Austausch des Katalysa-
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tors zu veranlassen hat. Die dazu erforderliche Bestimmung der aktuellen Grél3e des Sau-

erstoffspeichers wird im Kapitel 3.3 beschrieben.

Uberschreitung
Abgasgrenzwerte

Abgasemissionen

>
Sauerstoffspeicher

Abbildung 10: Nutzung des Sauerstoffspeichers fir die Katalysator - Diagnose

2.4 Abgasreaktionen am A-geregelten Dreiwegekatalysator

Je nach A-Verhaltnis laufen am Katalysator eine Reihe von Oxidations- und Reduktionsre-
aktionen ab, sodass sich bei stationdrem Betrieb in Abhangigkeit von A die in Abbildung 11
gezeigten Schadstoffumsatze ergeben. Nachstehend werden die malRgebenden Reakti-

onsschritte aufgefuhrt.

2.4.1 Oxidationsreaktionen

CO +%0, ~ CO, (4)
H, +% O, = H,0 (5)
CiHmn + (n+m/4) O, - n CO,+ m/2 H,O (6)

Die Doppelpfeile bedeuten, dass die entsprechenden Reaktionen auch riickwarts laufen kon-
nen, wenn die Konzentrationen der Ausgangsstoffe sehr niedrig und die der Produkte sehr

hoch sind.
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2.4.2 Reduktionsreaktionen

NO, = NO+%0, (7)
NO + H, - 2 N, + H,O (8)
NO + CO - YN+ CO; (9)

2.4.3 Reformier- und Shiftreaktionen

CO + H,0 = CO;+H; (10)

CoHm+nH20 = NnCO+(m/2+n)H, (11)

2.4.4 Sauerstoffspeicherung

Als Sauerstoffspeicher wird in der Regel Ceroxid eingesetzt, das je nach Sauer-
stoffangebot in unterschiedlichen Oxidationsstufen vorliegt und gemaf der

Reaktion

2Ces 03 + Oy # 4 CeOs (12)

Sauerstoff aus der Gasphase aufnimmt oder abgibt. Im Folgenden wird die Bildung und

Abgabe von Speichersauerstoff Osp vereinfacht wie folgt beschrieben:

O = 20y (13)

2.4.5 Abhangigkeit der Schadstoffkonvertierung von der Sauerstoffbe-

fullung

In der Literatur besteht bisher weitgehende Unklarheit, ob und zu welchem Anteil jeweils
der gespeicherte Sauerstoff Osp und der Gasphasensauerstoff O, an den jeweiligen Re-
aktionen beteiligt ist. Brinkmeier [1] geht davon aus, dass alle Oxidationsreaktionen ge-

malf 2.4.1 mit Gasphasensauerstoff ablaufen und dass der Sauerstoffspeicher Gaspha-
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sensauerstoff gemal Glg. (13) bei Sauerstoffmangel (A<1) abgibt und bei Sauerstoffiiber-
schuss (A>1) aufnimmt. [43-49].

Eigene umfangreiche Untersuchungen und Beobachtungen legen den Schluss nahe, dass
der fUr die Abgasreaktionen relevante Sauerstoff zum grof3ten Teil als Speichersauerstoff
Osp vorliegt, sodass alle sauerstoffverbrauchenden oder erzeugenden Reaktionen ent-
scheidend von dem aktuellen relativen Beflllungsgrad des Sauerstoffspeichers (ROL) ab-
hangen. Im Rahmen dieser Arbeit wird daher davon ausgegangen, dass der Schadstoff-
umsatz nicht wie in Abbildung 11 von dem aktuellen A-Wert der Gasphase sondern gemaf
Abbildung 12 vom aktuellen relativen Sauerstoffspeicher-Beflullungsgrad abhéngt. Der ge-
zeigte Schadstoffumsatz entspricht dem prinzipiellen Verlauf des jeweiligen Schadstof-
fumsatzes eines handelsublichen Dreiwegekatalysators bei Betriebstemperatur und mittle-
rer Motorlast.

Die Unterschiede zwischen den beiden Ansatzen verschwinden im stationéren Betrieb
weitgehend, weil sich dann zu jedem A-Wert eine bestimmte Sauerstoffbeladung einstellt.
Im typischerweise instationaren Betrieb ergeben sich allerdings deutliche Unterschiede,
die zunéchst im Kapitel 3 qualitativ erlautert werden sollen. Im Kapitel 4 wird dann auf die-

ser Basis ein quantitatives Reaktionsmodell eingefihrt.

© @©
(2] (2]
£ =
-] D
05 I : \ 0.5 I
0,99 1 1,01 0 1
Lambda [-] Relativer Sauerstoffspeicher-Befillungsgrad (ROL) [-]
Abbildung 11: Schadstoffumsatz tiber Abbildung 12: Schadstoffumsatz tber rela-
Lambda tivem Befillungsgrad des Sauerstoffspei-

chers (ROL)

Gemal3 Abbildung 12 ergibt sich somit ein bevorzugter Bereich fur den relativen
Beflllungsgrad des Katalysators [50]. In diesem Bereich ist mit einem ausreichend dimen-
sionierten Katalysator auch bei kurzen Abweichungen von der Stéchiometrie keine Ver-
minderung der Umsatze der Oxidations- oder Reduktionsreaktionen zu beobachten.
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Aufgabe der motorischen Abgasregelung ist es somit, den Sauerstoffspeicher des Kataly-
sators auf diesen Sollwertbereich einzuregeln, damit Schadstoffumsatze entsprechend
Abbildung 4 darstellbar sind. Aus diesem Grunde ist es bei den aktuellen Abgasgrenzwer-
ten nicht mehr moglich, fur die Gemischaufbereitung einen Vergaser zu verwenden. Die
Unterschiede zwischen einem Katalysator mit und ohne Sauerstoffspeicher sollen im Fol-
genden kurz zusammengefasst werden. Bei einem instationar arbeitenden Verbren-
nungsmotor ist es nicht moglich in jedem Zylinder und bei jeder Ziindung eine exakt stoch-
iometrische Verbrennung sicher zu stellen. Es ist nur mdglich den Mittelwert iber mehrere
Verbrennungen auf A = 1 einzuregeln. Wenn z.B. bei einem Motor mit drei Zylindern, ein
Zylinder eine fette Abgaszusammensetzung und zwei Zylinder eine magere Abgaszu-
sammensetzung emittieren, durchlaufen die Abgaspakete aus den einzelnen Zylindern
nacheinander den Katalysator und werden dabei, wie in Abb. 13 veranschaulicht, nur teil-
weise konvertiert. Somit liegen hohe H,-, CO-, HC- und NOy- Emissionen vor, obwohl der

Lambda-Mittelwert der Abgaspakete exakt auf der Stochiometrie liegt.

Katalysator ohne Sauerstoffspeicher

Lambda-Mittelwert tber alle Zylinder A = 1,0
jedoch Abweichungen der einzelnen Zylinder

Zylinder 2 Zylinder 1 und 3

. 5 ; A=0,95=> A=1,025=
: on der Stochiometrie ' '
lem_dgo_l%e' v ! ! schlechte schlechte
/ A \ Oxidation, d.h.  Reduktion, d.h.
Zylinder 2 Zylinder 3 und 1 Hz, CO und HC NOx
A=0,95 A =1,025 Emissionen Emissionen
| | 1 A
) f A 1 I ¥ 1
=
7 \ Y N Y N Y J ! Y N v A ¥ ]
Abgas Abgas Abgas Abgas Abgas Abgas
Zylinder 2 Zylinder 3 Zylinder 1 Zylinder 2 Zylinder 3 Zylinder 1

Abbildung 13: Katalysator - Konvertierung ohne Sauerstoffspeicher

Wenn der Katalysator tUber einen Sauerstoffspeicher verfugt, erfolgt entsprechend der
Abbildung 14 tber diesen Sauerstoffspeicher ein ,Austausch” von Sauerstoff zwischen
den mageren und fetten Abgaspaketen. Erst dadurch wird auch fur die mageren und fetten

Abgaspakete eine hohe Konvertierungsleistung aller Abgaskomponenten erreicht.
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Katalysator mit Sauerstoffspeicher

Lambda-Mittelwert tber alle Zylinder A = 1,0 Zvlinder 1 bis 3
jedoch Abweichungen der einzelnen Zylinder y)\ 10—
Zlin.déo.l%e: von deEStoch|ometr|e gute Oxidation und
{ ) gute Reduktion, d.h.
Zylinder 2 Zylinder 3 und 1 minimale H,, CO, HC
A=0,95 A =1,025 und NO, Emissionen
3 r A \ A 1 f A \
7 L Y I Y M ; J | ; n ; I v )
Abgas Abgas Abgas Abgas Abgas Abgas
Zylinder 2 Zylinder 3 Zylinder 1 Zylinder 2 Zylinder 3 Zylinder 1

Abbildung 14: Katalysator - Konvertierung mit Sauerstoffspeicher

2.5 Abgas-Regelkonzepte

Wie vorstehend ausgefuhrt, kann die Effektivitat des Katalysators nur genutzt werden,
wenn der Katalysator stets mit einer geeigneten, d.h. mit einer auf die aktuelle Sauerstoff-
beladung abgestimmten Gemischzusammensetzung beaufschlagt wird. Fur den stationa-
ren Betrieb ist das die Stochiometrie. Nach Stérungen, wie Schubbetrieb oder Volllastan-
fettung, kann es aber erforderlich sein, kurzeitig ein tGiber- oder unterstéchiometrisches
Gemisch anzubieten, so dass der Sauerstoffspeicher des Katalysators wieder in den Zu-
stand der optimalen Konvertierung gefuhrt wird. Die dazu erforderliche Veranderung der

Gemischaufbereitung erfolgt durch die Abgasregelung.

Breitband- Binar-
Lambdasonde Lambdasonde
far far
Lambdaregelung Trimmregelung

—l —l

Abbildung 15: Anordnung von Breitband- und binédrer Lambdasonde (Sprungson-

de) vor und nach Katalysator
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Abgasregelkonzepte sind dazu typischerweise in der Art aufgebaut, dass vor dem Kataly-
sator eine Breitbandlambdasonde fur die sog. Lambdaregelung und nach dem Katalysator
eine bindre Lambdasonde fur die sog. Trimmregelung platziert ist. Funktion und Zusam-

menwirken dieser Komponenten werden im Folgenden erlautert.

2.5.1 Regelkreise

Die Aufgabe der optimalen Gemischaufbereitung wird von mehreren Regelkreisen tber-
nommen. Wie schon erwahnt, liegt das Ziel der Regelkreise darin, durch die Beeinflussung
des Kraftstoff/Luftverhaltnisses dem Katalysator immer die Gemischzusammensetzung
zuzufihren, mit der eine optimale Sauerstoffbeladung zur Umsetzung aller Schadstoff-
komponenten erreicht wird.

In Abbildung 16 sind die prinzipiellen Regelkreise einer Lambda-, O,-Bilanz- und Trimmre-

gelung abgebildet.

1 I » Lastpunkt Abgasmasse » Abgastemperatur in Abgasmasse outt——»(7)
Lastpunkt- _ Abgasmasse
Anforderung Lastpunkt Abgastemperatur » Abgasmasse in Temperatur out——»(6 )
durch Fahrer Temperatur
» Lambdavorsteuerung Motor-Emissionen » Emissionen in Emissionen out »(5)
Ubertragungsverhalten Motor Katalysator Emissionen

y y
input output J . .
Breitbandsonde Binar-Sonde

Lambdaregler /l)
J | 5
input output

02 Bilanzregler

Sollwert
Lambdaregelung

Sollwert
Sauerstoffbefiillung

Integrator1 Gain1  Producti

input output

Sollwert :
Trimmregelung Trimmregler

Abbildung 16: Regelkreise einer Abgasnachbehandlung

Wie zu erkennen ist, liegt eine kaskadierte Regelung vor, d.h. es gibt innere und auf3ere

Regelkreise. Bei einer kaskadierten Reglerstruktur bedingt die Forderung der
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Reglerstabilitat, dass der innere Regelkreis, der Lambda-Regelkreis in der Abbildung 16,
mindestens 10-mal schneller als der folgende Regelkreis, der O, Bilanzregler ist. Und die-
ser muss wiederum 10 mal schneller als der dul3erste Regelkreis, der Trimmregler, sein.
Typische Reglerzeitkonstanten liegen somit fir den Lambdaregler im Bereich von 0,1 bis 1
Sekunde, fur den O, Bilanzregler im Bereich von 1 bis 10 Sekunden und fur den Trimm-

regler im Bereich von 10 bis 100 Sekunden.

2.5.1.1 Lambda-Regelung

Der innerste Regelkreis in Abbildung 16 wird durch die Vorkatalysatorlambdaregelung
dargestellt. Die Aufgabe der Lambdaregelung besteht darin, Fehler in der
Gemischvorsteuerung maoglichst schnell auszuregeln, d.h. zu gewéhrleisten, dass der Mo-
tor mit dem gewiinschten Lambda-Sollwert betrieben wird.

Der Einfluss dieses Reglers wird im Kapitel 7.2.2.2 anhand von Simulationsrechnungen

dargestellt.

Als Reglerstruktur wird haufig ein PI-Regler geman Abbildung 17 verwendet. Dem Regler
wird die Differenz zwischen dem A-Istwert des Motorabgases (Streckenausgang), und dem
Sollwert zugefiihrt. Der Streckenausgang wird durch das Ubertragungsverhalten des Mo-
tors beeinflusst, siehe Abbildung 16.

Stoerung

z

Sollwert L>€:9L>Regeldifferenz StellgréRe - Eingang Ausgang ! »( 1)

Out

P-I-Regler Strecke von Motor
und Breitbandsonde

Abbildung 17: Lambdaregler

30



2.5.1.2 Sauerstoffbilanzregelung

Die Sauerstoffbilanzregelung hat wie bereits erwahnt eine geringere Regeldynamik als die
Lambdaregelung. Das Ziel der Regelung liegt darin, den mittleren Beflullungsgrad des
Sauerstoffspeichers auf einen vorgegebenen Sollwert einzuregeln.

Das Problem dieser Regelung liegt darin, dass es anhand der Signale der Lambdasonden
vor und nach dem Katalysator nicht moglich ist, den Sauerstoffbeflllungsgrad des Kataly-
sators direkt zu messen. Es kann nur indirekt Gber eine Bilanzierung des Sauerstoffein-
trags oder Sauerstoffaustrags mittels Glg. (16) eine Veranderung des Sauerstoffspeicher-
beflllungsgrades abgeschéatzt werden. Die Genauigkeit dieser Sauerstoffbilanzierung ist
durch die Messgenauigkeit des Lambdawertes vor dem Katalysator und des Abgasmas-
senstromes beschréankt. Somit ist es aufgrund der begrenzten Genauigkeit nicht sinnvoll,
den Sauerstoffspeicherbeflillungsgrad des Katalysators tber einen Zeitraum von mehr als
ca. 20 Sekunden zu bilanzieren. Weiterhin ist zum Beginn dieses Bilanzierungszeitraumes
eine Information Uber den Startwert der Sauerstoffspeicherbefillung erforderlich. Diese
Information ist nur vorhanden, wenn die Spannung der Nachkatalysatorlambdasonde ent-
weder wahrend der Beaufschlagung des Katalysators mit einer mageren Abgaszusam-
mensetzung ein eindeutig mageres Gemisch, Sondenspannung < 0,15 V, oder wahrend
der Beaufschlagung des Katalysators mit einer fetten Abgaszusammensetzung ein ein-
deutig fettes Gemisch, Sondenspannung > 0,8 V, anzeigt. Dann kann davon ausgegangen
werden, dass der Sauerstoffspeicher entweder komplett gefillt bzw. komplett entleert ist.
In diesem Fall kann die Sauerstoffbilanzregelung sehr gut dazu genutzt werden, den Be-
fullungsgrad des Sauerstoffspeichers in den gewinschten Zustand zu Uberfthren. Der
erste Fall, Sondenspannung < 0,15 V, ist z.B. nach jeder Schubphase des Motors vorzu-
finden. Wéahrend einer Schubphase wird der Motor nicht befeuert, d.h. es wird kein Kraft-
stoff eingespritzt, und der Motor pumpt unverbrannte Umgebungsluft in das Abgassystem.
Dies fuhrt dazu, dass der Sauerstoffspeicher des Katalysators komplett gefullt wird und die
Nachkatsonde eine Spannung < 0,15 V anzeigt. Wenn der Motor in der folgenden Phase
wieder befeuert wird und somit Schadstoffe emittiert, wird der Sauerstoffspeicher des Ka-
talysators mittels einer Sauerstoffbilanzierung in den Zustand der optimalen Konvertierung
gebracht. D.h. der Motor wird kurzeitig mit einem fetten Gemisch betrieben, bis die Bilan-

zierung der Sauerstoffspeicherbefiillung einen Wert von ca. 50 % ergibt.
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Eine Verbesserung der Sauerstoffbilanzregelung durch ein modellgestiitztes Beobachter-
konzept, welches nicht nur den mittleren Sauerstoffspeicherbeftillungsgrad sondern auch
seine Ortliche Verteilung bestimmt, ist daher ein wesentliches Ziel dieser Arbeit. Wie spéater
im Kapitel 7.2.2.4 gezeigt wird, verfligt eine leistungsfahigere Sauerstoffbilanzregelung

hinsichtlich der Verminderung der Emissionen lber ein betrachtliches Potenzial.

2.5.1.3 Trimmregelung

Der Trimmregler ist der langsamste Regler. Seine Zeitkonstante liegt typischerweise im
Bereich von 10 bis 100 Sekunden. Damit kommt es zu keiner unerwiinschten Beeinflus-
sung der anderen beiden Regelkreise. Die Aufgabe des Trimmreglers liegt darin, nach
dem Katalysator die Gemischzusammensetzung auf A = 1 einzuregeln. Dazu korrigiert er
gemal Abbildung 16 lber das Signal der Bindrsonde die Breitbandlambdasonde. Somit

werden die Ungenauigkeiten der Breitbandlambdasonde kompensiert.

Bei der Breitbandlambdasonde vor dem Katalysator kann der Fehlerfall auftreten,

dass z. Bsp. Feuchtigkeit in den Stecker gelangt, und sich somit ein Leckstrom einstellt.
Dieser Fehler wirde dazu fuhren, dass der Zusammenhang zwischen dem Pumpstrom
und dem Lambdawert nicht mehr korrekt ist, d.h. die Sonde misst falsch. Uber den Trimm-
regler kann dieser Fehler bis zu einem vertretbaren Mal3 von ca. 5% korrigiert werden. Bei
grofReren Fehlern wird die Sonde von der Diagnose als defekt angezeigt.

Fur die Struktur der Trimmregelung wird in der Regel ebenfalls ein PI Regler gewahlt. Ggf.
kann der PI-Regler noch um ein D-Glied erganzt werden. Jedoch ist zu beachten, dass die
Verwendung eines D-Gliedes zu einer instabilen Regelung fuhren kann. Der Einfluss der
Trimmregelung wird im Kapitel 7.2.2.3 anhand von Simulationsrechnungen néher erlautert.
Da sich die Reaktionsgeschwindigkeiten der einzelnen Abgasspezies im Katalysator tiber
der Lebensdauer andern kdnnen, ist es erforderlich den mittleren Lambdabetriebspunkt
mit zunehmender Alterung des Katalysators leicht anzupassen. So wird typischerweise mit
der Alterung des Katalysators der Sollwert der Trimmregelspannung angehoben und somit
das Abgas geringfligig angefettet. Diese MalRnahme flihrt dazu, dass sich im Katalysator
eine geringere mittlere Sauerstoffbeladung einstellt, und damit eine Verbesserung der NO

Konvertierung erzielt wird.
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3 Ein qualitatives Modell des A-geregelten Dreiwegekatalysa-

tors

Voraussetzung fur die Funktion der katalytischen Abgasreinigung ist eine ausreichend ho-
he Katalysatortemperatur um/tber ca. 300 °C. Wie im Kapitel 2.4.5 begrtindet, hangt die
Reaktionsgeschwindigkeit aller mal3gebenden Oxidations- und Reduktionsreaktionen dann
gemal Abbildung 12 malRgeblich von der aktuellen relativen Sauerstoffbefullung ab.

3.1 Wanderung von Sauerstoff-Be- und Entladungsfron  ten

Abbildung 12 zeigt das prinzipielle Umsatzverhalten der einzelnen Schadstoffe fur einen
Katalysatorabschnitt mit einheitlicher Sauerstoffbeladung. In der Realitat andert sich die
Sauerstoffbeladung aber aufgrund des instationdren Motorbetriebs sowohl Uber der Zeit t
als auch Uber der Lange z des Katalysators. In diesem Kapitel soll zunachst qualitativ dis-
kutiert werden, wie sich Sauerstoffbeladung, Schadstoffumsatz und A-Wert mit t und z bei

Lambdawechseln verandern.

Wie bereits unter Kapitel 2.4.5 begrtindet, wird im Folgenden davon ausgegangen, dass
alle Oxidations- und Reduktionsreaktionen Osp-Sauerstoff aus dem Speicher enthehmen
oder ihn dorthin abgeben. Der Gasphasen-Sauerstoff reagiert gemaf’ Glg. (13) aus-
schlie3lich mit dem Sauerstoffspeicher. Somit fihren alle zu oxidierenden Abgasbestand-
teile zu einer Entleerung des Sauerstoffspeichers und alle zu reduzierenden Abgasbe-

standteile zu einer Beflllung des Sauerstoffspeichers.

In Abbildung 18 und Abbildung 19 sind schematisch die Zustdnde dargestellt, die sich ein-
stellen, wenn der Katalysator, dessen Sauerstoffspeicher zum Zeitpunkte t; zu ca. 50 %
gefullt war, mit einer fetten Gemischzusammensetzung beaufschlagt wird. Vor dem Zeit-
punkte t; wurde der Katalysator mit einem stéchiometrischen Gemisch beaufschlagt. Aus
Griinden der Ubersichtlichkeit werden wahrend der Fettphase nur die in den Katalysator
einstromenden CO-, HC-, und H, - Molekile dargestellt. Durch die Beaufschlagung mit
fettem Abgas wird der Sauerstoffspeicher in einer stromabwarts laufenden Front von Sau-
erstoff befreit. Vor der Entladungsfront ist der Sauerstoffspeicher teilweise gefillt, sodass
dort die Oxidationsreaktionen mit nahezu vollstandigem Umsatz stattfinden kdnnen. Dabel
oxidieren CO, H, und HC gemal Kapitel 2.4.1 in einer herauslaufenden Front zu CO, und

H,O, wahrend der Sauerstoffspeicher entladen wird. Der dafiir benétigte Sauerstoff wird
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vom Speicher zur Verfiigung gestellt, sodass ein stéchiometrisches Gemisch (mit A=1) den

Katalysator verlasst. Nachdem der Sauerstoffspeicher nahezu komplett entleert ist

(Abbildung 19, Zeitpunkt t3) bricht die Oxidation zusammen und der A,,s-Wert fallt auf den

Zulaufwert Agi, ab.
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Abbildung 18: Empirische Betrachtung,
Wechsel von A=1 nach fett
(A=1 > 0,98), Phase 1

Abbildung 19: Empirische Betrachtung, Wech-

sel von A=1 nach fett, Phase 2
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Abbildung 20: Empirische Betrachtung,
Wechsel von fett nach mager
(A=0,98 - 1,02), Phase 1
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Abbildung 21: Empirische Betrachtung, Wech-

sel fett nach mager, Phase 2




In Abbildung 20 und Abbildung 21 sind die entsprechenden Vorgénge bei der anschlie-
Renden Beflllung des Sauerstoffspeichers durch die Beaufschlagung mit einem mageren
Abgas dargestellt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit werden in diesen Abbildungen nur
die Komponenten NOx und O, dargestellt, die zu einer Befiillung des Sauerstoffspeichers
fuhren. Wahrend der Befillung des Sauerstoffspeichers stellt sich nach dem Katalysator
ebenfalls eine stdchiometrische Abgaszusammensetzung ein. Mit Durchbruch der Befil-
lungsfront (Zeitpunkt ts, Abbildung 21) fallt der Umsatz der Reduktionsreaktionen auf null

und Agys Steigt auf Aein.

In den vorangegangenen Abbildungen wurde der Lambdaverlauf nach dem Katalysator
nur grob qualitativ beschrieben. Von besonderem Interesse fur die A-Regelung und die
Diagnose ist der Verlauf des Nachkat- Lambdawertes kurz vor und nach dem Zeitpunkt
der Lambdaumschaltung vor dem Katalysator. Er soll im Folgenden genauer betrachtet

werden.

3.2 Durchbruchsverhalten der Sauerstoff-Beladungsfr onten und
der Schadstoffe

Abbildung 22 zeigt den aus Messungen bekannten typischen A-Verlauf nach Katalysator
fur den Wechsel zwischen Mager- und Fettphasen. Ein Durchbruch der Fettphase ist am
Nachkat-Signal im Zeitraum von t, bis t3 zu erkennen, der anschlieBende Durchbruch der
Magerphase im Zeitraum von t4 bis ts. Im Zeitraum von ts bis ts wird der Katalysators wie-

der mit einer fetten Abgaszusammensetzung beaufschlagt.

Lambda [-] Lambda vor Katalysator

* T !

Lambda nach Katalysator

2] t i3 |7} s te Zeit [S]

Abbildung 22: Typischer gemessener Lambdaverlauf vor und nach Katalysator
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Wirden ausschlief3lich die Reaktionen ablaufen, die in der Abbildung 18, Abbildung 19,
Abbildung 20 und Abbildung 21 zugrunde gelegt wurden, so wirde sich ein A-Verlauf nach
dem Katalysator entsprechend der Abbildung 23 ergeben, der sich in finf Phasen untertei-

len lasst.
Lambda [-] Lambda vor Katalysator
A 1 1 V :
! ' Lambda nach Katalysator
E /
1 {-- — A . .

t; t, ts ty ts te Zeit [S]

Abbildung 23: Vereinfachter Lambdaverlauf vor und nach Katalysator

Phase t; bis ty:

Ab dem Zeitpunkt t; wird der Katalysator mit einer unterstdchiometrischen Abgaszusam-
mensetzung beaufschlagt. Der fir die Oxidation der unterstéchiometrischen Abgaszu-
sammensetzung erforderliche Sauerstoff steht zunachst im Sauerstoffspeicher ausrei-
chend zur Verfigung, sodass gemal3 Abbildung 18 eine Entladungsfront durch den Kata-
lysator lauft, wahrend nach dem Katalysator aufgrund der hohen Oxidationsleistung eine

stéchiometrische Abgaszusammensetzung vorliegt.

Phase t; bis ts:

Eine weitere Entleerung des Sauerstoffspeichers aufgrund der unterstdochiometrischen
Abgaszusammensetzung fuhrt zu der Verringerung der Oxidationsleistung, woraus die
unterstochiometrische Abgaszusammensetzung nach dem Katalysator und der Abfall von

A auf den Vorkat-Wert resultieren.
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Phase t; bis ts:

In dieser Phase wird der Katalysator mit einem Uberstéchiometrischen Gemisch beauf-
schlagt. Aufgrund der Speicherung des Uberschissigen Sauerstoffs in einer herauslaufen-
den Front (siehe Abbildung 20) stellt sich nach dem Katalysator jedoch eine stdchiometri-
sche Abgaszusammensetzung mit A=1 ein, d.h. trotz der Uberstochiometrischen Abgaszu-
sammensetzung liegt im hinteren Teil des Katalysators bei niedriger Sauerstoffbeladung
eine sehr hohe Reduktionsleistung vor, sodass nach dem Katalysator nur sehr geringe

NOy- und O,-Emissionen auftreten.

Phase t4 bis ts:

In dieser Phase beginnt der Uberstdchiometrische Sauerstoff zunehmend durchzubrechen,
sodass der Nachkat-A-Wert bis auf den Vorkat-Wert ansteigt. Die Reduktionsleistung des
Katalysators verringert sich zunehmend, so dass nach dem Katalysator verstarkt NOy- und

O,- Emissionen auftreten.

Phase ts bis tq:
Ab dem Zeitpunkt t5 liegt wiederum eine fette Abgaszusammensetzung an, so dass der
Sauerstoffspeicher des Katalysators wieder teilweise entleert wird und damit eine gute

Oxidation und Reduktion dargestellt werden kénnen.

Im Vergleich mit den tatsachlich gemessenen Verlaufen von Abbildung 22 stellen die Ver-
laufe von Abbildung 23 somit eine starke Vereinfachung dar. Der Unterschied zwischen
beiden Abbildungen liegt offensichtlich darin, dass im tatsachlichen Verlauf bisher unbe-
ricksichtigte Effekte auftreten. So muss eine Reaktion vorliegen, aufgrund der bei dem
entleerten Sauerstoffspeicher nach t3 voribergehend Fettgas emittiert wird, obwohl der
Katalysator mit Magergas beaufschlagt wird. Und entsprechend muss eine weitere Reakti-
on vorliegen, aufgrund derer der mit Sauerstoff geflillte Katalysator zu Beginn einer Fett-
phase (nach ts) voriibergehend Magergas abgibt. In beiden Fallen flihrt das zu dem deut-
lich verzégerten Ubergang des Lambda-Wertes auf den Wert A=1.

Der Umsatzverlauf Gber der relativen Sauerstoffbeladung des Katalysators entsprechend
Abbildung 12 muss folglich um Reaktionsschritte erganzt werden, die dazu fihren, dass
der Katalysator einerseits bei einer geringen Sauerstoffbeladung trotz fehlendem Gaspha-
sensauerstoff Sauerstoff aufnimmt und andererseits bei einem hohen Beladungsgrad und

sehr niedriger Sauerstoffkonzentration im Abgas Sauerstoff abgibt.
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In beiden Fallen kommen dafir die bereits im Kapitel 2.4 aufgefihrten Rickreaktionen in
Frage. So kann die Wasserdissoziation an einem weitgehend entleerten Sauerstoffspei-
cher stattfinden, wenn im Abgas nur ein sehr geringer Sauerstoffpartialdruck vorhanden
ist. Gemal3 der Reaktion

H,O > H; + %2 O,

wird dabei Wasserstoff an die Gasphase abgegeben, wahrend der Sauerstoff als Osp vom
Speicher aufgenommen wird. Durch die Wasserstoffabgabe bleibt der Lambda-Wert der
Gasphase daher weiter unterhalb von Lambda=1.

Experimentell zeigt sich die Wasserstoffabgabe darin, dass bei entleertem Sauerstoffspei-
cher die Wasserstoffkonzentration Uber der Katalysatorlange ansteigt (siehe Kapitel 6.2).

Diese Wasserspaltung wird mittlerweile auch von anderen Forschergruppen postuliert [41].

Der verzogerte Lambda-Abfall im Zeitraum von ts bis tg kdnnte einerseits durch eine direk-
te Abgabe von Sauerstoff von der Feststoffphase in die Gasphase begriindet sein. Ande-
rerseits konnte eine Begrindung darin liegen, dass NO am Ende des Katalysators zum
Beginn der Fettphase zu NO, aufoxidiert wird. FlUr diese Reaktion am Ende des Katalysa-
tors ist es jedoch erforderlich, dass am Anfang des Katalysators in der Fettphase nur eine
geringe Reaktionsgeschwindigkeit bzgl. der NO Reduktion vorliegt, so dass die am Beginn
des Katalysators in der Fettphase nicht reduzierten NO Molektiile am Ende des Katalysa-
tors aufgrund der hohen Sauerstoffbeladung aufoxidiert werden kénnen. In beiden Fallen
wirde die Gasphasenkonzentration an oxidierenden Komponenten erhéht, sodass der A-
Wert nur verzogert auf den Neutralwert A=1 abfallt. Anhand von Messungen (siehe Kapitel
6.2) kann gezeigt werden, dass zu Beginn einer Fettphase deutliche O, Konzentrationen,
jedoch nur sehr geringe NO, Konzentrationen zu beobachten sind. Daraus wird geschlos-
sen, dass der dominierende Effekt bei der direkten Abgabe von Speichersauerstoff liegt.
Somit ist das Schaubild des Umsatzverlaufs tUber der relativen Sauerstoffbeladung von

Abbildung 12 gemaf Abbildung 24 zu ergénzen.
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Oxidation von Reduktion von NO und
CO, H,, HC Einspeicherung von O

Umsatz [-] (Verbrauch von Sauerstoff (Einlagerung von Sauerstoff
A aus Sauerstoffspeicher) in Sauerstoffspeicher)

A i

S i

\ !

\ :

\ i

zusatzliche Riickreaktionen \\ i

Osp - 1/2 0, v

H,0 - Hy+Os, NO +Ogp - NOz, |y !
(Einlagerung von (Verbrauch / v
Sauerstoff in Sauer- Auslagerung von v
stoffspeicher) Sauerstoff aus Sauer- | y
stoffspeicher) \

\

0 -

0 relativer Sauerstoffbeftillungsgrad (ROL) [-]

R ==

Abbildung 24: Notwendige Erganzung von Abb. 12 durch den Einfluss zusatzlicher
Ruckreaktionen

3.3 Ermittlung von Sauerstoffspeicherkapazitat und relativem Bela-

dungsgrad

Wie in den obigen Abschnitten betont, sind die Sauerstoffspeicherkapazitat und die aktuel-
le Sauerstoffbeladung entscheidend fir die Reaktions- und Umsatzverlaufe. Aus diesem
Grunde sollen in diesem Kapitel sowohl die begriffliche Definition als auch die Bestimmung

von Sauerstoffspeicherkapazitat und Sauerstoffbeladung behandelt werden.

Eine direkte Bestimmung des aktuellen Sauerstoff-Beladungsgrades ist sehr aufwendig.
Sie erfordert eine umfangreiche Sondermesstechnik und ist daher im normalen Fahrbe-
trieb bisher nicht méglich. Allerdings werden in der Arbeitsgruppe von Prof. Moos [49]
mikrowellengestutzte Verfahren entwickelt, die eine direkte Bestimmung der Sauerstoffbe-
ladung erlauben. Sie beruhen auf der direkten Abhéngigkeit der elektrischen Eigenschaf-
ten der Katalysatormaterialien von der Sauerstoffbeladung. Uber kleine Koppelelemente

(Antennen) werden elektromagnetische Wellen in den Abgasstrang eingekoppelt und die
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Reflexion oder die Transmission gemessen. Die elektrischen Signale korrelieren mit der

Sauerstoffbeladung.

Mit den aktuell im Fahrzeug verbauten Lambdasonden vor und nach dem Katalysator lasst
sich eine Veranderung der Sauerstoffbeladung durch eine Bilanz der in den Katalysator
eintretenden und ihn verlassenden Sauerstoffstrome abschatzen. Dabei bestehen aber
zwei Probleme: Erstens verfiigen derzeitige Lambda-geregelte Ottomotoren gemalf3 Abbil-
dung 15 nur am Kat-Eingang tber eine kontinuierlich messende Breitbandsonde, wahrend
am Ausgang nur eine (bindre) Sprungsonde zur Verfigung steht. Damit kann zwar die
dem Katalysator zugefuihrte Sauerstoffmasse mit der nachstehend abgeleiteten Glg. (16)
bestimmt werden, nicht aber die den Katalysator verlassende Sauerstoffmasse. Im be-
stimmungsgemalen Zustand sollte allerdings die Lambda- Regelung gemalR Kapitel
2.5.1.1 dafur sorgen, dass am Katalysatoraustritt mit guter Genauigkeit der Wert Ayys =1
vorliegt und weder Schadstoffe noch Sauerstoff im nennenswerten Umfang ausgetragen
werden. Daher wird bei der Sauerstoffbilanzierung bisher nur der Eintrag gemaf Glg. (16)
bericksichtigt. Das zweite Problem besteht darin, dass ein Bezugswert fur die tatsachliche
Sauerstoffbeladung nur nach speziellen Fahrsituationen vorliegt. So kann davon ausge-
gangen werden, dass der Katalysator nur nach einer Schubabschaltung vollstandig bela-
den ist, weil dem Motor wahrend der Schubabschaltung Luft aber kein Kraftstoff zugefuhrt
wird. Aus diesen Griinden beruhen die derzeitigen Konzepte der Sauerstoffbilanzregelung
auf empirisch/pragmatischen Ansétzen, die von den im Kapitel 3.3.1 erlauterten Begriffen
MOL, AOL, ROL und OSC ausgehen und den Sauerstoffeintrag mit der nachstehend ab-
geleiteten Gleichung (16) beschreiben.

Entsprechend der Formel (1) beschreibt der Lambdawert die dem Motor zugefihrte Luft-
masse im Verhaltnis zu der Luftmasse, die fir eine vollstandige Verbrennung des zuge-
fuhrten Kraftstoffs notig ware. Bei einem Lambdawert von z. Bsp. 1,01 wird ca. 1% mehr
Sauerstoff Gber die Verbrennungsluft zugefihrt als fir die Verbrennung des eingespritzten
Kraftstoffs bendtigt wird, bei einem Lambdawert von 2 betragt der Sauerstoffiberschuss
50 %. Im Fall eines Uberschusses (A>1) steht dieser fir die Sauerstoff-Einspeicherung im
Katalysator zur Verfiigung. Im Fall eines Unterschusses (A<1) muss dieser aus dem Sau-
erstoffspeicher des Katalysators entnommen werden, um die im Abgas verbliebenen
Schadstoffe vollstandig zu oxidieren. Solange der Speicher den entsprechenden Sauer-
stoffiiber- oder —Unterschuss aufnehmen oder abgeben kann, konnen alle Schadstoffe im

Katalysator vollstandig umgesetzt werden und das Abgas verlasst den Katalysator mit A=1.
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Der dem Katalysator in diesem Fall zugeflhrte (positive) oder entnommene (negative)
Sauerstoffstrom lasst sich somit aus dem Agjp-Wert (vor Katalysator) bestimmen. Mit der
Definition von GIg. (1), Aein = Myutt zu / Myutt benstigt »

folgt fUr den (positiven) Luftiiberschuss oder den (negativen) Luftunterschuss AM y:

AM = MLyt zu - Miutt benstigt = Muut zu (Aein — 1)/ Aein.

Entsprechend folgt fir den dem Katalysator zugefiihrten (positiven) oder daraus abgefihr-
ten (negativen) Sauerstoffstrom:

Mo, [9/3] =002 ¥ ((/];in ._1) a (/];us _l)J M Lt [9/3] (14)

ein al

Darin betragt der Gewichtsanteil go, von Sauerstoff in Umgebungsluft ca. 23 Gew.% (ent-
sprechend 21 Vol.%). Somit folgt fur die Sauerstoffmasse Mo, mit der der Katalysator in

einer Periode zwischen t; und t4 beladen wird:

t4 _ _
M 02 [g] = 0’23 j((/‘ein 1) B (/]aUS 1)J M Luft zu dt (15)
t3 us

A A

Welil die Abgaszusammensetzung nach dem Katalysator in der Nahe der Stéchiomet-
rie liegt und in der Regel im Fahrzeug keine Breitbandsonde nach dem Katalysator
vorliegt, sodass fur Ayus kein Messwert vorhanden ist, wird der zweite Bruch in der Re-
gel vernachlassigt:

t4 _
Mo, [9]=0,23 IM M L0 Gt (16)
t3 i

Glg. (16) wird im Folgenden fir die Ermittlung des Inhalts des Sauerstoffspeichers

benutzt.

3.3.1 Begriffsdefinition MOL, AOL, ROL und OSC

Wie vorstehend erlautert, ist eine Ermittlung der aktuellen Sauerstoffbeladung bisher nur
indirekt Uber eine Bilanzierung des Katalysator-Sauerstoffeintrags mittels Glg. (16) mog-
lich. Je nach Festlegung der Bilanzgrenzen entsprechend der Abbildung 25 von t3 bis t4
bzw. von t3 bis ts ergeben sich unterschiedliche Werte.

Die folgenden Abbildungen zeigen die Lambdawerte vor und nach dem Katalysator, sowie
das Spannungssignal einer bindren Lambdasonde nach dem Katalysator. Wie in den vori-
gen Beispielen wird der in den Katalysator eintretende Lambdawert zyklisch verandert.
Dabei sind die Periodendauern von t3 bis ts so gewahlt, dass der Ays-Wert (nach Kat) am
Ende jeder Halbperiode den A.in-Wert (vor Kat) gerade erreicht. Dann ist der Sauerstoff-

speicher entweder (nahezu) voll beladen oder (nahezu) voll entladen.
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Die in Abbildung 25 ermittelte Sauerstoffbeladung entspricht der schraffierten Flache zwi-
schen dem Lambdawert vor Katalysator und dem Lambdawert nach Katalysator: Sie wird
als MOL [g] (,Maximum Oxygen Load") bezeichnet.

Bei einem gealterten Katalysator stellen sich Bedingungen wie in Abbildung 27 ein, so
dass ein geringfuigig kleinerer MOL-Wert gemessen wird. In den Zeitbereichen von t4 bis ts
sind allerdings jeweils erhebliche NO4-Emissionen und von t, bis t3 erhebliche H,-, CO-
und im geringeren Mal3e auch HC-Emissionen nach dem Katalysator zu beobachten.
Deshalb kann MOL auf diese Weise nur auf dem Prufstand und mit einer zusatzlichen
Breitbandsonde nach dem Katalysator ermittelt werden.

Fur die Diagnose des Katalysators im Fahrbetrieb muss die magere Halbperiode wie in
Abbildung 26 zum Zeitpunkt t, beendet werden, sobald die Nachkat-Sprungsonde einen
Aaus-Wert >1 anzeigt Die Emissionen im Fettdurchbruch wahrend des Zeitbereiches von t;
bis t3 sind in der Regel nicht so kritisch wie die Emissionen im Magerdurchbruch. Dies ist
damit zu begrtinden, dass im Fettdurchbruch hauptsachlich H,- und CO-Emissionen zu
beobachten sind. Fur H; gibt es keine Limitierung und der CO Grenzwert liegt deutlich
oberhalb des NO«-Grenzwertes, siehe Tabelle 1.

Weiterhin wird ein Fettdurchbruch zur Entleerung des Sauerstoffspeichers bendtigt. Nur
wenn der Sauerstoffspeicher vollstandig entleert wurde, kann die folgende Befillung be-
wertet werden. Die unter diesen Bedingungen eingetragene Sauerstoffmenge wird als
OSC (,0Oxygen Storage Capacity“) bezeichnet. Der OSC-Wert gemalf3 Glg. (16) entspricht
dann der schraffierten Flache in der Abbildung 26. Er ist erkennbar kleiner als der MOL-
Wert, kann aber im Fahrbetrieb gemessen und fur die On Board Diagnose (OBD) genutzt
werden. Wie erkennbar erfolgt bei dem gealterten Katalysator in Abbildung 28 der
(A=1)-Durchgang deutlich friiher, sodass ein deutlich kleinerer OSC-Wert gemessen wird.
Der OSC-Wert gibt somit den Anteil des MOL-Wertes an, der bei einer hohen Gesamt-
konvertierung des Katalysators genutzt werden kann. Damit ist der OSC-Wert besser als
der MOL-Wert fur die Diagnose geeignet. Dies wird auch im Folgenden anhand der Be-
trachtung der Abbildung 30 und der Abbildung 31 deutlich. Fir eine effiziente Katalysator-
regelung ware allerdings die Kenntnis der aktuellen Sauerstoffbeladung AOL (,Actual
Oxygen Load") oder der auf MOL bezogenen relativen Sauerstoffbeladung ROL (,Relative

Oxygen Load") notwendig:

ROL =AOL/MOL (17)
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Sie kann bisher nicht gemessen werden, sondern muss Uber die mittels Glg. (15) be-
rechnete Beladungsanderung abgeschatzt werden. Der dafir benétigte MOL-Wert kann
Uber einen in Motorprufstandsversuchen ermittelten empirischen Faktor aus dem gemes-
senen OSC bestimmt werden: MOL = OSC * Korrekturfaktor. Es ist zu erwarten, dass
sich dieser Korrekturfaktor mit der Alterung des Katalysators verandert. Im Folgenden
wird als Mal3 fur die aktuelle Sauerstoffbeladung ausschlie3lich die relative Beladung
ROL (0<ROL<1) benutzt.

Lambda Lambda vor MOL

vor / nach Katalysator Lambda nach
Katalysator [-] / Katalysator
1,05 A doo_. I ' — .
10 -f—l . AN -
0,95 - — - R —

: — — E >
Nernstspannung Spannungsschwelle | : :
Nachkatalysator- fiir Erkennung Entleerung Signal Sonde nach
Lambdasonde [V] Sauerstoffspeicher ! Katalysator
4 |
08 - ;
0,65 -
0,45 -
0,2 -
t, t, t3 t, 15 ts Zeit [s]

Abbildung 25: MOL Vermessung eines neuen Katalysators mit guter Reaktions-

geschwindigkeit

In Abbildung 25 ist die MOL-Bestimmung dargestellt. Entsprechend Glg. (15) ist der
MOL-Wert proportional zur Differenz der in den Katalysator einstromenden und
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ausstromenden Lambdawerte. Erst wenn der Sauerstoffspeicher des Katalysators kom-
plett gefullt ist, stellt sich nach dem Katalysator der gleiche Lambdawert wie vor dem Ka-
talysator ein. Wie bereits erwahnt wird im Gegensatz zur MOL-Bestimmung bei der OSC-
Bestimmung nur der Lambdawert vor dem Katalysator beriicksichtigt, weil im Fahrzeug

nach dem Katalysator keine Breitbandsonde vorhanden ist.

Lambda Lambda vor 0SsC
vor / nach Katalysator Lambda nach
Katalysator [-] Katalysator
1,05 A--deeoooeeen e ———e
1,0 -} —A: Sp— I ———— .
0’95 1T ' : ] P T TTTTTT T
Z — = : >
Nernstspannun ' — '
Nachkatgl Sato?_ Spannungsschwelle Signal Sonde nach
bd y d fur Erkennung Entleerung Katalysator
Lam aS(?n eVl Sauerstoffspeicher ;
A 7/ ;
0,8 R A ____ Z T
0,65 - = b N e -
Spannungsschwelle fiir Ende :
Vermessung Sauerstoffspeicher i
R e NS R
R R e o
E — = Z >
ty [CI ty s 5 Zeit [s]

Abbildung 26: OSC Vermessung eines neuen Katalysators im Fahrbetrieb

Gemal Abbildung 26 wird die OSC Messung beendet, sobald nach dem Katalysator eine
magere Gemischzusammensetzung vorliegt. Somit wird zum Zeitpunkt t, auf eine fette
Abgaszusammensetzung umgeschaltet. Dass diese fette Abgaszusammensetzung erst
zum Zeitpunkt ts am Katalysator ankommt, ist mit der Gaslaufzeit in der Abgasanlage zu
begrinden.
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Da diese Gaslaufzeit bekannt ist, kann sie von der Software bertcksichtigt werden, so
dass nur ein OSC-Wert entsprechend der schraffierten Flache bis zum Zeitpunkt t, be-
stimmt wird.

Da der Sauerstoffspeicher zum Zeitpunkt ts weitgehend gefullt ist, wird die Lange der an-
schlieBenden Fettphase von ts bis ts von der Motorsteuerung so gewahlt, dass dabei ca.
50 % des zuvor gemessenen OSC-Wertes wieder ausgetragen wird. Damit ist sicherge-
stellt, dass der Katalysator nach der Lambdastérung aufgrund der OSC-Vermessung wie-

der in einen Zustand guter Konvertierung gefuhrt wird.

Lambda MOL
vor / nach Lambda vor Lambda nach
Katalysator [-] Katalysator Katalysator
1,05 A--ommeeeeees SR / ----------- i
1,0 —fomi B e} T '
0,95 -} --- T PSR S
e — e 5 e >
Nernstspannung Spannungsschwelle E E
Nachkatalysator- fur Erkennung Entleerung | |
Lambdasonde [V] Sauerstoffspeicher | I
| ! : Signal Sonde nach
| : ' : Katalysator
0,8 "t A U T — T
0,65 - -= —1 .. R e A bmmmmm e
0,45 -f--im----------d == -- - R -  ERRRREEEE Foooomooomoooos
02 |t e S - —
i — E : : >
ty t, ts ts ls ts Zeit [s]

Abbildung 27: MOL-Vermessung eines gealterten Katalysators mit schlechter

Reaktionsgeschwindigkeit
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Fur den Fall eines gealterten Katalysators mit einer schlechten Reaktionsgeschwindigkeit
stellt sich bzgl. der MOL-Vermessung ein Verlauf entsprechend der Abbildung 27 ein.
Anhand des Vergleiches der MOL-Werte der Abbildung 25 und der Abbildung 27 ist nur
eine geringer Unterschied festzustellen.

Ein deutlicher Unterschied stellt sich jedoch bei dem Vergleich der OSC-Werte entspre-
chend der Abbildung 26 und der Abbildung 28 ein. Somit wird deutlich, dass der OSC-
Wert besser als der MOL-Wert fur die Beurteilung der Katalysatoralterung geeignet ist.

Lambda Lambda vor
vor / nach Katalysator Lambda nach
Katalysator [-] Katalysator
R :
1,0 -fmi i
0,95 -f--- N\ & |
5 — = : >
Nernstspannung Spannungsschwelle :
Nachkatalysator- fur Erkennung Entleerung Signal Sonde nach
Lambdasonde [V] Sauerstoffspeicher Katalysator
4 P g
0,8 - '“'i """""""" R EEEREREs S SEEE EEEEEE
0,65 -} : ------- R CGREEE
Spannungsschwelle fur Ende
Vermessung Sauerstoffspeicher
0,45_.___5 ___________ %--ﬂ----
0,2 - ---i------------i ------ i --------------
i — >
4 L 1 Zeit [s]

Abbildung 28: OSC Vermessung eines gealterten Katalysators im Fahrzeug
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In Abbildung 29 ist das Schema der OSC-Messung nochmals anhand der Umsatzverlau-
fe sowie der Spannung der Sprungsonde Uber der (iber dem gesamten Katalysator ge-
mittelten) relativen Sauerstoffbeladung ROL,, dargestellt. Man erkennt, dass in der Auf-
tragung Sondenspannung tber ROL, eine Hysterese zwischen Sauerstoffbeladung und
Sauerstoffentladung vorliegt. Wie im Kapitel 5.4 ndher erlautert, resultiert sie aus den

unterschiedlichen drtlichen ROL(z)-Profilen wahrend des Beladungs- und Entladungsvor-

gangs.
Katalysatorumsatz
Umsatz f(ROL, ) []
F N
1 B ___: = —: ———————
: I
Oxidation : , \\ J Reduktion
| : \
: l \
: OSC : ‘|
: Messung : '
: o
0 ! P : ! >
0 ‘| r | 1 ROLy[]

Sondenspannung tUber RC')Lm Beflullung
Nernst-Spannung.[V] !

A

I Umschaltung
|| Fett—Magerbetrieb t;
|
08 TS T Ende OSC
S~ nde
0.65 Messung t,
045 |------=---=/ \------
Start t; '
0 1  ROLm[]

Abbildung 29: OSC Messung eines Katalysators in Abhéangigkeit von ROL,

Der normale Arbeitsbereich eines Katalysators sollte somit dort liegen, wo sich die Um-
satzsverlaufe fur die Oxidation und Reduktion schneiden und sich links und rechts von

diesem Punkt ein Plateau ausbildet. Falls dieses Plateau infolge einer
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Katalysatoralterung schmaler ausféllt, werden auch die Schaltgrenzen der Sondenspan-
nung friher erreicht und es wird ein geringerer OSC-Wert gemessen.

Allerdings sind hier zwei unterschiedliche Alterungseffekte zu unterscheiden. Falls sich
durch die Alterung hauptséachlich die maximale Sauerstoffbeladung MOL vermindert, lie-

gen die in Abbildung 30 skizzierten Verhaltnisse vor.

Neukatalysator Altkatalysator
Umsatz [-] Oxidation Reduktion
1 “'_“_-____ 7 — j—- - “--.:ﬁ.‘,:i
\ 5 ‘\ 5 0SC=0,16 g
0SC=08 g : \‘: ca. 80 % von MOL
=U, \ : :
ca.80%vonMOL | ' /,}/
; (RS ek
v I
L "
1 h
\ i
\! !
0 T | >
0 r 0 1 ROLn [
MOL=1g ROL,[-1 MOL=0,2g
[ > [

Abbildung 30: Verénderung der Umsatzsverlaufe tber ROL bei Alterung aufgrund einer

Verringerung der absoluten Sauerstoffspeicherfahigkeit MOL

Neukatalysator Altkatalysator
Umsatz [-] }Oxidation LI\?eduktion ?EC;:OJGI\@/JIOL
J — ca. b von
1 P L e S /== ‘ t‘_' el ST /F
\\V \
\
0SC=0,8 g \ N
ca. 80 % von MOL \ \
< » N
\
\\ \\
\ \
\\ \
0 \ > \\ >
0 1 0 1
MOL=1g ROLq [-] MOL=1g ROLn [-]
@ > [ >

Abbildung 31: Verdnderung der Umsatzverlaufe iber ROL bei Alterung aufgrund einer

Verringerung der Reaktionsraten
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Wenn die maximale Sauerstoffspeicherkapazitat MOL weitgehend konstant bleibt, aber
sich die Reaktionsgeschwindigkeiten der Oxidations- und Reduktionsreaktionen deutlich
verringern, ergeben sich Umsatzverlaufe wie in Abbildung 31.

Beide Effekte konnen zu einer vergleichbaren Absenkung der OSC Werte fuhren. Trotz-
dem brechen die Schadstoffumsatze beim Verlassen des OSC Bereiches im ersten Fall
(Abbildung 30) viel schneller als im zweiten Fall (Abbildung 31) ein.

In den vorherigen Abbildungen wurde das qualitative Verhalten eines gegebenen Kataly-
sators bei Betriebstemperatur anhand des Schadstoffumsatzes (der Konvertierung) tiber
ROL,, diskutiert. Wie bereits erwahnt, ist fir den Schadstoffumsatz die lokale Sauerstoff-
beladung, d. h. das 6rtliche ROL(z)-Profil und nicht so sehr die (gemittelte) Gesamtbela-
dung ROL, mal3gebend. So zeigten die Darstellungen auf der Abbildung 18 bis Abbil-
dung 21, dass es fur einen ausreichenden Schadstoffumsatz ausreicht, wenn ein (kleine-
rer) Teil des Katalysators eine hohe (ROL(z) ~ 1) und ein anderer Teil eine niedrige
Sauerstoffbeladung (ROL(z) << 1) aufweist.

Obwohl die vorstehenden Schaubilder somit eine qualitative Deutung des Katalysator-
verhaltens erlauben, reichen sie fur eine quantitative Beschreibung nicht aus. Fir die Be-
rechnung des Schadstoffumsatzes muss vielmehr die lokale Reaktionsgeschwindigkeit
der Schadstoffumsetzung ri(z) in Abhangigkeit von der lokalen Sauerstoffbeladung
ROL(z) bestimmt werden. Das ist der Inhalt von Kapitel 4. Dabei zeigt sich, dass geeig-
nete Ansatze fur die Abhangigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit ri(z) tUber ROL(z) einen
prinzipiell &hnlichen Verlauf wie die bisher diskutierten Umsatz/ROL-Verlaufe besitzen
mussen.

Zuvor wird aber diskutiert, wie sich dynamisch beeintrachtigte Nachkatsonden auf die

Messung der Sauerstoffspeicherung auswirken.

3.4 Einfluss der Dynamik der Nachkatsonde auf die V. ermessung der

Sauerstoffspeicherfahigkeit

In Abbildung 26 ist der Fall dargestellt, der sich bei einer dynamisch nicht beeintrachtigten,
d. h. fehlerfreien Nachkatalysatorsonde einstellt. Die Magerperiode wird durch die Motor-
steuerung beendet, sobald die Spannung der Nachkatsonde die Spannungsschwelle von
450 mV unterschreitet, d. h. der Nachkat-Wert unter A = 1 fallt. Fir den Fall, dass die
Nachkatalysatorlambdasonde einer dynamischen Beeintrachtigung in Form einer Signalfil-
terung (Filterung erster Ordnung) oder einer Signaltotzeit unterliegt, erhdht sich die Be-
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rechnungsdauer des Sauerstoffeintrages. Der Fall einer Signalfilterung ist in Abbildung 32,
der Fall einer Signaltotzeit in Abbildung 33 dargestellt. In beiden Fallen wird aufgrund der
dynamischen Beeintrachtigung der Nachkatsonde ein zu hoher OSC-Wert ermittelt. Da die
Magerperiode aufgrund der dynamischen Beeintrachtigung der Nachkatsonde verlangert
wird, kommt es aul3erdem in beiden Fallen zu erhéhten NO,-Emissionen. Wie im Folgen-
den néher beschrieben, kann das Fehlerbild der Signalfilterung anhand des Signalgradi-
enten der Nachkatalysatorlambdasonde und das Fehlerbild der Signaltotzeit anhand des
verzogerten Gradientenwechsels zum Zeitpunkt t3 erkannt werden. Der Gradienten-
wechsel stellt sich allerdings nur ein, wenn der Sauerstoffspeicher des Katalysators zum
Zeitpunkt t3 komplett entleert war. Auf die Bestimmung einer Signaltotzeit wird in den Ka-
piteln 3.4.2 und 5.3 naher eingegangen.

3.4.1 Sauerstoffspeichervermessung bei einer fehler  haften Nach-
katsonde mit Signalfilterung

In Abbildung 32 sind die Signalverlaufe einer dynamisch nicht beeintrachtigten und einer
mittels Signalfilterung dynamisch beeintrachtigten Nachkatsonde dargestellt. Die beiden
Signalverlaufe wurden in der Art dargestellt, dass die Spannungsschwelle von 0,8 V
gleichzeitig zum Zeitpunkt t3 Gberschritten wird.

Das nicht beeintrachtigte Signal unterschreitet die Spannungsschwelle von 0,45 V zum
Zeitpunkt t4, somit wird zu diesem Zeitpunkt die Berechnung der Sauerstoffspeicherka-
pazitat beendet.

Wegen der Gaslaufzeit erfolgt der Lambda-Wechsel wie in Abbildung 28 erst zum Zeit-
punkt ts. Der gemessene OSC-Wert entspricht somit der Lange des durchgezogenen
Pfeils. Das mittels Signalfilterung dynamisch beeintrachtigte Signal unterschreitet die
Spannungsschwelle von 0,45 V erst zum Zeitpunkt t4;, somit wird falschlicherweise eine
zu hohe Sauerstoffspeicherkapazitat entsprechend der Lange des gestrichelten Pfeils
ermittelt. Allerdings kann diese Fehlmessung korrigiert werden, wenn die Signalfilterung
Uber die Signalgradienten beim Unterschreiten der 0,45V-Schwelle ermittelt wird. Wie
Abbildung 32 (unten) zeigt, unterscheiden sich die Signalgradienten in beiden Féllen
deutlich.
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Abbildung 32: Sauerstoffspeichervermessung bei fehlerhaften Nachkatsonde mit Signal-
filterung

3.4.2 Sauerstoffspeichervermessung bei einer fehler  haften Nach-

katsonde mit Signaltotzeit
In Abbildung 33 ist der Fall dargestellt, der sich bei einer Nachkatsonde mit einer Signal-
totzeit einstellt. Aufgrund der Signaltotzeit erfolgt der Gradientenwechsel der Nernst-
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spannung statt bei t3 erst zum Zeitpunkt t3 ;. Der Zeitraum von ts bis t3; entspricht der

Signaltotzeit. Die gleiche Totzeit liegt zwischen dem Zeitpunkt t; und ts ;.
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Sauerstoffspeicher, Sauerstoffspeicher,
Nachkatalysatorsonde Nachkatalysatorsonde Lambda vor Katalysator,
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Abbildung 33: Sauerstoffspeichervermessung bei fehlerhaften Nachkatso

totzeit

nde mit Signal-

Das nicht beeintrachtige Signal unterschreitet die Spannungsschwelle von 0,45 V wieder

zum Zeitpunkt t4. Das aufgrund der Signaltotzeit beeintrachtigte Signal unterschreitet die
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Spannungsschwelle von 0,45 V zum Zeitpunkt t4 1, somit wird auch bei dem Fehlerbild
der Signaltotzeit falschlicherweise eine zu hohe Sauerstoffspeicherkapazitat ermittelt.
Aufgrund von nicht vermeidbaren Signalstorungen (Rauschen) ist es nicht moéglich, den
in Abbildung 34 skizzierten Gradientenwechsel Uber eine Differenzierung des Signales
hinreichend genau zu ermitteln. In der Praxis wird daher ab dem Zeitpunkt t3 des Lamb-
dawechsels vor dem Katalysator das Nachkatalysatorsignal an einen Schleppzeiger
Ubergeben. Wenn das aktuelle Signal den Wert im Schleppzeiger um mehr als typi-
scherweise 10 mV unterschreitet, wird der Gradientenwechsel erkannt.

Auch in diesem Fall kann die OSC Fehlmessung aufgrund der Signaltotzeit durch die
Motorsteuerung kompensiert werden, wenn die aktuelle Signaltotzeit in der beschriebe-
nen Weise bestimmt wurde. Allerdings beeinflussen die Katalysatoreigenschaften auch
die Vermessung der Nachkatalysatorsondendynamik. Dies gilt sowohl fur die Bestim-
mung der Signalfilterung als auch fir die Bestimmung der Signaltotzeit. Darauf wird im
Kapitel 5.3 n&her eingegangen.

Wie an Abbildung 34 zu erkennen ist, hat die Steilheit des Signalabfalls nach dem Zeit-
punkt t3 einen Einfluss auf die ermittelte Signaltotzeit. Somit ist es fur die Ermittlung der
Totzeit von Vorteil, wenn sich nach der Lambdaumschaltung zum Zeitpunkt t; ein be-

tragsmalfig grol3er Signalgradient einstellt.

Nernstspannung Schleppzeiger, max.
Nachkatalysator- Spannungssignal ab )
Lambdasonde [V] Lambdaumschaltung 10 mV Differenz
A
Geringer
- Signalgradient nach
0,80 ~mmmmmmm oo e A Zeitpunkt t3

0,79 drom oA NI

Hoher

Signalgradient nach
Zeitpunkt t3

! N

i N\

| S

Erkannte Signaltotzeit | | Erkannte Signaltotzeit
bei hohem E bei geringem
Signalgradienten ! Signalgradienten
f >
t3 Zeit [s]

Abbildung 34: Vorgehen zur Erkennung des Gradientenwechsels
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Mit diesen Ausfuhrungen sollen die empirischen Betrachtungen zum Reaktionsverhalten
des A-geregelten Dreiwegekatalysators abgeschlossen werden. Im weiteren Verlauf die-
ser Arbeit werden mathematische Modelle zur Beschreibung des Reaktionsverhaltens
erstellt und anhand von Messungen validiert. Dabei wird die Bedeutung der einzelnen

Reaktionen fir das Systemverhalten und seine Diagnostizierbarkeit herausgearbeitet.

4 Mathematische Modellierung und Simulation

des Dreiwege-Katalysators

Im Folgenden werden die in dieser Arbeit benutzten Modellgleichungen fur die mathema-
tische Beschreibung des Dreiwegekatalysators abgeleitet. Die Modellierung geht von ei-
ner oOrtlich eindimensionalen Beschreibung eines reprasentativen Stromungskanals des
Abgasmonolithen gemaR Abbildung 35 unter Vernachlassigung von axialer Diffusion und
Warmeleitung aus. Dabei wird vorausgesetzt, dass die einzelnen Reaktionsschritte qua-
sistationar und quasihomogen, d. h. mit den Gasraumkonzentrationen beschrieben wer-

den kdnnen und sich nur die Beladung des Sauerstoffspeichers dynamisch andert.

Konvektion und Diffusion

» Gasraum (quasistationar)
1 Stoff- und Warme-

Ubergang

P Ortskoordinate z

Abbildung 35: Schema des Modells eines Stromungskanals des Abgaskatalysators mit
den drei Phasen: Gasraum, Katalysator- und Speicherschicht sowie inerter

Feststoffphase

Im Gegensatz zu vielen literaturbekannten Modellen wird allerdings davon ausgegangen,
dass die Abgasreaktionen nicht von der drtlichen Sauerstoffkonzentration der Gasphase
sondern ausschlie3lich von der Hohe der aktuellen lokalen Sauerstoffbeladung des Cer-

Sauerstoffspeichers abhangen. Der Sauerstoffspeicher selbst wird dabei hauptsachlich
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durch Cer-Oxidation aus der Gasphase beladen und durch Ceroxid-Reduktion aufgrund

der Oxidation der Schadstoffkomponenten entladen. Dabei wird von den fiir Motorabgas
Ublichen Voraussetzungen ausgegangen: Die Schadstoffkonzentrationen im Motorabgas
sind so gering, dass wahrend der Reaktion am Katalysator keine Anderung der Gesamt-

molzahl eintritt, d. h. dass die Molenstromdichte 74, [mol ges/(m? s)] als konstant ange-

setzt werden kann und dass der Druck im Katalysator bei Umgebungsdruck liegt.

4.1 Bilanzgleichungen

4.1.1 Materialbilanzen

Wie bereits erwahnt, kann aufgrund der kurzen Verweilzeit des Abgases in den Monolith-
kanéalen davon ausgegangen werden, dass die Konzentration der Gasphase im Vergleich
zur Katalysatortemperatur und zur Sauerstoffbeladung quasistationar ist. Bezieht man die
Reaktionsgeschwindigkeit jedes Reaktionsschritts i, r; [mol j in Schritt i/m°c4 ], auf das
Gesamtvolumen des Monolithkatalysators, so lautet die stationare, quasihomogene Ma-
terialbilanz langs der Ortskoordinate z des Katalysators unter den obigen Bedingungen:

n %:ivi,jri (18)
1

Dabei ist y; [mol j/mol ges] der Molanteil der Komponente j im Abgas und v; der stochio-
metrische Koeffizient der Abgaskomponente j im Reaktionsschritt i mit der Reaktionsge-
schwindigkeit ri. Dazu mussen fir die Reaktionsgeschwindigkeiten r; geeignete, von den
Konzentrationen der Reaktionspartner und der Temperatur abhangige Ansatze formuliert
werden. Darauf wird im Kapitel 4.2 eingegangen.

Fur eine typische Abgaszusammensetzung von A-geregelten Ottomotoren von 12 mol%
CO,, 11 mol% H,O und 77 mol% N ist das mittlere Molekulargewicht MWges= 2 y; MW, =

28,8 kgges/kmolges. Damit kann die Molenstromdichte ﬁges[moll(m2 s] aus der Massen-

stromdichte berechnet werden.

Tiges KQ/I(M? S)] =fges MWiges (19)
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Lediglich Sauerstoff wird am Katalysator in merkbaren Mengen gespeichert oder freige-
setzt. Daher ist zusatzlich zu den stationdren Gasphasenbilanzen (18) eine dynamische
Materialbilanz fiir die zeitliche Anderung der lokalen Beladung des Sauerstoffspeichers
erforderlich. Sie wird fur die monomolekulare Sauerstoffbeladung Osp [mol O gespei-

chert/m® Kat] formuliert und lautet:

00sp _ :
TRy

Darin kennzeichnet vios, den stochiometrischen Koeffizienten des monomolekularen Sau-

2
l/iOspri ( O)

erstoffs, der in der Reaktion i umgesetzt wird.
4.1.2 Enthalpie-Bilanz

Auch die Enthalpiebilanz der Gasphase kann wegen der kurzen Gasverweilzeit als
guasistationar angenommen werden. Vernachlassigt man die axiale Warmelei-

tung, so lautet die Enthalpiebilanz fur die Temperatur Tg der Gasphase [1]

MW, C s amgv(T TV) (21)

ges pG a

Darin bezeichnet ¢, [kJ/(kg Gas K)] die Warmekapazitat des Abgases, aw [m? Kat/m3ges]
die spezifische Oberflache der Kanale des Monolithkatalysators und ay [kJ/(m*K s)] den

Warmetbergangskoeffizient Gas-Katalysatorwand.

Fur die Enthalpiebilanz der Feststoffphasen werden die Katalysator- und Sauerstoffspei-
cherschicht aus Abbildung 35 mit der darunter liegende inerten Feststoffphase zu einer
gemeinsamen Katalysatorphase mit einheitlicher Temperatur zusammengefasst. Vernach-
lassigt man auch hier die axiale Warmeleitung, so folgt fir die Temperatur Tk dieser Kata-

lysatorphase die ausschlief3lich zeitabhangige Gleichung.

(1_£G)IOKCK00 __awaw(T -IE;) Z(“Ahq) (22)
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Darin bezeichnen g den Leerraumanteil des Abgaskatalysators und (1- €g) folglich den
Volumenanteil des gesamten Feststoffs, px ck [kJ/(m* K] die (volumenbezogene) spezifi-
sche Warmekapazitat des Feststoffs sowie Ahg; [kJ/kmol] die Reaktionsenthalpie von
Schritt i.

4.2 Pauschale Reaktionsgleichungen mit Sauerstoffsp  eicher

Wie vorstehend erlautert, miissen Ansatze fur die Reaktionsgeschwindigkeiten r; formuliert
werden, die die Abhangigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von der Konzentration der
Reaktionspartner und der Temperatur zutreffend beschreiben. Bei homogenen Gasreakti-
onen wird nach der Stol3theorie davon ausgegangen, dass sich die Edukte der Reaktion,

A und B, in der Gasphase treffen und im stéchiometrischen Verhéltnis das Produkt C bil-

den.

23
A+BIII- C (@3)
Somit ist die Reaktionsgeschwindigkeit r proportional zur Reaktionsgeschwindigkeits-
konstanten k und dem Molanteil der Edukte.

(24)

r=KyaYs

Well nur ,energiereiche” Stdl3e eine Reaktion auslésen kénnen, hangt die Reaktionsge-
schwindigkeitskonstante nach Arrhenius wie folgt nichtlinear von der Temperatur, und da-

mit von der Bewegungsenergie der Molekile ab.

Eifr_ 1
ki (T)=k; (573K )e R[T 573) (23)

Im Abgaskatalysator finden allerdings keine homogenen Gasreaktionen sondern hetero-
gene Oberflachenreaktionen an den katalytisch aktiven Zentren unter Beteiligung des ge-
speicherten Sauerstoffs statt. Es ist ein Ziel dieser Arbeit, fir diese Reaktionen mdglichst
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einfache Reaktionsgeschwindigkeitsansatze zu formulieren und flr einen betriebswarmen
Dreiwegekatalysator anhand von Messungen zu verifizieren.

Die einzelnen Reaktionsgeschwindigkeiten sollen dabei von den Konzentrationen der gas-
férmigen Edukte, von der Beladung des Sauerstoffspeichers sowie von der Katalysator-

temperatur abhéngen. Ein allgemeiner Ansatz lautet somit:

26
r, =k;(Tf«(c) fo(AOL) (26)

Da die Reaktionsgeschwindigkeit bezuglich der Konzentration der Schadstoffkomponente j
bei Betriebstemperatur des Katalysators in der Regel stofftransportkontrolliert ist, soll n&-
herungsweise von einer linearen Konzentrationsabhangigkeit fc(c;) = ¢; ausgegangen wer-
den. Dabei ist die Konzentration c;unter den vorliegenden Reaktionsbedingungen propor-
tional zum Molenbruch y;. Da die maximale Sauerstoffoeladung MOL bei Betriebstempera-
tur konstant ist, &ndert sich AOL gemal Glg. (17) nur mit ROL. Dann kann Glg. (26) zu

Glg. (27) vereinfacht werden:

27
r, =k;(T) y; fo(ROL) 7

Die Abhangigkeit von ROL sollte dabei so gewahlt werden, dass sich die in Abbildung 24
gezeigten Schadstoffkonvertierungen ergeben. Dazu wird im Folgenden ein Mechanismus

fur die Reaktion der Schadstoffkomponente A mit dem Speichersauerstoff Osp postuliert.

4.3 Eine mechanistische Deutung der ROL-Abhéangigkei t

Im Kapitel 3 wurden die zugrunde gelegten Schadstoffumsatze nur qualitativ-heuristisch
begriindet. Im Folgenden soll eine mechanistische Begrindung fur die beiden dominieren-
den Oxidations- und Reduktionsreaktionen geliefert werden. Sie beruht auf der Annahme,
dass die zu oxidierende Abgasspezies A auf den reaktiven Zentren des Katalysators je-
weils zu aktiven Komplexen A” reagieren, und diese aktiven Komplexe durch Einbau des
Speichersauerstoffs Osp zu den Produkten weiter reagieren. Fur die Oxidation von A wird
der relative Belegungsgrad des Sauerstoffspeichers ROL als Triebkraft angesetzt. Fir die

Reduktion ist entsprechend (1- ROL) als Triebkraft anzusetzen.
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Fur die Bildung des aktiven Komplexes von A gilt somit

A by N (28)
-1

Fur seine Weiterreaktion mit der Sauerstoffspeicherkomponente Osp wird nur die

Hinreaktion betrachtet.

Af+Osp 08 C (29)

Damit folgt fir die Verdnderung der beteiligten Komponenten

. dy, #

ngesT:\:_rl”— ==k yatkyy (30)
dy” # " (31)

Nges i =n-r1-hHh=kys-ky1y -k y'ROL

. d 4

ngeST)iz = I’2 = k2 Yy ROL (32)

Unter der Annahme, dass das Zwischenprodukt y* kurzlebig ist, und die Reaktionsge-
schwindigkeiten ry, r; und r, im Vergleich zur Anderungsgeschwindigkeit von dy*/dt groR

sind, kann y* als quasistationar betrachtet werden.

ok =0 (33)
dt
Damit folgt:

34
0=t ~14 ~1 =k Yo~k ¥’ ~k y*ROL 8y

bzw.
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V=  kya (35)
k, +k, ROL

Fur die Bruttoreaktionsgeschwindigkeit der zu oxidierenden Abgaskomponenten ergibt

sich damit:

— — # - |ﬁk2 yAROL 36
rgeSOxidation_ o = k2y ROL= ml— (36)

Der Ablauf der Reaktion ist in Abbildung 36 schematisch dargestellit.

Bildung aktiver I, (Oxidation)
Komplexe /\‘
* CroL)
RO

Katalysatoroberflache

Abbildung 36: Bildung aktiver Komplexe A" und ihre Oxidationsreaktion mit ROL

zum Oxidationsprodukt C

Fur die im Folgenden benutzten Reaktionsgeschwindigkeitsanséatze kann somit fur die

Oxidation eine Struktur entsprechend der Formel (36) benutzt werden.

Entsprechendes gilt fur die Reduktion durch Substitution von (ROL) durch (1-ROL).
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4.4 Maligebende Abgasreaktionen

Wenn die Oxidations- und Reduktionsreaktionen ausschlief3lich mit gespeichertem Sauer-
stoff Osp ablaufen bzw. zu Osp fiihren, so lauten die betrachteten Reaktionen in Modifika-

tion von Kapitel 2.4:

37

H, + Osp = H,0 (37)
=37
38
CO+0Osp _, CO, (38)
39
CnHm +(2n+m/2) Osp _, nCO, + m/2 H,0O (39)
40
NO, = NO + Osp (40)
-40
41
NO _, %N+ Osp (41)

Die Reaktion (40) ist eine eindeutig reversible Reaktion. Nach Erkenntnissen der Arbeits-

gruppe Guzzella [38] kbnnen aber auch H,O und CO, an einem leeren Sauerstoffspeicher
reduziert werden, sodass auch diese Reaktionen reversibel anzusetzen sind. Anhand von
Messungen zeigte sich jedoch, dass die Ruckreaktion (-38) im Vergleich zur Riuckreaktion
(-37) weniger deutlich ausgepragt ist. Die CO,-Reduktion (-38) wird daher im Folgenden

vernachlassigt.

Bezuglich des Gasphasensauerstoffs wird angenommen, dass dieser ausschliel3lich dazu
dient, den Sauerstoffspeicher aufzufiillen. Wie bereits gesagt wird bei dieser Reaktion
auch die Ruckreaktion (-42) bericksichtigt, in der Sauerstoff aus dem beladenen Speicher

an eine sauerstoffarme Gasphase abgegeben wird.

42
O, —20sp
-2 (42)
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Die postulierte Abhangigkeit der Reaktionsgeschwindigkeiten von der Sauerstoffbeladung
wird im Folgenden durch empirische Formansatze beschrieben, die sich an Kapitel 4.3
orientieren. Dazu wird die bereits eingefuhrte relative Sauerstoffoeladung ROL [mol O ge-
speichert/mol O maximal speicherbar] benutzt, die sich auf die maximale Sauerstoffbela-
dung MOL [O maximal speicherbar] bezieht.

MOL wird mit der Einheit [g] und Osp mit der Einheit [mol/m”3] verwendet.

[Osp] = MOL / (Katalysatorvolumen*MW,) ROL (43)

Diese Aufspaltung hat sich als vorteilhaft erwiesen, weil sich im Abgasbetrieb ROL in Ort
und Zeit schnell und deutlich &ndert und die Reaktionsgeschwindigkeiten direkt beein-
flusst, wahrend sich MOL nur langsam mit der Katalysatortemperatur und der Katalysator-
alterung andert und daher gegeniiber ROL als quasistationar angesetzt werden soll. Der
Aufbau der Reaktionsgeschwindigkeitsanséatze gemal Glg. (27) sei am Beispiel der rever-

siblen Wasserstoffoxidation r3; erlautert:
37 = k37 (T, MOL) YH2 f37 (ROL) — k-37 (T,MOL) YH20 f-37 (ROL) (44)

Dabei beschreibt die Geschwindigkeitskonstante ks; die Temperatur-Abhangigkeit nach
Arrhenius gemaf Glg. (25) sowie zusatzlich die Abhangigkeit von MOL (siehe auch Glg.
(62). Die Abhangigkeit vom Molanteil yy, ist gemaf Glg. (27) linear und f37(ROL) be-
schreibt die Abhangigkeit der Oxidationsreaktion von der relativen Sauerstoffbeladung. Es
ist offensichtlich, dass die Geschwindigkeit der Oxidation mit steigender
Sauerstoffbeladung ROL ansteigt.

Der Ansatz fur die Rickreaktion ist analog aufgebaut, wobei diese erst bei sehr niedrigem
ROL einsetzt und somit durch eine Abhangigkeit von (ROL) in f.37(ROL) beschrieben wer-
den kann. yy,0, die maRgebende Eduktkonzentration liegt im realen Motorbetrieb (siehe
4.1.1) nahezu konstant bei y20 ~ 11 Mol%. Daher wird yn20 im Folgenden als konstant

angesetzt und in k”.37 berticksichtigt. Damit lautet r3;

rs7 = ka7 (T, MOL) yn2 f37 (ROL) — k.37 (T,MOL) f.37 (ROL) (45)

Nach dem gleichen Schema lauten die Gbrigen Reaktionsgeschwindigkeitsansatze
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I3 = k38 (T, MOL) Yco f38 (ROL) (46)

rag = kag (T, MOL) yhc fzo (ROL) (47)
40 = Kao (T, MOL) Ynoa fa0 (ROL) — K 40 (T,MOL) Yno f4 (ROL) (48)
41 = Kay (T, MOL) yno fa1 (ROL) (49)
42 = Kaz (T, MOL) Yoo f42 (ROL) - ks (T, MOL) f4 (ROL) (50)

Plausibel fur die meisten Oxidationsreaktionen ist der bereits in Abbildung 12 und Abbil-
dung 24 beschriebene Umsatzverlauf, der einen schnellen Anstieg von f; mit ROL impli-
ziert, mit anschlieRender Sattigung fir ROL - 1, weil bei hoher Sauerstoffbeladung diese
nicht mehr limitierend ist. Ein einfacher Formansatz, der die oben genannten Bedingungen

erflllt, lautet:

f,— (ROL) _ kROLj *ROL (51)
1+Kgo, ¥ ROL

Er entspricht dem im Kapitel 4.3 abgeleiteten Ansatz (36) und ist in Abbildung 37 a
dargestellt; er kommt fir die Oxidationsreaktionen von H,, CO und HC zum Ein-

satz.

Die NOx-Reduktionen geman (40) und (41) und die Einspeicherung von
Gassauerstoff in den Sauerstoffspeicher des Katalysators (42) laufen am besten
bei leerem Sauerstoffspeicher ab. Daher kommt ein Ansatz gemaf3 Abbildung 37 b

in Frage:

kROLj *(1-ROD (52)
1+ kROLj *(1-ROD

f]-(ROL):
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£(ROL) a) f(ROL) b)
J ﬁ ﬁ i ﬁ Li
kROL:3O kROL:]-O kROL::I-0 kROL:3O
P e N \/]
|
08 ‘ LY 0.8 '
KroL=3 —-—""""-"——_—_ ""---...___\\ LkROL:?’
0,6 17 >/ \ D‘B .\ —
04 4+ kro=1 | ROLj 0.4 ROLj /\ﬁﬁkm":l o
02 1 kRoL%’ \ — 02 / kROIT:O’3 ]
» ‘ — \
0 |f— - 0 \!\‘
0 02 04 0,6 08 1 0 02 0.4 06 0, 1
ROL [] ROL []

Abbildung 37: Formansatz fir die Hinreaktionen als f(ROL)
a) gemal Glg. (51) fur eine dominierende Oxidationsreaktion und

b) gemaf Glg. (52) fur eine dominierende Reduktionsreaktion

f(ROL) a) f(ROL) b)
08 1 \ /r ‘ Krol=1 08 Krol=1 \\ ‘/ '
06 - ROL] P 06 P ROLj [
/ ~ ROL™ ROL™ e
04 / ~Z | 0.4 [ AN
@ROL:?’O LkROL:]-O — kROL:]-OW kROL:3OJ
v | T | 0 | ) N
0 ! ! } 00 ! i | 1
0 02 04 06 0~ 1 00 02 0,4 06 08 1.0
ROL [-] ROL []

Abbildung 38: Formansatz fur die Ruckreaktionen als f(ROL)
a) gemal Glg. (53) fur eine dominierende Oxidationsreaktion und

b) gemal Glg. (54) fur eine dominierende Reduktionsreaktion

Im Vergleich zu den bisher betrachteten Hinreaktionen der dominierenden Oxidation und
Reduktion sind die jeweiligen Ruckreaktionen wesentlich geringer ausgepragt. Das gilt
einerseits fur die Ruckreaktion der H, Oxidation, die erst bei geringer Sauerstoffbeladung
einsetzt.

1

f.(ROD= (53)
Jlnversi L) 1+ kROLj * (ROL)

Daher ist dafiir ein Ansatz gemaf3 Abbildung 38 a angebracht.
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Und andererseits fur die Riuckreaktion der NO, Reduktion, der NO Oxidation, die nur bei
hoher Sauerstoffbeladung ablauft. Somit wird ein zur Glg. (53) spiegelbildlicher Ansatz
(54) gemal’ Abbildung 38 b verwendet.

1
1+ kROLj *(1-ROD

fjinverse(R()l‘) = (54)

Es ist zu beachten, dass im Gegensatz zu den Ansatzen (51) und (52) eine Vergro3erung
des Formfaktors kroij zu einer Verkleinerung der Reaktionsgeschwindigkeit fuhrt.

Damit lautet das im Folgenden benutzte Reaktionsmodell:

K * ROL 1
ra7 = ka7(T, MOL 37 ROLy - k-37(T, MOL (55)
. 37( ) sz + k37 ROL , * ROL 37( ) 1+ k—37 ROl , * ROL

*
rss = ksg(T,MOL) yco Kan o, * ROL
+ Kyg ROLeo * ROL

(56)

Fur jeden der zu beriicksichtigenden Kohlenwasserstoffe HC kann eine Reaktionsge-
schwindigkeitsgleichung angesetzt werden. Im Folgenden wird allerdings als einziger

Kohlenwasserstoff nur C3Hg = HC bertcksichtigt. Dann lautet die Reaktionsgleichung:

39

CsHe +90sp _, 3CO,+3H,0 (57)

und der Reaktionsgeschwindigkeitsansatz:

Ko ROL,¢ * ROL

rsg = ksg(T, MOL) Yhc -
+ Ky ROL ¢ ROL

(58)

Fur die Reaktionen 40, 41 und 42 lauten die Reaktionsgleichungen:

Kao ROLyo>» * (1_ ROL)
+Kyo ROLyo> * (1_ ROL)

r20 = Kao(T,MOL) yno2 (59)

1
1+ k—4OROLN02 * (1_ ROI—)

- K-20(T,MOL) yno

k41R0|_NO * (1_ ROL)
1+ k4lROLN0 * (1_ ROL)

ra1 = Kq1(T,MOL ) yno (60)
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Kizrow,, * (L= ROL) (61)
1+ k42R0LOz * (1_ ROL)

ra2 = Ka2(T, MOL) yo2

1
1+ k—42ROI®2 * (1_ ROI—)

- k-22(T,MOL )

Damit besitzt das vorstehende Modell 9 temperaturabhangige Geschwindigkeitskonstan-
ten k;(T) far die Hin- und Ruckreaktionen sowie 9 Formfaktoren k ro. ; zur Beschreibung
des Einflusses der Sauerstoffbeladung. Fir kj(T,MOL) wird eine Temperaturabhéngigkeit
nach Arrhenius und eine lineare Abhangigkeit von der (im Allgemeinen temperatur- und
alterungsabh&angigen) maximalen Sauerstoffbeladung MOL gemal Glg. (43) angesetzt.
Demnach sind zusatzlich zu den 9 Stof3faktoren kjauch 9 Aktivierungsenergien E;zu be-

stimmen:

) (62)
kj(T’MOL)=kj(3OO°C)[|}\/|o|_@ R\T 573.15k

Somit sind fur das Reaktionsmodell bei gegebenem MOL zusatzlich 27 Bedatungsgrol3en
erforderlich.

Eine Katalysatoralterung oder Katalysatorvergiftung wird sich bei den Reaktionen, die von
Speichersauerstoff abhdngen, gemafl Abbildung 30 auf die Gré3e MOL des maximalen
Sauerstoffspeichers auswirken. Dartber hinaus kann aber auch gemalf3 Abbildung 31 eine

Anpassung der Geschwindigkeitskonstanten k; und k ro. j erforderlich sein.

4.5 Modellgleichungen und numerische Losung

Setzt man die vorstehend abgeleiteten Reaktionsgeschwindigkeitsansatze in die Material-
bilanzen (18) ein so folgen die nachstehenden Gasphasenbilanzgleichungen fur die Kom-
ponenten H,, CO, NO, NO,, HC=C3Hs und O..

o d K, ROL 1
A2 = — (T, MOD—2%e ——— y 4k (T, MO, (63)
dz 1+ Ko, ROL 1+ Kyro,. ROl
Ay o[ moed/( n? Katy] Byl M@l,/( f Kahs
= _A-|2YH2 + 342
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Ksg ROleo ROL (64)

. dYpo
f, —2%0 =~k (T., MO =—
ges d 7 k38( F L)1+ |§8R0LCO ROLY}O %O )60
Ao
dy,c Kas ror,, (ROL) (65)
—8C = —k (T ,MOL = ==
ges 4z 39( F )1+ Key o (ROL) Yhe AicYie
A
P S0 = (1. ML) 0k -ROL Yaoe +KoaolTr, MOL) ! Y,
ges 7 40\ 'F 1 1+ k40ROLN02 (1_ ROD NO2 —40\ "F 1 1+ k_40ROLN02 (1_ ROD NO (66)
Aoz Buoz
==AuzYnoz T BuczYno

k4lROLNO(1_ ROL) Yoo 1 y
1+Ky1p0,, (1-ROL) 7™ 1+K o, (1-ROY N (67)

ANO/NZ ANO/ NO2

k (1-rOU
1+‘;:4F:JC::::02 (1_ ROL) Ynoz = _(A\'O’NZ + A\IO/Noz)yNo + Buornoz Ynoz

K49 (TF ' MOL)

n dy;o - 41(TF’MOL)

+k4O(TF ' MOL)

BNO/ NO2

k42ROlo (1_ ROQ 1 (68)
; Yot K, (F, MOD:
1+ Koro, (1= ROD). =2 7 1+ Kyro,, (1= RO

Poz Bo2

. d
M3 22 =~k (T, MO)

=AY t By

Auch die Energiebilanz der Gasphase, Formel (21), stellt eine nur ortsabhéangige Differen-

tialgleichung erster Ordnung dar:

MW, o S =~ a0 | Te T) (69)

G
ges pGaZ

Die oben stehenden ortsabhangigen Bilanzgleichungen sind gekoppelt mit zwei zeitab-
hangigen Anfangswertgleichungen fir die Sauerstoffspeicherung, Formel (20), und fur die
Energiebilanz der Katalysatorphase, Formel (22). Wird in Formel (20) die relative Sauer-

stoffbeladung gemal Formel (43) eingefiihrt, so lauten die beiden Gleichungen:

67



(70)

MOL aROL[ molO |
=3 r (y,, ROLT,
Vi MW, 0t [rrf Kat[dJ Z i |(y1 L F)

= _AH Yot BHZ - Atoyco - g'AHCYHC + (A\IO/NZ - A\IO/NOZ)yNO + BNO/NOZyNOZ + 2('%2Yo2 - Boz)

(1-€) pc o aaTtK [ g :‘(;tEJ ==8, (T~ To) +Z (-ah, )0y, ROL P = (71)

= "8y aW(TK _TG) H(Ap Yo~ Bo)(FA Bp) + Ag ed A Red t+
+(ANO/ a2 Yno ™ Bro na yNQ)(_A hRNO Nz) + ALY HQ_A h RI—)C+ AyonY r(cTA h FIN(Z)\I

Mangels Daten fir die Reaktionsenthalpie der Sauerstoff-Ein-/Ausspeicherung wurde die
damit verbundene Enthalpiednderung vernachlassigt. In der obigen Enthalpiebilanz wer-
den stattdessen die Reaktionsenthalpien der Gasphasenoxidationsreaktionen und Gas-
phasenreduktionsreaktionen fur die Reaktionen zwischen Gaskomponenten und Spei-

chersauerstoff angesetzt.
4.5.1 Numerische Losung

Aufgrund der Struktur der vorstehenden vereinfachten Modellgleichungen bietet sich fur

ihre numerische Lésung ein Zweischrittverfahren in Ort und Zeit gemaf3 Abbildung 39 an:

tA

t +At

——————— >
—————ps
O
——————[s

I
=

- z=1L
z2=0 z z+ Az

Abbildung 39: Schema des numerischen Zweischrittverfahrens.

68



Im ersten Schritt wird das System der ortlichen Anfangswertgleichungen (63) - (69) fur
ortsabhangige Ausgangswerte von Tk(z,t) und ROL(z,t) zwischen z = 0 und L gel6st. Es
liefert die neuen Ortsprofile fr y;(z,t) und Tg(z,t). In einem zweiten Schritt werden mit den
neuen Ortsprofilen die Gleichungen (70) und (71) flr einen Zeitschritt At gelést.

Sie liefern die neuen Ortsprofile ROL(z, t+ At), Tk(z, t+ At ). Wird der Zeitschritt At hinrei-
chend klein gewahlt, so ist keine mehrfache Iteration der beiden Schritte erforderlich, da
die Kapazitatsterme MOL und (1-£)0 ck hinreichend groR sind, sodass nur kleine Ande-

rungen pro Zeitschritt auftreten.

Die Stutzpunkte fur die Ortsintegration der Formeln (63) - (69) sind in Abbildung 39 durch
Kreise, die der Zeitintegration der Formeln (70), (71) sind durch Dreiecke markiert.

Da es sich unter diesen Voraussetzungen bei dem Gleichungssystem (63) - (69) um ein
lineares Gleichungssystem handelt, kann es fur jeden Ortsschritt Az analytisch gel6st wer-
den. Die Gleichungen (63), (64), (65) und (68) sind lineare Differentialgleichungen der

Form:

dy, (72)
n—_ =— -+

=AY+ B
Ihre Losung lautet:

yi(z+A2)=(y(3)- B/ A)yexp(-A zA/ 'h+ B/ A (73)
Die Gleichungen (67) und (66) sind zwei gekoppelte lineare Gleichungen der Form:
dy dy
— = + : —Z = +

iz Nt a Y, e qYytragy
die in der Vektorform dargestellt werden kénnen

y(2)=Ay(2) (74)

Das Gleichungssystem kann durch Bestimmung der Eigenwerte A; mit dem Ent-

wicklungssatz von Sylvester [39] gel6st werden.
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Bestimmung der Eigenwerte:

det(an_/] ap JZO (75)
& A =/

(ail_/])(azz_/])_ 3, 3, =0
Ay, azz+/]2 —/1(811+822)—312 3 =0

X _/‘(an"'azz)_aiz ay*tay; 8, =0

(ay +ay)
2

I+

\/(au +a,,)

4

Ay =

ta, 8, ~a; ay

Der Entwicklungssatz von Sylvester besagt, dass das Gleichungssystem uber die Be-
stimmung der Fundamentalmatrix ¢gelost werden kann.

Die Fundamentalmatrix gwird wie folgt gebildet:

(76)
4 At A /]iI__A
z)=) | &
Sd) Jzﬂ: = A=A
1Z]
Fur n=2 folgt:
_ _ (77)
dz):e)ﬁz Azl A_l_e(lzz /‘1|_ A
- A=A A=A,
Mit
78
Al-A_ 1 (ﬂl-an -auj (78)
/11_/]2 /11_/12 —8y /11_a22
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kann die Fundamentalmatrix gberechnet werden.

_ e 1 - (/12 - an) +a, R A-ay  ~ay (79)
Q(Z)_e A=A, ( ay _(Az_azz)j-l-e A =4, [ —ay A azzj
— _ iz _ Az _ — 1 Mz _ bz (80)
@, = /ll-/lz( (1, -a,)+e'(4, - a,)) 2, —m(e a,-e"a,)
1 z . 1 z z
Pa=7 (eAl 2, —€" a21) G =7 (—6”1 (1, -a,)+e" (/]l—azz))
1 2 1 2
Fur die Losung der Gleichung (74) ergibt sich damit:
w)=e (a0 ray Ol re o (h-adu0-ay0) ey
1 2 1 2
: 1 , 1
Yo (Z):eﬂ1 1= (a’21y1(0)_(/12 _"3‘22)3/2(0))"'@2 1= (_azlyl(o)"'(/]l_azz)yz(o)) (82)
1 2 1 2

Um die Rechenzeit im Hinblick auf eine Implementierung in on-board-Systemen weiter zu
verkirzen, wurde fur die Anfangswertgleichung (18) eine grobe Ortsdiskretisierung in 5
Ortsschritten Az gewahlt. Der Einfluss der Ortsdiskretisierung auf die Rechengenauigkeit
ist im Kapitel 5.1.9 dargestellt. Aufgrund der obigen analytischen Losung stellen gro3e
Ortsschritte kein Problem dar. Fir die Zeitintegration wird eine einfache explizite LOsung
gewahlt. Die Simulation kann daher in einem einfachen Rechenprogramm wie Excel

durchgeftuhrt werden.

5 Simulationsergebnisse

5.1 Prinzipielles Konvertierungsverhalten am Beispi el der H ,-Oxidation

Um das prinzipielle Konvertierungsverhalten an einem maoglichst einfachen Beispiel zu
erlautern wird zunachst Wasserstoff als einziger oxidierbarer ,Schadstoff* betrachtet. Das
entsprechende Motorabgas soll aus 11 mol% Wasserdampf und 12 mol% CO, in Stickstoff
mit geringen Mengen H; und O, bestehen. Gemal} Kapitel 4.4 lauten die beiden mal3ge-

benden Reaktionsschritte:
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37

H, + Osp = H.0
-37

42
0. r4 20sp
42

Die malRgebenden quasistationaren Materialbilanzgleichungen fir die Gasphase

lauten gemaf Formel (63) und (68) aus Kapitel 4.5

ROL
gesd Yz - ks (T, MOL) oo, Yo+ Ky (F MO L
dz 1+ |g7ROLH2 ROL 1+ l_g7ROLH2 ROI
Aol mojed (NF KafB] Byol mel,/( A Kabs
=AY+ By,
d 1

- Yoz _ k42 ROly, (1_ ROL)
=—k,(T., MO ko( F, MO
nges d z Klz( F L)1+ KZROlOZ (1_ ROI). %24_ 42( I D'l_l_ &ZROLOZ (1_ RO)_

Ao Boo
= _Abz Yoo 332

Die Sauerstoffspeicherbilanz (70) lautet unter den obigen Voraussetzungen

MOL aRo{ molO

Vkat MW, 0t }:_A*ZyH2+BH2+2(A02YOZ‘Boz)

nt Kats

Die Materialbilanzen (63) und (68) haben gemalR Formel (73) die analytischen

LOosungen:

Yu2(Z+A2=(y,,( 32— B,/ Aexp(- A 2°)+ B/ (A

yoz(z"'Az:(%z( 1- %2/ &)exp(_ 6A /Z.ng)'l' gl &

(37)

(42)

(63)

(68)

(83)

(84)

(85)

Die Sauerstoffspeicherbilanz (83) hat fur einen (kleinen) Zeitschritt At die explizite L6sung

ROLt +At) = ROUt) + (= Ay2Yi2 *+ Bz + 2(Aoz2Yoz ~ Boz))At Vi MV

MOL
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5.1.1 Einfluss unterschiedlicher Reaktionsschritte bei periodischem
Lambda-Betrieb

Im Folgenden soll exemplarisch gezeigt werden, wie sich unterschiedliche Reaktionsan-
nahmen auf die berechneten Konzentrations- und Lambda-Verlaufe auswirken. FiUr den A-

Wert gilt in diesem Fall gemal3 Formel (2).

A= 2Y02 *2Yco02 * V2o _ 2Yo, +0,35 (87)
Yiz ¥ 2Yc02 t Yhzo Y2 0,35

Dabei wurde von einem typischen Motorabgas mit 11 mol% H,O und 12 mol% CO, aus-

gegangen. AulRerdem wird vorausgesetzt, dass der Wasserstoffgehalt des Abgases bei
vz = 1 % konstant bleibt und sich der Sauerstoffgehalt periodisch zwischen yo, = 0,85 %
und 0,15 % andert. Das entspricht gemafR Formel (87) einer A-Anderung zwischen 0,98
und 1,02. Die folgenden Ergebnisse beziehen sich somit auf einen A-geregelten Betrieb,
bei dem sich das Motorabgas periodisch und sprungférmig zwischen diesen beiden Wer-
ten andert.

Die folgenden Simulationen wurden mit den nachstehenden Parametern durchgefihrt. Sie

orientieren sich an den Parametern, die bei der im Kapitel 6 beschriebenen Anpassung

von Simulationsrechnungen an Messungen ermittelt wurden.

. Zulaufmolbriiche
Temperatur | Abgasmolstrom | Katalysatorlange . _ . MOL
[°K] [mol/(mA2 s)] [mm] it N jeweils (ma]
fett / mager
720 95 80 O,: 0,0085/0,0015 1,5
H,: 0,01/0,01
Tabelle 2: Betriebsparameter fir das Beispiel der Wasserstoffoxidation
Aktivierungs-
ki(573K) temperatur -
[molim3/s] g krou 1
Ei/R [K]
H, = H,0: Hinreaktion (37) 800 8000 2
H,O - H, + OSP: Ruckreaktion (-37) 0,53 8000 2
O, = OSP: Hinreaktion (42) 666 8000 6
OSP - 0O, Ruckreaktion (-42) 0,26 8000 2

Tabelle 3: Reaktionsparameter fur das Beispiel der Wasserstoffoxidation
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5.1.2 Reaktionsumsatz als Funktion von ROL und Temp  eratur

Geht man in jedem Katalysatorabschnitt Az von einem dartber gemittelten ROL-Wert und
einer konstanten Temperatur aus, so sind A; und B;j abschnittsweise konstant und die re-
sultierenden linearen Materialbilanzen (63), (68) lassen sich mittels Glg. (73) analytisch
[6sen. Somit kann auch der abschnittsweise Konzentrationsverlauf von Wasserstoff und

Sauerstoff, yr2(z) und yox(z) explizit berechnet werden. Es wurden die kroj-Werte ent-
sprechend der Tabelle 3 verwendet.

k37ROLH2 ROL k42R0102 (1_ ROI-)
Aplk; = undA,/k,, = ~
1+k37ROLHZROL 1+k42R0102(1 ROI)-
und
B,, /K., = ! undB,, /K., = 1
e 1+k—37ROLH2ROL o 1+k—42R0102(1_RO|)

sind exemplarisch in Abbildung 40 und Abbildung 41 dargestellt. Wie sich ihr Verlauf bei
einer Veranderung der kro. Werte andert, wurde in der Abbildung 37 und der Abbildung
38 dargestellt. Es wird vorausgesetzt, dass ks7roLnz Und Ks2roLo2 hicht von der Temperatur
abhéngen. Eine Temperaturabhéngigkeit nach Arrhenius gemaf Glg. (62) mit den in Ta-
belle 3 vermerkten Werten von E/R und k;(300°C) wird nur in den Geschwindigkeits-

konstanten ks7 und k42 berticksichtigt.

. Hinreaktion tiber ROL . Ruckreaktion iiber ROL

- 1 T r T T T T T T T - 1 r T T T T T T

e ; @]

| Ao/Kaz x Bha/k-37| | Boa/k-42

! — 0.8} \

S 06 Analsr | S 06 \ :

E or : i : \‘-4‘ g el "‘/-"' H i

E \\‘ E _______ S <‘\ H

004 o e - e

] Q| :

3 >

6 (g [ )| TR o7 SV, RN Ry, AT M M e S 0.2t

£ £

® : : : ; \ 4] :

@ 0 i | i | i L i L K (0] 0 i i i 1 1 i L

® "0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1 ® 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1

ROL [-] ROL [-]

Abbildung 40: Verlauf der Terme Ana/ks7 Abbildung 41: Verlauf der Terme Bya/k-37
und Aoz/k42 Uuber ROL und Boz/k-42 uber ROL
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Ware ROL wie bei der qualitativen Betrachtung im Kapitel 3 Uber z konstant, so wirde die
L6sung der Materialbilanzgleichungen (63), (68) mit den Parameterwerten von Tabelle 3
und unter Vernachlassigung von Ruckreaktionen (k.37= k42,=0) zu Umsatzverlaufen gemafn
Abbildung 42 fuhren.

Dabei ist der Reaktionsumsatz X; (oder die Konvertierung) der Komponente j definiert als:

X; = (y/(z=0) —yi(z=L)) / yj(z=0) (88)

Die Ergebnisse zeigen, dass ein Temperaturniveau Uber 700K erforderlich ist, um in einem
ausreichend breiten Bereich von ROL-Werten nahezu Vollumsatz (X; = 1) fur beide Reak-
tionen zu erreichen. Das deckt sich mit den Aussagen des qualitativen Modells von

Kapitel 3.

Hinreaktion Uber ROL bei 600 K Rickreaktion Gber ROL bei 600 K

7¢ 0.01
0.5F i e L 0.005}
% o1 02 03 04 05 06 07 08 09 1 % 07 02 03 04 05 06 07 08 09 1
— Hinreaktion Uber ROL bei 660 K —_ Ruckreaktion Uber ROL bei 660 K
= T — : - 0.01 —
N N :
g 05} ] g 0.005f .
E 0 1 P L i i i 1 L K E 0 5 I i %
D 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 f - 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1
Hinreaktion Uber ROL bei 720 K Ruckreaktion Gber ROL bei 720 K
— 0.01 . r . , r .
1 \‘ — Hz : Oz
05F i e 0.005} ~_._ ]
0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1

ROL [] ROL [-]

Abbildung 42: Umsatzverlaufe der Hinreak-  Abbildung 43: Umsatzverlaufe der Rickre-

tion von H, (durchgezogen) und O, (gestri-  aktion von H, (durchgezogen) und O, (ge-

chelt) in einem Katalysator gemaf Tabelle
3 in Abhangigkeit von Temperatur und ei-
nem ortskonstanten ROL-Wert

strichelt) in einem Katalysator gemaf3 Ta-
belle 3 in Abhangigkeit von Temperatur und
einem ortskonstanten ROL-Wert.

Wie bereits erwéhnt, stellt sich aber in der Realitat ein mit Zeit und Ort veranderliches
ROL(z,t)-Profil ein, wenn der Katalysator mit einem periodisch veranderlichen A-Wert be-
trieben wird. Dazu muss zusatzlich zu den beiden Gasbilanzen Uber z auch die Sauer-
stoffspeicherbilanz (83) tiber t gelést werden. Die nachfolgenden Simulationsergebnisse
wurden mit dem Zweischrittverfahren von Abbildung 39 ermittelt. Dabei wird nacheinander
der Einfluss der Sauerstoffspeichkapazitat MOL sowie der Beitrag der beiden Ruckreakti-
onen auf das Reaktionsverhalten untersucht. Dazu wird der Katalysator in funf aufeinander
folgende Scheiben unterteilt und die Konzentrations-/ Zeitverlaufe in jeder Scheibe werden
berechnet. Die Veranderung der Ortsprofile Gber allen finf Scheiben wird zu verschiede-

nen Zeitpunkten dargestellt.
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5.1.3 Reaktionsverhalten ohne Sauerstoffspeicher be

1 720 K

Setzt man im Reaktionsmodell Glg. (63) - (83) die Sauerstoffspeicherkapazitat auf den

sehr kleinen Wert von MOL = 0,001 mg so kann man Glg. (83) als quasistationér ansehen.

Das heil3t, dass ROL sehr schnell der sich sprungférmig &ndernden Sauerstoffzulaufkon-

zentration folgt und sich gemaf3 Abbildung 45 bei A > 1 nur in den ersten Kat-Elementen

geringfugig unter 1 und bei A < 1 geringfugig Uber 0 einstellt.
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Abbildung 44: Lambda tber Ort und Zeit bei
vernachlassigbarem Sauerstoffspeicher bei
720K

Abbildung 45: ROL uber Ort und Zeit bei
vernachlassigbarem Sauerstoffspeicher bei
720K
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Abbildung 46: Molenbruch von Sauerstoff
Uber Ort und Zeit bei vernachlassigbarem
Sauerstoffspeicher bei 720K

Abbildung 47: Molenbruch von Wasserstoff
Uber Ort und Zeit bei vernachlassigbarem
Sauerstoffspeicher bei 720K

Dann folgen die Konzentrationsprofile von H, und O, der gednderten O,-
Zulaufkonzentration gemaf3 Abbildung 46 und Abbildung 47 sprungférmig, so dass Was-
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serstoff bereits mit Beginn der Fettphase und Sauerstoff mit Beginn der Magerphase

durchbricht. Dies entspricht dem Verhalten eines Edelmetallkatalysators ohne wirksamen

Sauerstoffspeicher.

5.1.4 Reaktionsverhalten mit Sauerstoffspeicher ohn

bei 720 K

e Ruckreaktionen

Bericksichtigt man als nachstes den Sauerstoffspeicher unter Vernachlassigung der
Ruckreaktionen (-37) und (-42), so sind alle Terme B; in Glg. (63) bis (68) gleich Null.
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Abbildung 48: Lambda tber Ort und Zeit
ohne Ruckreaktionen bei 720K

Abbildung 49: ROL uber Ort und Zeit ohne
Ruckreaktionen bei 720K
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Abbildung 50: Molenbriiche von Sauerstoff
Uber Ort und Zeit ohne Ruckreaktion bei
720K

Abbildung 51: Molenbriiche von Wasser-
stoff Gber Ort und Zeit ohne Riickreaktion
bei 720K

Jetzt springt das ROL-Profil nicht mehr mit jedem A-Wechsel auf einen neuen Wert, viel-

mehr [auft mit jedem A-Wechsel gemald Abbildung 49 eine ROL-Front durch den Katalysa-
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tor, in der die relative Sauerstoffbeladung des Katalysators auf einen Wert nahe 1 ansteigt
oder auf nahe 0 abfallt. Im Gegensatz zu Abbildung 44 nimmt jetzt der Sauerstoffspeicher
bei A>1 den Uberschissigen Sauerstoff auf und gibt ihn bei A<1 wieder ab, sodass der A-
Wert (87) nach Kat in Abbildung 48 lange auf dem Wert A=1 verbleibt und nur mit dem
Frontdurchbruch am Ende der Periode auf den jeweiligen Zulaufwert ansteigt bzw. abfallt.
Dieses Verhalten entspricht dem bereits im Kapitel 3.1 qualitativ diskutierten Verlauf. Pa-
rallel zu der Wanderung der ROL-Front verandern sich auch die Profile der O,- und H,-
Konzentrationen in Abbildung 50 und Abbildung 51, da die Wasserstoffoxidation nur mit
dem als ROL gespeicherten Sauerstoff ablauft. Dabei bricht Wasserstoff bzw. Sauerstoff
erst am Ende der jeweiligen Halbperiode (nach 4 bzw. 9 sec) durch. Nach dem Durch-
bruch stellen sich die gleichen Konzentrationsprofile wie in Abbildung 46 und Abbildung 47

ein.

5.1.5 Reaktionsverhalten mit Sauerstoffspeicher und H,-Ruckreaktion
bei 720 K

Im nachsten Schritt soll zusatzlich die Riickreaktion der Wasserstoffoxidation (-37), d. h.
die Wasserspaltung bei weitgehend entleertem Sauerstoffspeicher, beriicksichtigt werden.
Das bedeutet, dass im Modell By, geman Glg. (63) mitberiicksichtigt wird, wahrend in Glg.
(68) weiterhin Bo, = 0 bleibt.

Wirde die Wasserspaltung als katalysierte Gasphasenreaktion ablaufen, so hatte sie kei-
nen Einfluss auf den A-Wert, denn es wirden aquivalente Mengen an O, und H, erzeugt.
Welil der Sauerstoffspeicher aber den Sauerstoff gemal3 der Ruckreaktion (-37) einlagert,
wird er der Gasphase entzogen. Dieses Sauerstoffdefizit in der Gasphase fuhrt im Ver-
gleich zur Abbildung 48 in der Abbildung 52 zu einem deutlich verzdgerten A-Anstieg in
den hinteren Elementen (4), (5) zwischen 1 bis 3 sec. Gleichzeitig ist eine schnellere Auf-
ladung des ROL Speichers zu beobachten. Das heil3t, dass der Katalysator trotz mageren
Zulaufbedingungen weiterhin ein fettes (wasserstoffreiches) Abgas emittiert. Das ist an

dem H,-Ortsprofil (t = 1 sec) in Abbildung 55 gut zu erkennen.
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Abbildung 52: Lambda tber Ort und Zeit mit
Bericksichtigung der Wasserspaltung bei
720K

Abbildung 53: ROL uber Ort und Zeit mit
Bericksichtigung der Wasserspaltung bei
720K
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Abbildung 54: Molenbriiche von Sauerstoff
Uber Ort und Zeit mit Berlcksichtigung der

Wasserspaltung bei 720K

5.1.6 Reaktionsverhalten mit zusatzlicher Berticksic

von Speichersauerstoff bei 720 K

Abbildung 55: Molenbriiche von Wasser-
stoff Gber Ort und Zeit mit Beriicksichti-

gung der Wasserspaltung bei 720K

htigung der Abgabe

Wird in den Modellgleichungen auch die Ruckreaktion der Sauerstoffspeicherung (Bo2)
aktiviert, so findet geman Abbildung 38 b mit Anndherung an ROL-> 1 eine Abgabe von

Speichersauerstoff an die Gasphase statt. Dadurch sinkt die maximale Sauerstoffbeladung

in der Magerphase etwas ab. Zu Beginn der Fettphase dagegen verbleibt der A-Wert (87)

zunachst noch etwas langer im Magerbereich, d. h. trotz fetten Zulaufbedingungen emit-

tiert der Katalysator noch Magergas. Ursache ist die Ruickreaktion der
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Sauerstoffspeicherung bei der zunéachst noch hohen ROL-Beladung am Katalysatorende
und der dort sehr niedrigen Sauerstoffkonzentration in der Gasphase. Sie liefert Sauerstoff
und verzogert damit ein Absinken auf Atp = 1. Dieser Effekt ist nicht besonders ausge-

pragt. Er ist aber anhand des Vergleiches der Sauerstoffablaufkonzentrationen nach 5 sec
von Abbildung 54 und Abbildung 58 zu erkennen.
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Abbildung 56: Lambda tber Ort und Zeit mit
zusatzlicher Bericksichtigung der Abgabe

von Speichersauerstoff bei 720K

Abbildung 57: ROL uber Ort und Zeit mit
zusatzlicher Bertcksichtigung der Abgabe

von Speichersauerstoff bei 720K
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Abbildung 58: Molenbriiche von Sauerstoff
Uber Ort und Zeit mit zusatzlicher Bertck-
sichtigung der Abgabe von Speichersau-
erstoff bei 720K

Abbildung 59: Molenbriiche von Wasser-
stoff Gber Ort und Zeit mit zusatzlicher Be-
rucksichtigung der Abgabe von Speicher-
sauerstoff bei 720K

5.1.7 Einfluss einer Temperaturabsenkung

Bei der bisher betrachteten Temperatur von 720K laufen alle betrachteten Reaktionen mit

ausreichender Geschwindigkeit ab. In den folgenden Simulationen werden die Auswirkun-
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gen einer zunehmenden Temperaturabsenkung dargestellt. Wie bereits anhand der ver-

einfachten Betrachtung von Abbildung 42 gezeigt, wirkt sich eine Temperaturabsenkung

deutlich auf den Umsatz der Wasserstoffoxidation und der Sauerstoffeinspeicherung aus.

In gleicher Weise sind aber auch die Wasserspaltung und die Sauerstoffabgabe betroffen.

Eine deutliche Erniedrigung der Reaktionsgeschwindigkeiten ist bereits bei einer Absen-

kung auf 660K zu beobachten, so dass weniger Sauerstoff und weniger Wasserstoff um-

gesetzt werden. Der Effekt, dass der Katalysator mit einem tberstochiometrischen (fetten)

Gemisch beaufschlagt wird, jedoch ein unterstdchiometrisches (mageres) Gemisch emit-

tiert, ist an dem A-Profilen t=1 sec von Abbildung 60 noch deutlich zu erkennen.
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Abbildung 60: Lambda tber Ort und Zeit
des vollstandigen Modells bei 660K

Abbildung 61: ROL uber Ort und Zeit des
vollstdndigen Modells bei 660K
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Abbildung 62: Molenbriiche von Sauerstoff
Uber Ort und Zeit des vollstandigen Modells
bei 660K

Abbildung 63: Molenbriiche von Wasser-
stoff Gber Ort und Zeit des vollstandigen
Modells bei 660K

Der umgekehrte Vorgang, die Beaufschlagung mit einem unterstdchiometrischen Ge-

misch, und die Emittierung eines tberstochiometrischen Gemischs, ist bei t= 6 sec nur
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noch sehr schwach sichtbar. Die Sauerstoffeinspeicherung gemaf Abbildung 62 und die

Wasserstoff-Abreaktion gemal Abbildung 63 laufen im Vergleich zu 720K bereits deutlich

verzogert ab, fuhren in den Magerperioden aber immer noch zu deutlichen H, Umséatzen.

Bei 600 K sind Sauerstoffeinspeicherung und Wasserstoffoxidation gemaf Abbildung 66
und Abbildung 67 weiter reduziert. Wie Abbildung 64 zeigt, sind die Effekte der Riickreak-
tionen nicht mehr zu beobachten, so dass der Arp-Wert (87) mit jedem Wechsel des Zu-

laufwertes direkt ins Fette und Magere springt. Dieses temperaturabhangige Verhalten ist

fur die Katalysatordiagnose von Bedeutung. Im Fahrzeug wird der Lambdaverlauf nach

dem Katalysator nur mit einer bindren Lambdasonde erfasst. Auf den Verlauf der binaren

Sondenspannung nach dem Katalysator wird im Folgenden eingegangen.
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Abbildung 64: Lambda tber Ort und Zeit
des vollstandigen Modells bei 600K

Abbildung 65: ROL uber Ort und Zeit des
vollstdndigen Modells bei 600K
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Abbildung 66: Molenbriiche von Sauerstoff
Uber Ort und Zeit des vollstandigen Modells
bei 600K
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Abbildung 67: Molenbriiche von Wasser-
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5.1.8 Einfluss von Temperatur und Ruckreaktionenau  f die OSC-

Messung

Im Kapitel 3.3 wurde bereits auf die On-Line-Bestimmung der Sauerstoffspeicherkapazitat

im Motorbetrieb eingegangen. Dazu wird folgend die dort abgeleitete Glg. (16) benutzt::

ein

t4 A . _1 .
M 02 [g] = 0’23 J‘% M Luft zu dt
t3

Bei den diesen Berechnungsbeispielen zugrunde liegenden Katalysatorabmessungen,
einem Abgasmolstrom von 95 mol/(m”2 sec) und einem Lambdahub von + 2 %, ergibt sich
ein Sauerstoffmassenfluss Mo, von ca. 0,5 mg/sec. Da in den Berechnungen gemalR Kapi-
tel 5.1.1 ein MOL-Wert von 1.5 mg verwendet wurde, folgt fur die Beflllung des Sauer-
stoffspeichers mit einem Lambdahub von 2 % eine Zeit von ca. 4 Sekunden, die auch dem
Zeitpunkt des A- oder ROL-Durchbruchs in Abbildung 48 (ohne Riickreaktionen) ent-
spricht. Das Verfahren der OSC-Messung wurde bereits im Kapitel 3.3.1 erlautert. Erfolgt
die Messung der Sauerstoffspeicherkapazitat in der mageren Halbperiode, so ist die unte-
re Integrationsgrenze tz in Glg. (16) gleich dem Zeitpunkt des Beginns der Magerphase,
die obere Integrationsgrenze t, entspricht dem Zeitpunkt, an dem die Spannung der Nach-
katsonde unter eine Grenze von z. Bsp. 450 mV abgefallen ist.

Wie in Abbildung 68 erkennbar, vergehen bei T = 720K bis zum Sondensprung unter 450
mV ca. 2,4 Sekunden, woraus sich nach Formel (16) ein errechneter OSC- Wert von ca.
0,9 mg ergeben wirde. Das deckt sich mit der Aussage von Kapitel 3.3.1. Dort wurde her-

ausgestellt, dass der gemessene OSC-Wert stets niedriger als der MOL Wert ist.
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Abbildung 68: Verlauf von Lambda und
Sondenspannung gemal3 Abbildung 56 zur
Bestimmung des OSC-Wertes bei 720 K
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Abbildung 69: Verlauf von Lambda und
Sondenspannung gemal3 Abbildung 60 zur

Bestimmung des OSC-Wertes bei 660 K




Allerdings hangt der gemessene OSC-Wert Lambda vor und nach Kat

1.02 . _
auch von der Messtemperatur ab. Wie Ab- %1_01 / ]
bildung 69 zeigt, vergeht bei der Absen- }é 09; z EA naEch Kfﬂ
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densprung nur ein Zeitraum ca. 1,7 Sekun- Nernstspannung nach Kat

den, woraus sich eine Sauerstoffspeicher-

kapazitat von ca. OSC=0,64 mg berechnen

wirde. Und wie Abbildung 70 zeigt, ist bei
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600 K kein Sauerstoff-speicher messbar. Abbildung 70: Verlauf von Lambda und
Daraus folgt, dass eine OSC-Messung nur ~ Sondenspannung gemaf’ Abbildung 64 zur
bei ausreichend hohen Temperaturen Bestimmung des OSC-Wertes bei 600 K
(> 700K) sinnvoll ist. Da die Rickreaktionen (-37) und (-42) je nach Katalysatorformulie-
rung und Alterung des Katalysators unterschiedlich stark ausfallen, kdnnen auch sie das
Ergebnis der OSC-Messung beeinflussen. Dazu sind in Abbildung 71 und Abbildung 72
die entsprechenden Flachen mit Ruckreaktion gemaf Glg. (15) und unter Vernachlassi-
gung der Ruckreaktion gemanR Glg. (16) aufgetragen. Dabei sind drei Aspekte zu berick-
sichtigen:

Erstens: Durch die Ruckreaktionen wird der Lambdaverlauf nach dem Katalysator beein-
flusst. Dies ist direkt nach der Lambdaumschaltung besonders deutlich zu erkennen. Wel-
cher Einfluss sich dadurch fur die OSC Messung ergibt, ist anhand der schraffierten Fla-
chen zu sehen. Im Fahrzeug ist mangels einer Breitbandsonde die Lambdamessung nach
dem Katalysator nicht méglich, somit wird bei der OSC Bestimmung die Flache unterhalb
von Lambda=1 von t3 bis t4 in Abbildung 71 und Abbildung 72 vernachléssigt. Diese Fla-
che ist in Abbildung 71 (mit Ruckreaktion) starker ausgepragt als in Abbildung 72 (ohne
Ruckreaktion).

Zweitens: Die den MOL Werten proportionalen Flachen entsprechen den gesamten fett
umrandeten Flachen zwischen dem Lambdawert vor dem Katalysator und dem Lambda-
wert nach dem Katalysator. Da beide Féalle (Abbildung 71 mit und Abbildung 72 ohne
Ruckreaktionen) mit dem gleichen MOL-Wert berechnet wurden, miussen die beiden Fla-
chen trotz des unterschiedlichen Kurvenverlaufs gleich sein. Die Rickreaktionen beein-
flussen also den MOL-Wert nicht.

Drittens: Die Ruckreaktionen beeinflussen aber den Zeitpunkt und den Gradienten des
Lambda=1- Durchgangs nach Katalysator. Dieser Effekte ist wahrend der Magerperiode
weniger stark als wahrend der Fettperiode ausgepragt.
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Deshalb wird im Fahrzeug die Sauerstoffeinspeicherkapazitat und nicht die Sauerstoff-
ausspeicherkapazitat gemessen. Sowohl in Abbildung 71 als auch in Abbildung 72 unter-
schreitet die Nernstspannung wahrend der Magerperiode anné&hernd zum gleichen Zeit-
punkt die Spannungsschwelle von 450 mV, jedoch mit einem anderen Signalgradienten.

Auf diesen Effekt wird noch naher im Kapitel 5.3 eingegangen.
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Abbildung 71: Bestimmung des OSC- und Abbildung 72: Bestimmung des OSC- und
des MOL-Wertes mit Rluckreaktionen des MOL-Wertes ohne Riickreaktionen
(720K) (720K)

5.1.9 Variation der Zellenanzahl der axialen Ortsdi  skretisierung

Die bisherigen Simulationsergebnisse wurden mit einer vergleichsweise groben Ortsdis-
kretisierung von 5 Zellen durchgefiihrt. Die Konzentrationsdnderungen der Gaskomponen-
ten werden unter der Annahme von mittleren ROL-Werten in jeder Zelle mittels der Glei-
chungen (84) und (85) analytisch bestimmt. Die erforderliche Anzahl der axialen Zellen soll
im Folgenden Uberprift werden. Da fur die Modellanwendung zur Katalysatordiagnose der
Verlauf der bindren Lambdasondenspannung nach Katalysator entscheidend ist, wird die-
ses Signal fur die Beurteilung verwendet.

In Abbildung 73 wird die Simulation mit nur einer Zelle durchgefihrt. Somit kdnnen die Ef-
fekte einer rAumlichen Differenzierung der Sauerstoffbeladung in den vorderen und hinte-
ren Bereichen nicht abgebildet werden. Folglich stellt sich ein untypischer Verlauf der
Nachkatsondenspannung ein, der fir die Entwicklung von Diagnosefunktionen nicht ge-
eignet ist. In Abbildung 74 wird mit zwei Zellen gerechnet. Trotz der geringen Anzahl der
Zellen kann schon ein annahernd praxisrelevanter Verlauf der Nachkatsondenspannung

dargestellt werden. Ab der Verwendung von 5 Zellen (Abbildung 75) ist durch eine weitere
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Anhebung der Anzahl der Zellen (siehe Abbildung 76) keine weitere Verbesserung der

Simulationsgute zu erreichen. Daher werden die folgenden Berechnungen immer mit

5 Zellen durchgefuhrt.
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Abbildung 73: Simulation mit einer axialen
Zelle

Abbildung 74: Simulation mit zwei axialen
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Abbildung 75: Simulation mit finf axialen
Zellen

5.1.10 Zusammenfassung der Effekte am Beispiel der

Reaktion

Abbildung 76: Simulation mit zehn axialen
Zellen

vereinfachten

Im Kapitel 5.1 wurde das Verhalten des aufgestellten Katalysatormodells nur unter Be-
ricksichtigung der Abgaskomponenten CO,, H,O, H, und O, untersucht.

Wasserstoff war die einzige Schadstoffkomponente, die am Speicherkatalysator umge-
wandelt wurde. Der Sauerstoffspeicher, der je nach Gas-Sauerstoff-Uberschuss oder

Mangel vortubergehend Speichersauerstoff zur Verfigung stellt, stabilisiert Arp Uber einen
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gewissen Zeitraum auf den Wert 1. Wird allerdings bertcksichtigt, dass ein entleerter
Sauerstoffspeicher Wasser spaltet, so ergibt sich in der Fettphase eine Wasserstoff- und
Sauerstoff-Entwicklung, die auch nach Beginn der Magerphase nur verzégert abklingt. Da
der Sauerstoff aber nicht in der Gasphase sondern im Speicher freigesetzt wird, verbleibt
der Atp —Wert auch in der Magerphase langer im fetten Bereich. Wird weiterhin berick-
sichtigt, dass ein voll beladener Sauerstoffspeicher Sauerstoff an eine sauerstoffarme
Gasphase abgibt, so sinkt auch der Arp “Wert nach Ende der Magerphase nur allmahlich
ab, weil infolge der hohen Sauerstoffbeladung am Katalysatorende zunachst weiterhin
Sauerstoff an die Gasphase abgegeben wird. Dieses Verhalten ist allerdings nur bei aus-
reichend hoher Katalysatortemperatur (T>700K) zu beobachten. Bei niedrigerer Tempera-
tur nehmen sowohl der Gasumsatz wie die Sauerstoffspeicherfahigkeit rasch ab. Das hat
insbesondere auch Auswirkungen auf die Ermittlung des OSC-Wertes, der fiir die Kataly-
satorregelung und die On-Board-Diagnose eine wichtige Rolle spielt.

Wie sich dieses Verhalten andert, wenn statt dem hier betrachteten Fall der
Wasserstoffoxidation ein reales Abgas mit vielen Abgasbestandteilen betrachtet wird, ist

der Inhalt des nachsten Abschnitts.

5.2 Konvertierungsverhalten aller Abgaskomponenten bei periodischer

sprungférmiger Lambda-Variation

Die folgenden Simulationen wurden mit den in Tabelle 4 aufgefiihrten Konzentrationen
aller Abgaskomponenten durchgefthrt. Dabei wurde wiederum angenommen, dass sich
nur der Sauerstoffgehalt zwischen der Mager- und Fettphase sprungférmig andert. Die

Parameter des vollstdndigen Modells sind in Tabelle 5 enthalten.

Temperatur | Abgasmolstrom | Katalysatorlange Zulaufmolbriiche MOL
[°KI [mol/(m”2 s)] [mm] y; in Nz jeweils [mg]
fett / mager

720 95 80 O,: 0,011/0,0036 15
CO: 0,008 /0,008
HC: 0,00062 / 0,00062
H,: 0,001/0,001
NO: 0,001/0,001
NO,: 0,00001 / 0,00001

Tabelle 4: Betriebsparameter Lambdasprung Neukatalysator
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Sie orientieren sich an die Parameter, die im Kapitel 6 an Messungen angepasst wurden.
Die Bedingungen der sprungférmigen Lambda-Variation werden wiederum so gewabhilt,
dass der Sauerstoffspeicher am Ende einer Halbperiode jeweils ganz gefullt oder ganz
geleert ist. Dazu wird die Simulation mit einer Sauerstoffspeicherkapazitat von

MOL = 1,5 mg durchgefubhrt.

Aktivierungs-
ki(573K)
Temperatur KroLj
[kmol/(m”3 s)]
Ei/R [K]
H> 800 8000 4
CcoO 666 8000 4
C
. 8 HC 800 8000 20
£ ‘Eé
= & | NOSN; 800 8000 2
NO,=>NO 0,27 8000 2
O 666 8000 8
c H. & 0,66 8000 2
~x 2
S & |NO¢NO 1 8000 2
x o
x| o¢ 0,25 8000 2

Tabelle 5: Reaktionsparameter fur die Simulation des vollstandigen Reaktormodells

Wie Abbildung 77 und Abbildung 78 zeigen, ist auch bei Berticksichtigung aller Teilreakti-
onen der Verlauf des Sauerstoffmolenbruchs und der Verlauf von ROL Uber der Reaktor-
lange und Uber der Zeit ahnlich wie im Beispiel von Kapitel 5.1.5 (Abbildung 53, Abbildung
54). Wie dort andert sich der Sauerstoffzulaufwert nach jeweils 5 sec sprungférmig zwi-
schen yo2(z=0) = 0,011 (A° = 1,02) und 0,0036 (A\° = 0,98).

Bei der niedrigen Sauerstoffzulaufkonzentration (bei t= 6 bis 10 sec) reagiert der zugefthr-
te Sauerstoff wahrend der gesamten Halbperiode bereits innerhalb des ersten Elements
nahezu vollstéandig ab. Der fir die Oxidationsreaktionen bendétigte zusatzliche Sauerstoff
wird jetzt aus dem Speicher entnommen, sodass ROL mit einer aus dem Katalysator her-
auslaufenden Front abnimmt. Mit dem Umschalten auf yo2(z=0) = 0,011 (bei t = 0 sec) re-
agiert im ersten Element nur so viel Sauerstoff ab, wie fur die Oxidation der Schadstoff-
komponenten ben6étigt wird (0 bis 5 sec). Dabei sinkt im betrachteten Beispiel die Sauer-

stoffkonzentration im Ablauf auf yo, = 0,0035 ab.
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Abbildung 77: Sauerstoffverlauf Gber Zeit Abbildung 78: ROL-Verlauf Gber Zeit und Ort

und Ort bei periodischer A-Variation bei periodischer A-Variation

Mit dieser Konzentration wird der stromab liegende Sauerstoffspeicher wieder aufgeladen,
sodass mit der (abnehmenden) Sauerstoff-Front eine (zunehmende) ROL-Front stromab
lauft. Nach t = 5 sec ist der Sauerstoffspeicher somit wieder nahezu vollstandig beladen.
Die Veranderung des A-Profils (Abbildung 79) ist eng mit dem ROL-Profil (Abbildung 78)
verbunden. Wie im Kapitel 5.1.4 erlautert, kann sich A Gber der Katalysatorlange nur an-
dern, wenn Sauerstoff ein- oder ausgespeichert wird, d. h. wenn sich ROL andert. Mit der
Erniedrigung der Sauerstoffzulaufkonzentration fallt ROL(z=0) schnell ab und der A(z=0)-
Wert springt auf A° = 0,98. Durch die Verbrennung der Schadstoffe mit Speichersauerstoff
steigt A in einer herauslaufenden Front anschliel3end auf den Neutralwert A=1 an. Nach
Umschalten auf A° =1,02 fallt der A-Wert umgekehrt in einer herauslaufenden Front auf
den Neutralwert 1 ab, weil der Speicher den Uberschissigen Sauerstoff aufnimmt.
Dadurch bleibt der A-Wert (87) am Katalysatorende eine langere Zeit nahe bei A =1 und
steigt/fallt nur vor dem Umschalten auf den jeweiligen Zulaufwert an/ab.

Allerdings sind diesem Wechselspiel zwischen dem Beladen des Sauerstoffspeichers
durch Gasphasensauerstoff und seinem Entladen durch Oxidationsreaktionen noch die
Einflusse der Ruckreaktion des Sauerstoffspeichers (-42) und der Wasserspaltung (-37)
Uberlagert. Wie bereits unter Kapitel 5.1.4 und 5.1.5 beschrieben, ist auch am Ende der
Magerphase (4 — 5 sec) der Sauerstoffspeicher nicht komplett gefullt. Am Beginn der Fett-
phase gibt er zudem am Katalysatorende weiterhin Sauerstoff ab, sodass der Lambda
Wert nach dem Katalysator, Arp nur verzogert auf A=1 abfallt. Umgekehrt wird der entleer-
te hintere Speicherbereich auch noch nach dem Umschalten auf den mageren Zulauf
durch O, aus der Wasserspaltung weiter beladen, sodass Arp aufgrund des freigesetzten

Wasserstoffs nur verzogert auf A=1 ansteigt.
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Gemal seiner Kennlinie (Abbildung 6) wird der A-Umschlag um A=1 besonders genau von
der Sprungsonde am Katalysatorausgang erfasst. Daher hat die Sondenspannung einer

Sprungsonde an den einzelnen Elementen das in Abbildung 80 gezeigte Verhalten.
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Abbildung 79: Lambda-Verlauf GUber Zeit

und Ort bei periodischer A-Variation

Abbildung 80: Nernst-Spannung der

Sprungsonde Uber Zeit und Ort bei periodi-
scher A-Variation
Die beiden Schadstoffe HC und CO werden in magerem Abgas (A° = 1,02 wahrend

t = 1 — 5 sec) bereits im ersten Element nahezu vollstandig oxidiert (Abbildung 81 und Ab-

bildung 82). Solange der Sauerstoffspeicher ausreichend gefullt ist, werden HC und CO
anschlieBend auch bei fettem Abgas (A° = 0.98) schnell oxidiert. In dem MaRe wie ROL

abnimmt, bricht CO allerdings zunehmend weiter durch, wahrend HC nach wie vor bereits

im ersten Element weitgehend umgesetzt wird.
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Abbildung 81: HC-Verlauf Uber Zeit und Ort Abbildung 82: CO-Verlauf Giber Zeit und Ort

bei periodischer A-Variation

bei periodischer A-Variation

90



Eigentlich ware in Abbildung 82 zu erwarten, dass yco(z) konstant bleibt, sobald der
Zulauf-Sauerstoff verbraucht und ROL auf nahe Null abgesunken ist. Dass yco trotzdem
weiter absinkt, liegt an dem Sauerstoff, der in der Ruickreaktion von Formel (-37) durch
Wasserspaltung erzeugt wird. Wie am Ruckreaktionsteil von Glg. (55) erkennbar, findet die
Wasserspaltung statt, sobald ROL auf einen niedrigen Wert abgesunken ist. Dabei wird
Speicher-Sauerstoff freigesetzt, so dass der Sauerstoffspeicher des Katalysators auch am
Ende der Fettphase, t=10, nicht komplett entladen wird, ROL>0.

Wie an der Abbildung 81 zu erkennen ist, liegt auch wahrend der Fettphase im Zeitraum
von Sekunde 6-10 ein nahezu vollstdndiger HC Umsatz vor. Dies ist ebenfalls damit zu
begrinden, dass aufgrund der Ruckreaktion (-37) dem Speicher Sauerstoff zugefuhrt wird.
Dieser Sauerstoff wird aufgrund des grofR3eren kror-nc-Wertes in Glg. (58) (siehe Tabelle 5)

bevorzugt zur HC-Oxidation genutzt.

In Abbildung 78 und Abbildung 83 ist gut zu

erkennen, wie bei t = 6 bis 10 sec mit der Tg’

abnehmenden ROL-Front eine zunehmen- 2 . 4

de Wasserstoff-Front in den Katalysator (1)0\ R 6 T
hinein lauft, in der die H,-Konzentration S H2 ulgee'rtl[—j%cr]jente @
deutlich Gber den Zulaufwert ansteigt. Der 5t

gleichzeitig freigesetzte Sauerstoff wird ;g

vom Sauerstoffspeicher aufgenommen und (130 1 : :~ 4 """ 3
fur die CO- und HC-Oxidation verwendet, Elemente [] =
sodass ROL auf einem niedrigen Niveau Abbildung 83: H,-Verlauf Uber Zeit und Ort

verbleibt. Unter oxidierenden Bedingungen  bei periodischer A-Variation

(0-5 sec) hingegen wird Wasserstoff bereits

im ersten Element weitgehend abgebaut. Allerdings liegt direkt nach dem Umschalten

(t >0) der ROL-Wert in den letzten Elementen zun&chst noch so niedrig, dass dort weiter-
hin die Wasserspaltung stattfindet und y, daher zum Ablauf hin ansteigt. Wie der Kon-
zentrationsverlauf von Element 5 in Abbildung 83 zeigt, nimmt y,, am Reaktorende in der
folgenden Magerphase nur verzogert ab. Wie bereits im Kapitel 5.1.5 diskutiert, ist dieser
nachlassende Wasserstoff-Durchbruch zu Beginn der Magerphase fir den deutlich verzo-
gerten Anstieg von Arp auf den Wert 1 verantwortlich.

Wie ebenfalls bereits im Kapitel 3.2 diskutiert, beruht der verzdgerte Abfall von Arp auf den
Wert 1 nach Umschalten auf A° = 0,98 auf der Riickreaktion der Sauerstoffspeicherung

gemal Formel (61), die bei sauerstoffarmem Gas einsetzt, solange ROL noch nahe 1 ist.
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Die verzogerte Reaktion des Arp-Wertes auf die gednderten Zulaufbedingungen ist beson-
ders deutlich am Signal der A-Sprungsonde nach Katalysator (Element 5 in Abbildung 80)
zu beobachten. Wie schon erwahnt, hat dieses Verhalten fir die Katalysatordiagnose eine

wichtige Bedeutung. Darauf wird im Kapitel 5.3 naher eingegangen.
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Abbildung 84: NO-Verlauf Gber Zeit und Ort Abbildung 85: NO,-Verlauf Uber Zeit und Ort

bei periodischer A-Variation bei periodischer A-Variation

Abbildung 84 und Abbildung 85 zeigen die Verlaufe der NO- und NO,-Molenbrtche Uber
der gesamten Periodendauer. Unter fetten Zulaufbedingungen (A° = 0,98) wird NO gemaR
Formel (41) und Reaktionsgeschwindigkeitsgleichung (60) bereits in den ersten beiden
Elementen nahezu vollstandig umgewandelt (Abbildung 84). Unter mageren Bedingungen
ist nach der Beflllung des Sauerstoffspeichers gemalf Glg. (61) nur noch ein deutlich ge-
ringerer NO Umsatz festzustellen. Eine NO,-Bildung geman Formel (40) und Reaktions-
gleichung (59) kann nur bei mageren Bedingungen auftreten, ist aber bei den gewahlten

Parametrisierungen vernachlassigbar (Abbildung 85).

Das Ausmal} der Freisetzung von Schadstoffen ist in den vorstehenden Abbildungen an-
hand der grau getonten Flache unter dem Verlauf von yj(t) im Element 5 erkennbar. Man
erkennt, dass unter den betrachteten Bedingungen lediglich CO, NO und in besonderem
Mal3e H, emittiert werden. Die H,-Emissionen sind allerdings unproblematisch, da diese
Abgaskomponente nicht schadlich und daher nicht limitiert ist. Wie im Kapitel 7 gezeigt
wird, werden die CO- und NO-Emissionen im geregelten Betrieb durch Verkirzen der Pe-

riodendauer deutlich reduziert.

92



5.3 Bedeutung der Ruckreaktion (-37) im Katalysator fur OSC Bestim-
mung und die Diagnose der Nachkatalysatorsonde

In diesem Unterkapitel wird anhand von Simulationsrechnungen aufgezeigt, welchen Ein-
fluss die Ruckreaktion (-37) -die Wasserspaltung-, fur die Bestimmung der Sauerstoffspei-
cherkapazitat und fur die Bestimmung der dynamischen Eigenschaften der Nachkatsonde
(Signalfilterung und Signaltotzeit) hat.

Das prinzipielle Vorgehen zur Bestimmung der Sauerstoffspeicherkapazitat OSC von
neuwertigen und gealterten Katalysatoren wurde bereits im Kapitel 3.3.1 Abbildung 26 und
Abbildung 28 erlautert. Es beruht auf der sprungférmigen Anderung des Lambda-Vorkat-
Wertes und der Messung der Zeit, bis sich diese Anderung auf die Nachkatsondenspan-
nung deutlich auswirkt. Voraussetzung dafir ist, dass der Sauerstoffspeicher am Beginn
der Messung vollstandig entleert wurde. Um das sicher zu stellen, kann der Motor nach
dem Zeitpunkt t; fur eine definierte ,Spulzeit* mit einem fetten Gemisch betrieben werden,
bevor er bei t3 auf die magere Abgaszusammensetzung umgeschaltet wird. Wéahrend des
Zeitraums von t3 bis t4 bleibt die Nernstspannung, wie an Abbildung 25 und Abbildung 26
gezeigt, bei einem neuwertigen Katalysator noch eine langere Zeit im fetten Bereich, bevor
sie schlie3lich ziemlich abrupt unter eine Spannungsgrenze von typischerweise 450 mV
abfallt. Damit wird die Messung beendet und OSC mittels Glg. (16) bestimmt. Die Methode
zur Bestimmung der Signalfilterung wurde bereits anhand der Abbildung 32, und die Me-
thode zur Bestimmung einer Signaltotzeit anhand der Abbildung 33 sowie der Abbildung
34 erlautert. Demnach ist fur die Bestimmung einer moéglichen Signalfilterung entspre-
chend der Abbildung 32 der Gradient der Nachkatsonde zum Zeitpunkt t, des Lambda=1
Durchgangs entscheidend. Fir die Bestimmung einer méglichen Signaltotzeit ist entspre-
chend der Abbildung 34 der Gradient der Nachkatsonde nach dem Zeitpunkt t3 ausschlag-
gebend. Wie im Folgenden gezeigt wird, hat die Ruckreaktion (-37) sowohl auf den Gradi-
enten beim Lambda=1 - Durchgang (Zweitpunkt t;) als auch auf den Gradienten nach dem

Lambdawechsel (Zeitpunkt t3) einen dominierenden Einfluss.

In der folgenden Abbildung 86 wird, ausgehend von der Parametrisierung des Katalysators
entsprechend Tabelle 5, der Einfluss der Ruckreaktion (-37) dargestellt. Es wurden drei
Simulationen durchgefihrt, wobei im ersten Fall die Ruckreaktionsgeschwindigkeit (-37)
des neuwertigen Katalysators, im zweiten Fall nur 25% der Rickreaktionsgeschwindigkeit
(-37) und im dritten Fall keine Rickreaktion (-37) in der Simulation beriicksichtigt wurde.
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Abbildung 86: Einfluss Ruckreaktion (-37) auf Lambda- und Nernstspannungsverlauf nach
Katalysator

Bei allen drei Simulationen wurde der gleiche MOL Wert verwendet. Es ist jedoch deutlich
zu erkennen, dass sich durch die Variation der Rickreaktion (-37) ein deutlicher Einfluss
auf den Verlauf der Nernstspannung des Nachkatsondensignales ergibt. Die Verdnderung
zeigt sich nicht nur am Signalgradient des 450 mV-Durchgangs (entspricht Zeitpunkt t4),
sondern ebenfalls am Signalgradienten nach dem Lambdawechsel zur Sekunde 2 (ent-
spricht Zeitpunkt t3 in Abbildung 26). Wie bereits im Kapitel 3.4 beschrieben, wirkt sich der
Gradient beim 450 mV Durchgang auf die Bestimmung einer moéglichen Signalfilterung,
und der Gradient nach dem Lambdawechsel auf die Bestimmung einer méglichen Signal-
totzeit der binaren Nachkatsonde aus.

In den folgenden Unterkapiteln wird dargestellt, wie sich der Einfluss der

Ruckreaktion (-37) auf die Schadstoffemissionen auswirkt. Weiterhin wird gezeigt, welcher
Einfluss sich aus der Variation der Umschaltschwelle zum Zeitpunkt t3 entsprechend der
Abbildung 26 ergibt.
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5.3.1 Vollstandiges Verhalten mit Rickreaktion

In diesem Berechnungsfall werden die vollstandigen Reaktionen gemal3 Tabelle 5 bertck-
sichtigt.

Dazu wurden die Rohemissionen entsprechend der Tabelle 4 verwendet, d.h. es wurde
nur die Sauerstoffkonzentration moduliert. Die in Abbildung 87 gezeigten Ergebnisse ent-
sprechen somit einem handelsiblichen, neuwertigen Katalysator.

Bei der zugrunde gelegten langen Periodendauer kommt es jeweils zum Ende einer Halb-
periode zu einem deutlichen Sauerstoff- bzw. Wasserstoff-Durchbruch.

Wie in Abbildung 87 zu erkennen ist, zeigt der Nernstspannungsverlauf sowohl auf der
Magerseite bei 0,1 — 0,2 V als auch auf der Fettseite bei 0,6 — 0,8 V eine deutliche Pla-
teaubildung. Nach einem Fett-Mager-Wechsel verweilt die Nernstspannung fur ca. 3 Se-
kunden auf einem hohen Spannungsniveau oberhalb 450 mV, und bei einem Mager-Fett-
Wechsel verweilt die Nernstspannung fur ca. 3 Sekunden auf einem niedrigen Span-
nungshniveau unterhalb 450 mV. Somit ist eine genaue Vermessung der Sauerstoffspei-
cherfahigkeit des Katalysators nach beiden Lambdawechseln mdglich. Weiterhin erlaubt
der steile Gradient des Abfalls der Nernstspannung unter 450 mV einen guten RuUck-
schluss auf das Mal3 einer méglichen Signalfilterung der bindren Lambdasonde nach dem
Katalysator. Der geringe Gradient der Nernstspannung nach der Sekunde 1 (nach den

Fett-Mager-Wechsel) erschwert jedoch die Bestimmung der Signaltotzeit.
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Abbildung 87 Simulationsergebnisse mit Beriicksichtigung von Hin- und Rtickreaktionen.
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Am ROL-Verlauf (Mitte und Ende Kat) ist zu erkennen, dass erst nach einer nahezu kom-
pletten Beflllung des Sauerstoffspeichers O,-Emissionen, und erst nach einer weitgehen-
den Entleerung des Sauerstoffspeichers CO- und H,-Emissionen zu beobachten sind.
Aufgrund der Rickreaktionen klingen die H,-Emissionen nach dem Lambdawechsel je-

doch nur verzogert ab.

5.3.2 Vernachlassigung der Ruckreaktion (-37)

In diesem Unterkapitel soll die Bedeutung der Riickreaktion (-37), der Wasserspaltung,
sowohl fur die Bestimmung der Sauerstoffspeicherfahigkeit als auch fur die Bestimmung
des dynamischen Verhaltens der Nachkatsonde (Signalfilterung und Signaltotzeit) darge-

stellt werden.

A vor Kat Lambda vor und nach Katalysator [-1
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T
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Anfang Kat

Abbildung 88: Simulationsergebnisse ohne Wasserspaltung (-37), mit Bertcksichtigung der

Ruckreaktion Sauerstoff-Freisetzung (-42).

Der Unterschied zwischen der Abbildung 87 und der Abbildung 88 ist beim Fett-Mager-
Lambda-Wechsel zur Sekunde 1 zu beobachten. Vor dem Lambdawechsel liegen im Ver-
gleich zur Abbildung 87, aufgrund der fehlenden Wasserspaltung, deutlich héhere CO-
und geringere H,- Emissionen vor. Nach dem Lambdawechsel ist aufgrund des schnellen
Abfalls der Hz- und CO-Emissionen keine Plateaubildung des Nernstspannungssignales
der Nachkatalysatorsonde zu beobachten. Deshalb unterschreitet die Nachkatsonde die
Spannungsschwelle von 450 mV ca. 2,5 Sekunden nach dem Lambdawechsel.

96



In Abbildung 87 wurde die Spannungsschwelle dagegen erst nach ca. 3 Sekunden unter-
schritten. Somit wirde sich bei einem Katalysator onne Wasserspaltung ein um ca. 16%
kleinerer Messwert des OSC Wertes einstellen.

Ohne Wasserspaltung kann dagegen aufgrund des geringen Gradienten der Nernstspan-
nung beim (Lambda=1)-Durchgang zur Sekunde 3,5 falschlicherweise auf eine Signalfilte-
rung geschlossen werden. Dagegen kann aufgrund des steileren Gradienten zur
Sekunde 1 (Fett-Mager-Wechsel) eine Signaltotzeit der Nachkatsonde mit einer hohen

Genauigkeit ausgeschlossen werden.

5.4 Konvertierungsverhalten tber der mittleren Saue  rstoffbeladung

Im realen Fahrbetrieb stehen als einzige Informationen der A-Wert der Breitbandsonde vor
Katalysator, Aeo, und das Spannungssignal der Sprungsonde nach Katalysator zur Verfi-
gung. Daraus lasst sich im Fahrbetrieb mit periodischer A-Variation mittels Glg. (16) ein
aktueller, tber dem Katalysator gemittelter ROL-Wert, ROL,,, abschéatzen. Das Dia-
gramm, welches die zeitliche Veranderung von Arp Uber ROL,, zeigt, hat sich als wichtiges
Instrument fur die Katalysator-Regelung und —Diagnose erwiesen. Daher werden im An-
schluss auch diese Diagramme diskutiert, wie sie sich aus den Simulationsrechnungen mit

periodisch sprungférmiger A-Variation ergeben.

In der Abbildung 89 sind die A-Werte und die entsprechenden Sondenspannungen einer
Sprungsonde an drei axialen Katalysatorpositionen (1: nach 1. Element, 3: nach 3. Ele-
ment und 5: nach 5. Element) Uber dem mittleren Sauerstoff-Befullungsgrad ROL,, darge-
stellt. Die jeweils durchgezogene Linie beschreibt den Verlauf wahrend der Beflllung des
Sauerstoffspeichers, d.h. wahrend der Magerphase, die gestrichelte Linie die Entleerung
wahrend der Fettphase. Man erkennt an der Breite der ROL,-Anderungen, dass alle Ele-
mente wahrend einer Periode nahezu vollstandig be- und entladen werden. Deutlich er-
kennbar ist die ausgepragte A-Hysterese zwischen Be- und Entladung. Wie bereits anhand
Abbildung 29 erlautert, beruht sie darauf, dass sich bei Be- und Entladung jeweils unter-
schiedliche 6rtliche ROL(z)-Profile und damit unterschiedliche Schadstoffumsatze einstel-
len. Wie bereits aus den A(t)- Verlaufen (Abbildung 79) erkennbar, steigt bei sprungférmi-
ger A-Variation der A-Wert der vorderen Elemente (1 und 3 in Abbildung 89) in der mage-
ren Halbperiode zunachst zligig an, verweilt dann etwas bei A~1, um schlief3lich den er-
hohten Zulaufwert Ago zu erreichen. Dabei nimmt ROL,, gemal3 Abbildung 78 stetig zu,
sodass der Sauerstoffspeicher am Ende der Halbperiode weitgehend beladen ist. Umge-

kehrt fallt der A-Wert dieses Elements nach der sprungférmigen A-Absenkung zunachst

97



zugig auf A~1 und erst spater auf den neuen Zulaufwert ab, wobei es wiederum bis zum
Ende der Halbperiode dauert, bis ROL,, weitgehend entladen ist. Durch den unterschiedli-
chen Verlauf von A und ROL, bei Be- und Entladung ergeben sich fir die Elemente 1 und
3 breite Hystereseschleifen. Bei den Positionen 1 und 3 ist eine positive Hysterese zu er-
kennen, d.h. der gemessene Lambdawert liegt auf der Seite des eingespeisten Lambda-
wertes. Bei der Position 5 ist eine negative Hysterese zu beobachten, d.h. wahrend der
Beflllung des Sauerstoffspeichers liegt an der Position 5 ein fetterer Lambdawert als wah-
rend der Entleerung des Sauerstoffspeichers vor. Bei der Befiillung des Sauerstoffspei-
chers mit einem mageren Gemisch verbleibt As bis zu einem ROL,-Wert von ~70 % im
fetten Bereich. Erst bei einem ROL-Wert >70% liegt As auf der mageren Seite. In der fet-
ten Halbperiode verbleibt As bis zu einem ROL,, von ~30% im mageren Bereich. Erst da-
nach fallt es auf den Zulaufwert ab. Diese (im Vergleich zu den Elementen 1 und 3) umge-
kehrte Hysterese von Element 5 ist noch deutlicher am Verlauf der Sondenspannungen
der Elemente zu erkennen. Gemal3 der Kennlinie der Sprungsonde (Abbildung 6) wird das
Verhalten um A~1 hier besonders verstarkt abgebildet. Die umgekehrte Hysterese beruht
auf den bereits diskutierten Rickreaktionen, nach denen auch in der mageren Halbperiode
im 5ten Element zunéchst noch Wasserspaltung stattfindet, wodurch der A-Wert langer
unterhalb A=1 verharrt, wahrend in der fetten Halbperiode zunachst noch Speichersau-
erstoff freigesetzt wird, wodurch der A-Wert langer oberhalb A=1 verharrt. Die Hysterese-
kennlinie der Sprungsondenspannung tber der mittleren Sauerstoffoeladung ROL, bildet
somit wichtige Details der Sauerstoffeinspeicherung und Sauerstoffausspeicherung des

Katalysators im periodischen Betrieb besonders deutlich ab. Die umgekehrte Hysterese

ist ein Merkmal fur einen katalytisch aktiven

1.02F

Speicherkatalysator. Bei hdheren Raumge- 4 il
©

schwindigkeiten, geringeren Temperaturen é 1
s 0.99
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ergeben und somit den Katalysator als de- sprungférmiger A-Anderung (MOL=1,5 mg)

fekt diagnostizieren.
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6 Vergleich Messung - Simulation

Entscheidend fir die Gute eines Modells ist sein Vergleich mit dem Experiment. Im Fall
des Dreiwegekatalysators muss das Experiment unter reproduzierbaren, den realen Fahr-
zeugbetrieb moglichst nahe kommenden Bedingungen durchgefihrt werden. Dabei kann
das Motorabgas aus dem Betrieb von realen Verbrennungsmotoren in Motor- oder Rollen-
prufstandstests mit normierten Fahrprofilen stammen. Diese Experimente sind aber be-
sonders kostenaufwendig und wegen der meist gleichzeitigen Anderung von Abgaszu-
sammensetzung, Abgastemperatur und Abgasmassenstrom haufig nur schwer auszuwer-
ten. Daher werden Experimente mit simuliertem Motorabgas bei konstant einstellbaren
Werten von Zulauftemperatur und Gasdurchsatz fur eine erste, allgemeine Modellanpas-
sung in der Regel vorgezogen. Das im Kapitel 4 beschriebene und im Kapitel 5 benutzte
Modell wurde an entsprechende Versuche in einem sog. isothermen Flachbettreaktor an-

gepasst und auch anhand von Motorprifstandsversuchen validiert.

6.1 Katalysatortest im Flachbettreaktor

In dem am Institut fir Chemische Verfahrenstechnik (ICVT) entwickelten Flachbettreaktor
[40] werden diinne Katalysatorscheiben mit ein oder mehreren Kanalreihen aus kommer-
ziellen Abgasmonolithen heraus prapariert und gemafn Abbildung 90 hintereinander und
gasdicht im Spalt eines Stromungskanals verankert, sodass die Gesamtlange aller Schei-
ben der Lange des realen Katalysators entspricht. Der flache, rechteckige Stromungskanal
mit Zu- und Ablauf wird durch eine Ausfrasung in einer metallischen Deck- oder Boden-
platte gebildet. Deck- und Bodenplatten werden zusammengespannt und jeweils Gber
Heizpatronen elektrisch beheizt, wobei eine in der Regel konstante Wandtemperatur ein-
geregelt wird. Uber Thermoelemente, die Uiber seitliche Zufiihrungen in einzelne Kanéle
der Monolithscheibchen gefiihrt sind, lasst sich die Katalysatortemperatur messen und

regeln.

Das kunstliche Motorabgas wird Uber Massendurchflussmesser aus Gasflaschen und ei-
nem Wasserverdampfer gemischt und dem Flachbettreaktor zugefihrt. Fur eine
sprungférmige oder rampenformige A-Anderung kann die Zusammensetzung in der Regel

durch Veranderung der Sauerstoffzufuhr computergesteuert verandert werden.
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Die Abgaszusammensetzung vor und hinter dem Katalysator und zwischen jedem Kataly-
satorscheibchen kann tber eine schnelle on-line-Messtechnik weitgehend verzégerungs-
frei bestimmt werden. Details der eingesetzten Messtechnik finden sich in [1] und [40]. Bei
den im Folgenden beschriebenen Versuchen wurde der in Tabelle 6 spezifizierte kommer-
zielle Dreiwegekatalysator in 2 Segmente unterteilt und mit der in Tabelle 7 spezifizierten

Abgaszusammensetzung, Temperatur und Durchsatz beaufschlagt.

Fur die Messungen konnten aus den zur Verfiigung stehenden Katalysatoren aufgrund der
Baulange nur zwei Elemente mit einer Lange von je 40 mm entnommen werden. Somit
standen bei den Abgasmessungen die Emissionen an drei Positionen, Zulauf, Mitte (zwi-
schen den Scheiben) und Ablauf zur Verfigung.

Wie im Kapitel 5.1.9 beschrieben, ist es ausreichend, jede Katalysatorscheibe bei der Si-
mulation in 5 Elemente zu unterteilen. Somit werden die zwei Scheiben des Katalysators
bei der Simulation durch insgesamt 10 Simulationselemente abgebildet, siehe Abbildung
91. Verglichen werden jeweils die gemessenen und die simulierten Emissionen nach dem

ersten und nach dem zweiten Element.

Flachbettreaktor

Strdmungsrichtung 1. Scheibe 2. Scheibe
\\ | /

[

| | |
¥ 7 ¥

Abgasmesstechnik

Abbildung 90: Flachbettreaktor

Fur die Simulation wurde jedes Element durch finf Berechnungselemente abgebildet. Die
folgenden Messungen wurden mit einem fabrikneuen Katalysator gemalf3 Tabelle 6 und
anschlieRend mit einem Katalysator gleichen Typs, der jedoch einer verscharften Fahr-

zeugdauerlaufalterung unterzogen wurde, durchgefuhrt.
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v v v

Datenerfassung

Abbildung 91: Modellierung des Katalysators

Die Katalysatoren wurden im Flachbettreaktor mit einem kinstlichen Abgas gemalfs der
Tabelle 7 beaufschlagt. Die Abgaszusammensetzung entspricht dem Gemisch, das ein
Ottomotor wahrend einer Katalysatordiagnose emittiert. Dabei wird in kurzen Halbperioden
sprungférmig zwischen magerem (A=1,06) und fettem (A=0,92) Abgas umgeschaltet. Wie
in den Beispielen im Kapitel 5 hdngt der Schadstoffumsatz dann maf3geblich von dem sich

dynamisch veréandernden ROL(z,t)-Profil ab.

6.2 Vergleich Messung-Simulation Neukatalysator

Die Messungen wurden mit dem entsprechend Tabelle 6 spezifizierten Katalysator durch-

gefuhrt:
Zelldichte / | Scheibenanzahl | Edelmetallbeladung Alt MOL
erun
Wandstarke und Lange Pt/Pd/Rh J [mg]
600 cpsi / 2 Scheiben je MLK X90/1/0 keine 15
2,5 mil 40 mm 117,8 g/ft"3
Gesamtlange
80 mm

Tabelle 6: Kenngré3en Neukatalysator
Die anschlielRenden Messungen und Simulationen wurden unter den nachstehenden Be-

triebsbedingungen durchgefuhrt:
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Temperatur Abgasmolstrom Zulaufmolbriiche
[°K] [mol/(m”2 s)] y; in N jeweils fett / mager

720 95 O,: 0,005/0,022
NO: 0,001/0,001
NO,: 0,000/ 0,000
HC: 0,001/0,001
CO: 0,009 /0,025
H,: 0,003/0,008

Tabelle 7: Betriebsparameter Neukatalysator

6.2.1 Parametrisierung der Reaktionsparameter

Die Parametrisierung der Reaktionsparameter wurde nach der folgend beschriebenen Me-
thodik durchgefihrt:

Aktivierungstemperatur:

Im Rahmen dieser Arbeit soll die Temperaturabhangigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit
nicht explizit untersucht werden, deshalb wird fur alle Abgasspezies bzgl. der Aktivierungs-
temperatur E/R ein Wert von 8000 [K] verwendet.

Reaktionsgeschwindigkeit:

Fur die zu oxidierenden Abgaskomponenten wird die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante
kj in den Magerperioden, und fiir die zu reduzierenden Abgaskomponenten wird der k;-
Wert in den Perioden mit einer fetten Abgaszusammensetzung ermittelt. Die Simulations-
parameter sind in der Art zu bestimmen, dass sich eine moglichst gute Ubereinstimmung
zwischen der Messung und Simulation einstellt.

Formfaktor kroyj:

Die Abhangigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von dem relativen Beflllungsgrad des
Sauerstoffspeichers ist durch den Formfaktor kroyj flr jede Abgaskomponente j zu para-
metrieren. Die Parametrierung fiihrt in Abhangigkeit von kroyj zu Formfaktoren entspre-
chend der Abbildung 37 und Abbildung 38. Bei der Komponente HC liegen z.B. bei gerin-
gen ROL Werten noch hohe Umsatzraten vor; somit erhalt der kroL yc-Parameter einen
relativ hohen Wert. FUr die Komponente CO liegen bei geringen ROL Werten geringere
Umsatzraten vor, somit ist der entsprechende kroL co Wert mit einem kleineren Wert zu
parametrisieren. Die Parameter des Reaktormodells von Kapitel 4.5 wurden in manuellen
Anpassungsrechnungen jeweils so verandert, bis sich eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen Experiment und Simulation ergab. Das fuhrte auf die Reaktionsparameter von
Tabelle 8.
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Aktivierungs-
ki(573K)
Temperatur Krotj
[kmol/(m”3 s)]
Ei/R [K]
H, 800 8000 4
CcO 666 8000 4
[
= HC 800 8000 20
c X
®
= S | NOSN; 800 8000 2
NO,=>NO 0,27 8000 2
O, 666 8000 8
c Ho& 0,66 8000 2
~x 2
S & |NO¢NO 1 8000 2
x o
x| o0& 0.25 8000 2

Tabelle 8: Reaktionsparameter fur die Simulation des vollstandigen Reaktormodells Neu-
katalysator

Abbildung 92 und Abbildung 93 zeigen den Vergleich zwischen Messung und Simulation
fur Lambda und Nernstspannung jeweils vor Katalysator und nach dem ersten und zweiten
Katalysatorelement. Im Gegensatz zu den Simulationsergebnissen von Kapitel 5 lassen
sich die Sauerstoffzulaufkonzentration und damit der Lambda-Zulaufwert nicht sprungfor-
mig verandern, sondern folgen geman Abbildung 92 und Abbildung 93 mit einer gewissen
Verzogerung. Fur die Simulation werden daher die jeweils gemessenen Zulaufwerte als
Zulaufbedingungen benutzt. Sowohl in der Messung als auch in der Simulation schwingen
die Lambda-Werte nach Element 1 und 2 nur verzégert auf A=1 ein. Daran ist der Einfluss
der H,- und O,- Riickreaktionen deutlich zu erkennen. Die H,-Ruckreaktion zeigt sich z.
Bsp. am Lambdaverlauf nach 2tem Element von Sekunde 226 bis 227. Obwohl der Kata-
lysator mit einem mageren Gemisch beaufschlagt wird, ist nach dem Katalysator ein fettes
Gemisch zu beobachten. Entsprechend ist die O, Rickreaktion in dem Zeitraum von Se-
kunde 227,5 bis 228,5 zu erkennen. In diesem Zeitbereich wird der Katalysator mit einem
fetten Gemisch beaufschlagt, am Ende des Katalysators liegt jedoch eine magere Ge-

mischzusammensetzung vor.
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Abbildung 92: Vergleich Messung- Abbildung 93: Vergleich Messung-
Rechnung Neukatalysator, Lambda Rechnung Neukat, Nernstspannung

Eine ebenfalls gute Ubereinstimmung ist zwischen den Messungen und Simulationser-
gebnissen hinsichtlich der O,- und NO-Emissionen in Abbildung 94 und Abbildung 95 zu
erkennen. Anhand der zeitversetzten O,- Emissionen der aufeinander folgenden Scheiben
wird die durch den Katalysator hindurch laufende Sauerstofffront deutlich.

Eine vergleichbar gute Ubereinstimmung zwischen Messung und Simulation zeigt sich
auch bei der Betrachtung der NO- Emissionen in Abbildung 95.

02 Messung — NO Messung
0.03 _— 15 I
0.025 : i 4ol LVorl. Element
— 0.02 = 0.0k
0015
o o
0.4 > 06
0.005 : 0 e
920 221 203 223 204 235 226 227 208 229 230 936 221 220 225 208 225 296 227 298 298 230
02 Rechung 10" NO Rechung
0.03 : —_—

Vor 1. Element

20 221 222 223 224 225 226 227 228 229 230 20 221 222 223 224 226 226 227 228 229 230

Zeit [sec] Zeit [sec]
Abbildung 94: Vergleich Messung- Abbildung 95: Vergleich Messung-
Rechnung Neukatalysator, O, Rechnung Neukatalysator, NO

Erst nachdem der Sauerstoffspeicher des jeweiligen Elementes beflllt wurde, kommt es
aufgrund der daraus folgenden Hemmung der NO-Reduktion gemaf3 Glg. (60) zu einer
Verminderung der Reaktionsgeschwindigkeit, und folglich zu einem Anstieg der NO Emis-

sionen.
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Hinsichtlich NO,. und HC sind Gber dem gesamten Zeitbereich nahezu keine Emissionen
zu beobachten (Abbildung 96 und Abbildung 97). Bezuglich der NO,-Emission liegt das an
der Tatsache, dass auch unter mageren Zulaufbedingungen noch ein Teil der zweiten Kat-
Scheibe einen niedrigen ROL-Wert besitzt. Und die gute HC Konvertierung ist wie bereits
erwahnt mit den hohen kroi; Werten fir die HC Oxidation zu erklaren. D.h. bei niedrigen

ROL-Werten ist im Katalysator bevorzugt die HC Oxidation zu beobachten.

10" NO2 Messung - HC Messung
=4 : ! : : { ; ! ‘ ' La " | Vor 1. Element | ) ! ! ‘
2 1 1.2} 1
=150 ] To9F ]
(o]
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PETRRN e =D L PR N,

320 22?1 2&2 223 224 225 226 227‘.228 229 230 320 221 222 223 224 225“2I26 2‘27 2é8 -’2l29 230
Zeit [sec] Zeit [sec]
Abbildung 96: Vergleich Messung- Abbildung 97: Vergleich Messung-
Rechnung Neukatalysator, NO, Rechnung Neukatalysator, HC

Ebenfalls eine recht gute Ubereinstimmung ist hinsichtlich der CO- und H,- Emissionen in
Abbildung 98 und Abbildung 99 festzustellen. Wie schon bei den Sauerstoff- und NO-
Verlaufen erwahnt, beruht das Verhalten auf dem Durchlauf einer Entladungsfront des
Sauerstoffspeichers durch den Katalysator, sodass die Emissionen ansteigen, wenn der

Speicher der jeweiligen Scheibe entladen ist.

An den H,- Emissionen zeigt sich deutlich das Einsetzen der Wasserspaltung bei einem
niedrigen Beflllungsgrad des Sauerstoffspeichers, d.h. immer gegen Ende der Fettphase.
Aufgrund der Wasserspaltung tbersteigt die H,- Konzentration nach Scheibe 1 und 2 die
Zulaufkonzentration. Sowohl bei der Messung als auch bei der Simulation ist der ver-

schleppte Abfall der H, Emissionen von z.B. Sekunde 222,5 bis 224 zu erkennen.
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Abbildung 98: Vergleich Messung- Abbildung 99: Vergleich Messung-
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6.3 Vergleich Messung-Simulation Altkatalysator

Um zu prifen, wie das Katalysatormodell verandert werden muss, um auch das Verhalten
eines gealterten Katalysators wiederzugeben, wurden entsprechende Versuche mit dem
gleichen Katalysator wie im Kapitel 6.2, jedoch nach einer verscharften Fahrzeug-Alterung

durchgefuhrt.
Zelldichte / | Scheibenanzahl | Edelmetallbeladung Alt MOL | % vom
erun
Wandstarke und Lange Pt/Pd/Rh J [mg] | Neuwert
600 cpsi/ 2 Scheiben je MLK X90/1/0 Verscharfte | 0,75 50
2,5 mil 40 mm 117,8 g/ft"3 Fahrzeug-
Gesamtlange Alterung
80 mm

Tabelle 9: Kenngréf3er alt-Katalysator

Es wurden die gleichen Betriebsparameter wie beim Neukatalysator verwendet.

Abgasmolstrom Zulaufmolbriiche
Temperatur [°K] . . .
[mol/(m”2 s)] y; in N2 jeweils fett / mager
720 95 O,: 0,005/0,022

NO: 0,001/0,001
NO,: 0,000/ 0,000
HC: 0,001/0,001
CO: 0,009/0,025
H,: 0,003/0,008

Tabelle 10: Betriebsparameter Lambdasprung Altkatalysator
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Die Reaktionsparameter wurden wie in der Tabelle 11 dargestellt angepasst.

[%] Aktivierungs- [%0] [%]
ki(573K)
vom Temperatur vom KroLj vom
[kmol/(m”3 s)]
Neuwert Ei/R [K] Neuwert Neuwert
H> 800 100 8000 100 4 100
CO 666 100 8000 100 0,32 8
c
L é HC 800 100 8000 100 4 20
T é NO->N; 800 100 8000 100 0,24 12
NO,->NO 0,27 100 8000 100 2 100
O, 666 100 8000 100 2,4 30
c Hzé 0 0 - - - -
URN®
S & |INO2¢NO 1 100 8000 100 2 100
X o
x| 0,¢ 0,1 25 8000 100 2 100

Tabelle 11: Reaktionsparameter fur die Simulation des vollstéandigen Reaktormodells Alt-
katalysator

Der Einfluss der Katalysatoralterung ist schon anhand des gemessenen Lambdaverlaufes
in Abbildung 100 zu erkennen. Die Flache zwischen dem Lambda-Verlauf vor Kat und
nach den jeweiligen Kat-Elementen ist jetzt deutlich kleiner als in Abbildung 92. Das zeigt
sich auch deutlich am reduzierten Versatz der Spriinge der Nernst-Spannung in Abbildung
101. Da die A-Flache vor dem 1. und nach dem 2. Element gemal3 Abbildung 25 dem
MOL-Wert entspricht, ist die deutliche Reduzierung des MOL Wertes von 1,5 mg auf 0,75
mg gut zu erkennen. Als weiterer deutlicher Unterschied fallt auf, dass in Abbildung 107
die Wasserstoff-Freisetzung fehlt. Die Wasserspaltung als Ruckreaktion der Wasserstof-
foxidation tritt jetzt offensichtlich nicht mehr auf. Die entsprechende Geschwindigkeits-
konstante wird daher in Tabelle 11 zu ,0“ gesetzt. Damit fehlt auch die mit der Wasser-
spaltung verbundene Sauerstoff-Freisetzung. In Verbindung mit dem reduzierten MOL-
Wert hat das deutliche Auswirkungen auf die gespeicherte Sauerstoffmenge und damit auf
die Oxidationsreaktionen in der Fettphase. So kommt es in der Fettphase in Abbildung 105
im Gegensatz zu Abbildung 97 zu einem deutlichen HC-Durchbruch. Der kro -Wert fir die
HC-Oxidation wird daher in Tabelle 11 auf 20% reduziert.

Nachdem ein Grof3teil des reduzierten Angebots an Speichersauerstoff fur die HC- sowie
die H,-Oxidation (Abbildung 107) verbraucht wird, fehlt Speichersauerstoff fir die CO-
Oxidation. Deshalb bricht CO nach der Halfte der Fettphase nahezu unverandert durch
(Abbildung 106). In Tabelle 11 wird das durch einen auf 8% reduzierte kro -Wert bertick-
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sichtigt. Demgegenuber musste der kgo -Wert der Sauerstoffeinspeicherung nur auf 30%

gesenkt werden, weil die Haupteinflisse fur die beobachteten O, Emissionen mit dem re-

duzierten MOL-Wert und dem fehlenden Beitrag der Wasserspaltung zu begriinden sind.

In &hnlicher Weise wurden die Geschwindigkeitskonstanten und kro -Werte der Ubrigen

Reaktionen in Tabelle 11 angepasst. Damit ergeben sich die in Abbildung 100 bis Abbil-

dung 107 gezeigten Ubereinstimmungen zwischen Messung und Simulation.

Wie an den Simulationsergebnissen gezeigt wird, ist eine Parametrisierung des Altkataly-

sators alleine durch eine Anpassung der kroij Werte und des MOL-Wertes des Sauer-

stoffspeichers moglich. Somit liegt eine Kombination der Alterungen aus Abbildung 30 und

Abbildung 31 vor.
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Abbildung 100: Vergleich Messung-
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Abbildung 102: Vergleich Messung-
Rechnung Altkatalysator, O,
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Abbildung 103: Vergleich Messung-
Rechnung Altkatalysator, NO
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Abbildung 104: Vergleich Messung-
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Abbildung 105: Vergleich Messung-
Rechnung Altkatalysator, HC
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Abbildung 106: Vergleich Messung-
Rechnung Altkatalysator, CO

6.4 Einfluss einer hohen oder niedrigen ROL-Beladun

Abbildung 107: Vergleich Messung-
Rechnung Altkatalysator, H;

g auf den Verlauf

der Nernstspannung nach dem Katalysator

Auf den beiden folgenden Abbildungen ist das Verhalten des Katalysators bei einer hohen

und niedrigen mittleren Sauerstoffbeladung dargestellt.

Auf der Abbildung 108 wird der Katalysator im Mittel mit einem mageren Gemisch beauf-

schlagt. Uber den dargestellten Zeitraum von Sekunde 280 bis 290 wird der mittlere

Lambdawert zudem leicht angehoben. Damit ist zu erklaren, dass die gemessene und

ebenfalls die berechnete Nernstspannung der bindren Nachkatsonde tber dem Beobach-

tungszeitraum geringere Fettamplituden anzeigen, d.h. geringere Spannungsspitzen zu

beobachten sind. Zur Sekunde 283 wechselt der Lambdawert vor dem Katalysator von

einer fetten zu einer mageren Gemischzusammensetzung. Aufgrund dieses Lambda-
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wechsels sollte sich nach dem Katalysator unverztglich ein geringer Abfall der Sonden-

spannung einstellen. Aber obwohl das Sondensignal weder mit einer Signalfilterung noch

mit einer Signaltotzeit dynamisch beeintrachtigt wurde, steigt die Sondenspannung zur

Sekunde 283 sowohl bei der Messung als auch bei der Rechnung weiter an (d. h. der

Nachkat-Lambda-Wert fallt
weiter ab). Erst mit einer
zeitlichen Verzbgerung von
ca. 0,5 sec reagiert die
Sondenspannung auf dem
Lambdawechsel vor dem
Katalysator. In Abbildung
109 ist der entsprechende
Verlauf bei einer niedrigen
mittleren Sauerstoffbela-
dung abgebildet, d.h. der
Katalysator wird im Mittel
mit einer fetten Abgaszu-
sammensetzung beauf-
schlagt. In diesem Fall er-
folgt der erwartete sofortige
Anstieg der Sondenspan-
nung nach dem Mager Fett-
Wechsel ebenfalls deutlich
verzogert. Die verzdgerten
Nachkatsondenreaktionen
sind mit der axialen Vertei-
lung des Befullungsgrades
des Sauerstoffspeichers zu
begriinden. Dieses Verhal-
ten wird im Kapitel 7.2.1.5
und 7.2.1.6 (Abbildung 114
und Abbildung 115) genau-

er analysiert.

Lambdasondensignal vor Katalysator

- -

= 11E T
[0}

2 \
s L/
©

— 1

280 81

1]

@

1 1 1 1 1 1
3 284 285 286 287 288 289 290

Nb rnstspannung Messung

e

>

1

[ukN
et -

|

%

Verzdgerte Sondenreaktion auf Fett-

Mager-Lambdawechsel
1

NO
[o5)
o
» -
(&)

281 282

1
289

284 285 286 287 288 290

T e )

Nbrnstspannung Rechung

E\
D
281

280 282 3 285 286 288

Zeit [sec]

289 290
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dawechsel bei vollem Sauerstoffspeicher
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Die vorstehenden Beispiele zeigten, dass das abgeleitete Reaktormodell nach entspre-
chender Anpassung in der Lage ist, das gemessene Verhalten des Dreiwegekatalysators
zutreffend wiederzugeben. Das gilt insbesondere fir die im Lambda-geregelten Fahrbe-
trieb herrschenden Bedingungen mit schneller periodischer Lambda-Variation. Damit kann
es insbesondere fiir die Entwicklung von verbesserten Regel-, Steuer- und Uberwa-
chungsfunktionen der Lambda-Regelung genutzt werden und dabei langwierige und kost-
spielige Motorprifstandsversuche ersetzen. Entsprechende Ansétze sind Inhalt der nachs-

ten Kapitel.
7 Einsatz des Katalysatormodells flir die Abgasregel ung

Wie schon betont liegt ein Ziel der Arbeit darin, geeignete mathematische Modelle von
den Streckengliedern der Abgasanlage zu entwerfen, so dass diese Modelle fir den
Entwurf und die Parametrisierung von Diagnose- und Regelalgorithmen verwendet wer-
den kdnnen. Aufgrund der kontinuierlich steigenden Anforderungen an das Emissions-
verhalten eines Fahrzeugs kommt der Entwicklung der entsprechenden Regel- und
Diagnosealgorithmen eine zunehmende Bedeutung zu. Am realen Bauteil des Verbren-
nungsmotors auf dem Prifstand ist diese Entwicklung allerdings sehr kosten- und zeit-
aufwendig. Die Grunde dafir sind folgende:
* In der Entwicklungsphase steht nur eine begrenzte Anzahl von Versuchstragern zur
Verfligung.
* Messungen am Fahrzeug auf Rollenprifstanden sind sehr teuer.
* Fur die Abgasmesstechnik wird hochauflésende und damit sehr kostenintensive
Sondermesstechnik bendtigt.
* Die Beschaffung von Grenzmusterbauteilen fur die Funktionsabsicherung ist sehr
aufwendig.
* Bei allen méglichen Kombinationen von unterschiedlichen Bauteilen und von unter-
schiedlichen Umgebungsbedingungen ergibt sich ein sehr hoher Absicherungsauf-

wand.

Somit besteht ein groRer Bedarf darin, moglichst viele dieser Entwicklungsschritte durch
ein simulationsunterstitztes Verfahren zu vereinfachen. Dazu ist es erforderlich, die rele-
vanten Regelkreise aus der Fahrzeugumgebung incl. der Streckenmodellierung in die Si-

mulationsumgebung zu tbertragen.
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7.1 Streckenglieder

In Tabelle 12 sind die Ubertragungsglieder der einzelnen Komponenten der Mo-
torabgasregelung zusammen mit ihren OBD-relevanten Fehlerparametern aufge-
fuhrt.

Breitbandsonde Katalysator Binarsonde Pl Regler
Ip A A vor Kat u y
> T74A } > ﬂ > \ } >
A nach Kat L 5 .
» Filter * Reaktions-  Filter * keine
e Totzeit Geschwindigkeit » Totzeit Fehlerbilder
+ Offset als f(T, RG,MOL) | « Offset

Tabelle 12: Ubertragungsverhalten der Streckenglieder und ihre OBD-relevanten Fehler-

parameter

Fur die Lambdasonden liegen die Fehlerbilder der Signalfilterung, der Signaltotzeit und
des Signaloffsets vor. Auf Mdglichkeiten zur Quantifizierung der Fehler der Sprungsonde
wurde im vorigen Kapitel eingegangen. Der Offset der Breitbandsonde wird, wie bereits im
Kapitel 2.5.1.3 erlautert, tber die Trimmregelung kompensiert.

Beim Katalysator ist die Veranderung des Schadstoffumsatzes als Funktion von Tempera-
tur, Raumgeschwindigkeit, Sauerstoffbeladung und der Sauerstoffspeicherfahigkeit zu be-
achten. Dabei kommt der Erfassung der maximalen Sauerstoffspeicherkapazitat MOL und
der Ortlichen ROL-Verteilung die wichtigste Bedeutung zu. Darauf wurde in den vorange-
gangenen Kapiteln ausfuhrlich eingegangen.

Die fUr die Abgasreinigung eingesetzten Regelkreise wurden bereits im Kapitel 2.5.1 vor-
gestellt. Sie unterliegen zwar prinzipiell keiner Alterung, ihre Funktion hangt aber ent-
scheidend von den eingestellten Parametern ab. Daher soll das Regelkreisverhalten im

Folgenden anhand von Simulationsrechnungen genauer analysiert werden.

7.2 Regelkreise

In den vorangegangenen Abschnitten wurde das Verhalten des Abgaskatalysators stets
unter den Bedingungen eines periodischen Lambda-Wechsels betrachtet, wobei die Pe-
riodendauer in der Regel konstant und so lang gewahlt wurde, dass es zu deutlichen

Schadstoffdurchbriichen kam. In diesem Kapitel wird dargestellt, welchen Einfluss die
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einzelnen Regelkreise bei konstanten Lastpunkten und bei einem typischen MVEG - Ab-

gastest haben. Dazu sollen Simulationsrechnungen mit dem Katalysatormodell aus den

vorangegangenen Kapiteln durchgefihrt werden.

7.2.1 Zwei Punkt Lambdaregelung Uber die Nachkatson

denspannung

Die einfachste Art der Lambda-Regelung ist eine sog. zwei-Punkt Regelung. Bei dieser

Regelung wird der Fett-Mager-Lambda-Wechsel beim Uberschreiten einer ersten Span-

nungsschwelle der Nachkatsonde, und der Mager-Fett-Wechsel beim Unterschreiten einer

zweiten Spannungsschwelle der Nachkatsonde ausgeldst. Trotz dieses einfachen Regel-

konzeptes lasst sich daran der Einfluss der Lambda Regelung auf die Schadstoffreaktio-

nen sehr gut darstellen. Das soll im Folgenden an Simulationsbeispielen gezeigt werden.

Fur die folgenden Berechnungen wurden die Emissionen, Modelle und die Modellparame-

ter in Anlehnung an Kapitel 5.2, Tabelle 4 und Tabelle 5, verwendet. Damit werden nach-

einander die in Tabelle 13 aufgefihrten Parametervariationen durchgefihrt.

Rick- Rick- , Umschalt- Umschalt-
) ) Verminderung
Reaktion Reaktion ) T schwelle schwelle
Reaktionsgeschwindigkeit
H2 02 Fett-Mager [V] | Mager-Fett [V]
nein nein nein 0,8 0,1
ja nein nein 0,8 0,1
ja ja nein 0,8 0,1
ja ja Alle Reaktionsgeschwindig- | 0,8 0,1
keiten auf 50 % reduziert

ja ja nein 0,8 0,7
ja ja nein 0,2 0,1

Tabelle 13: Liste der durchgefiihrten Parametervariation

7.2.1.1 Keine H,- und O ,-Ruckreaktion

Werden die Ruckreaktionen (-37), d. h. die Wasserspaltung und die Ruckreaktion (-42) der
Sauerstoffspeicherung zunachst vernachlassigt, so ergibt sich ein Verhalten gemalf3 Abbil-
dung 110. Wie in Tabelle 13 angegeben, erfolgt der Wechsel zu magerem Abgas sobald
die Spannung der Sprungsonde 0,8V Uberschreitet und zu fettem Abgas sobald 0,1V un-

terschritten werden. Die zeitliche Veranderung von ROL am Anfang, in der Mitte und am
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Ende des Katalysators zeigt die wellenartig fortschreitende Verschiebung der Sauerstoff-
beladung im Katalysator wahrend der mageren und fetten Halbperiode. Wie bereits im Ka-
pitel 5 steigt ROL am Anfang des Katalysators auf einen niedrigeren Maximalwert als in
der Mitte des Katalysators, weil am Anfang die Konzentration der Abgaskomponenten am
hochsten ist, d.h. Sauerstoff aus dem Speicher verbraucht wird. Der ROL-Maximalwert am
Ende des Katalysators wird durch die Regelung begrenzt, welche die Magerphase bereits
nach 6,5 sec beendet. Trotzdem steigt der ROL-Wert am Ende des Katalysators aufgrund
des axial durchbrechenden Sauerstoffs nach der Lambdaumschaltung noch geringfuigig
weiter an. Wie in den friheren Beispielen ist der Sauerstoffspeicher am Ende der fetten
Halbperiode (nach 2 und 11,5 sec) jeweils tUber der ganzen Lange entladen und es kommt
zum Abfall des Lambda-Nachkatwertes sowie zu einem CO- und geringen H,-Durchbruch.
Ein Durchbruch von HC ist nicht zu beobachten. Umgekehrt ist der Sauerstoffspeicher am
Ende der mageren Halbperiode (nach 6,5 sec) Uber der ganzen Lange gut beladen, so-
dass der Lambda-Nachkatwert tiber 1 ansteigt und es zu einem Sauerstoff- und NOy-
Durchbruch kommt. Da die Abgasgrenzwerte fir HC und NOy gemalf3 Tabelle 1 um mehr
als den Faktor 10 niedriger liegen als fur CO, sind ihre Konzentrationsverlaufe hier und in
den folgenden Abbildungen um den Faktor 10 vergroRRert dargestellt.

(Auf den folgenden Abbildungen wird NO und NO, zu NO, zusammengefasst).

ROL Anfang Mitte-, Ende-Kat [-] Lambda vor und nach Katalysator []
Anfaﬂg """"""""" Ve i~ T PO S i 1.02 4 :

1

Zeit [sec] Zeit [sec]
103 HC, CO, H2, NO, und 02 [] Nackkatsondenspannung [V]

i Fettschwelle

X

Magerschwelle

Zeit [sec] Zeit [sec]

Abbildung 110: Verhalten des Lambda-geregelten Katalysators ohne Riickreaktio-
nen, Fettschwelle 0,8 V, Magerschwelle 0,1 V
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7.2.1.2 Beriucksichtigung der H ,-Ruckreaktion (Wasserspaltung)

In Abbildung 111 ist dargestellt wie sich das Verhalten verandert, wenn zusatzlich die
Ruckreaktion (-37), die Wasserspaltung, bertcksichtigt wird. Wie erwéhnt fihrt diese Re-
aktion dazu, dass am Katalysator bei geringer Sauerstoffbeladung und sauerstoff-freier
Gasphase Wasserdampf aus dem Abgas zu H, und O, gespalten wird. Der Wasserstoff
wird in die Gasphase emittiert und erzeugt den im Vergleich zu Abbildung 110 viel hdhe-
ren Wasserstoff-Peak, wahrend der Sauerstoff im Sauerstoffspeicher eingelagert wird.
Dadurch steigt die Sauerstoffbeladung schneller an und die magere Halbperiode wird ver-
kurzt, weil die Schaltschwelle der Sprungsonde von 0,1 V friher erreicht wird.

Die Wasserstoffabgabe des Katalysators fiihrt zu dem verzdgerten Anstieg des Lambda-
verlaufes nach dem Katalysator, d.h. der Lambdawert nach dem Katalysator bewegt sich
wie im Kapitel 5 nach dem Fett-Mager-Wechsel nur verzdgert in den stéchiometrischen
Bereich. Wie bereits im Kapitel 5.3 (Abbildung 86) beschrieben, fihrt das zu einem deut-
lich steileren Gradienten des Nernstspannungsverlaufs beim Durchgang durch den Neut-
ralwert von 450 mV und erlaubt eine bessere Diagnostizierbarkeit einer mdglichen Signal-

filterung.

Anfang |ROL Anfang-, Mitte-, Ende-Kat [-] Lambda vor und nach Katalysator [-]

T~o e Eeenad 1.02F : R
O.5F s NCE bbb 1 R ‘__,—*’ """ ?"""-'---r """"""
: : \\ // <
> ‘ [ A nachKat | | B
0 l H ; 1 e el 0.98 R SR : : —
0 2 4 6 8 10 12 0 2 4 5] 8 10 12
Zeit [sec] Zeit [sec]
% 10'3 HC, CO, H2, NO, und O2 [-] Nackkatsondenspannung [V]
5] T T T T T 1 Fettschwelle

0 2 4 8 8 10 12
Zeit [sec] Zeit [sec]

Abbildung 111: Verhalten des Lambda-geregelten Katalysators mit H, Riickreakti-
on, Fettschwelle 0,8 V, Magerschwelle 0,1 V
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7.2.1.3 Bericksichtigung von Wasserspaltung und O  ,-Ruckreaktion

Wird zusatzlich die Ruckreaktion der Sauerstoffspeicherung, (-42), bertcksichtigt, so stellt
sich ein Verhalten gemal3 Abbildung 112 ein. Wie bereits beschrieben, gibt der voll bela-
dene Sauerstoffspeicher am Kat-Ende jetzt einen Teil des Sauerstoffs zum Beginn der
Fett-Phase wieder ab, weil dann die Gasphase dort nahezu frei von Sauerstoff ist. Des-
halb verharrt der Lambda-Wert nach Kat auch in der Fettphase zunéchst auf einem Wert
grof3er 1 und sinkt nur langsam auf den Neutralwert (A = 1) ab. Die Schadstoffdurchbriiche
sind jetzt zwar etwas zeitverschoben, aber in der H6he nahezu unverandert. Allerdings
andert sich jetzt der Verlauf des Spannungssignals der Sprungsonde deutlich. Am Beginn
der Magerphase verharrt die Sonde zunachst auf einem hohen Spannungsniveau (im
Fettbereich), um dann steil auf das niedrige Spannungsniveau des Magerbereichs abzufal-
len. Auch hier verweilt die Sondenspannung zunachst nach der Fett-Umschaltung, um
schlief3lich mit einem steilen Gradienten auf das hohe Niveau zurtickzukehren. Dieser
Spannungsverlauf ist typisch fur einen neuwertigen Katalysator. Wie im Kapitel 5.3 be-
schrieben, erlaubt er eine gute Diagnose der Sondendynamik hinsichtlich des Fehlerfalls
der Signalfilterung.

Anfang | ROL Anfang-, Mitte-, Ende-Kat [-] Lambda vor und nach Katalysator [-]
: ; : 1 1.02F— : T T
] — ‘,/ E Rttt RN SO
~ d -7 H ——
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Abbildung 112: Verhalten des Lambda-geregelten Katalysators mit allen Ruckreak-

tionen, Fettschwelle 0,8 V, Magerschwelle 0,1 V
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7.2.1.4 Reduzierung der Reaktionsgeschwindigkeit al  ler Reaktionen auf
50%

Bei diesem Berechnungsbeispiel wurden alle Reaktionsgeschwindigkeiten im Vergleich zu
Tabelle 5 um 50 % reduziert. Damit soll eine entsprechend starke Alterung des Katalysa-
tors simuliert werden, die sich in diesem Beispiel allerdings auf alle Reaktionsschritte in
gleichem Mal3e auswirkt. Das dann resultierende Verhalten ist in Abbildung 113 darge-
stellt. Anhand der ROL-Verlaufe zeigt sich im Vergleich zu Abbildung 112 eine deutlich
geringere Modulation der Sauerstoffbeladung. Daher werden die Schaltschwellen der
Sprungsondenspannung friher erreicht und sowohl die Fett- als auch die Magerperiode
werden verkirzt. Obwohl der Sauerstoffspeicher weniger stark entleert bzw. befullt wird,
kann die Verkurzung der Periodendauer nicht verhindern, dass die CO- und NOy-
Emissionen aufgrund der halbierten Reaktionsraten friher und deutlicher durchbrechen.
Die geringere Wasserstoffemission liegt einerseits an der ebenfalls halbierten Geschwin-
digkeit der Wasserspaltung und andererseits an der geringeren Entladungstiefe des Sau-

erstoffspeichers.
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Abbildung 113: Verhalten des Lambda-geregelten Katalysators mit allen Riuckreak-
tionen, Verringerung Reaktionsgeschwindigkeiten, Fettschwelle 0,8 V, Mager-
schwelle 0,1 V
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7.2.1.5 Absenkung der Fett-Mager-Umschaltschwelle a  uf 0,2V

Wird die Fett-Magerschwelle auf den niedrigen Wert von 0,2V abgesenkt und die Mager-
Fettschwelle bei 0,1V beibehalten, so ergibt sich eine Verkiirzung der Fett-Periode und die
Sauerstoffbeladung steigt insbesondere im mittleren und hinteren Katalysatorteil stark an.
Das ist an den entsprechenden ROL-Verlaufen deutlich zu erkennen. Wie auch am Mittel-
wert der Nernstspannung und des Lambda-Nachkat-Wertes erkennbar, liegt dann ein im
Mittel nach mager verschobenes Abgas vor. Das bedeutet, dass die Oxidationsreaktionen
beglnstigt werden. Entsprechend verschwinden die CO- und HC-Emissionen nahezu voll-
standig und auch die Wasserstoffemissionen sind drastisch reduziert. Hinsichtlich der
max. Durchbriiche der O, und NOy Emissionen sind keine Verschlechterungen zu erken-
nen. Jedoch treten die Mager-Durchbriiche aufgrund der Verkirzung der Periodendauer
zeitlich ofter auf, so dass im zeitlichen Mittel eine Verschlechterung der NOy Konvertierung
zu beobachten ist. Wegen der Pufferwirkung des komplett gefiillten Sauerstoffspeichers
wurde die Auswertung der Sondenspannungséanderung beim Fett-Magerwechsel ca. zur
Sekunde 6,8 irrtimlicherweise zu der Erkennung einer Signaltotzeit fihren. Dies ist in Ab-
bildung 114 unten rechts dargestellt. Daher kann in diesem Fall einer geringen Sonden-

spannung die Signaltotzeit nur beim Mager-Fettwechsel ermittelt werden.
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Abbildung 114: Verhalten des Lambda-geregelten Katalysators mit allen Rickreaktionen,

veranderter Fettschwelle 0,2 V, Magerschwelle 0,1 V
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7.2.1.6 Anhebung der Mager-Fett-Umschaltschwelle au 0,7V

Wie Abbildung 115 zeigt, wird durch die Anhebung der Mager-Fett-Umschaltschwelle auf
0,7 V die Magerperiode friher beendet. Dadurch wird der Sauerstoffspeicher in der ver-
kurzten Magerperiode im mittleren und hinteren Teil des Katalysators nicht mehr so stark
beladen. Das ist an den ROL-Verlaufen in der Mitte und am Ende des Katalysators deut-
lich zu erkennen und zeigt sich auch an den Mittelwerten der Sondenspannung und des
Nachkat-Lambdas, die im Vergleich zu Abbildung 112 starker im fetten Bereich liegen. Die
geringere Sauerstoffbeladung wirkt sich giinstig auf die O,- und NO4-Emissionen aus, die
im Vergleich zu Abbildung 112 deutlich reduziert wurden. Bei den H, und CO Emissionen
sind im Vergleich zur Abbildung 112 vergleichbare max. Durchbruchpeaks zu beobachten.
Aufgrund der sich einstellenden geringeren Periodendauer treten diese Emissionspeaks
jedoch haufiger auf, so dass die mittleren H, und CO Konvertierungsraten abfallen. Wie
bereits im Kapitel 6.4, Abbildung 109 gezeigt, reagiert die Sprungsonde beim Mager-
Fettwechsel verzogert, wenn die Sondenspannung wie hier im fetten Bereich liegt. Daher
wurde der Nachkatsondenspannungsverlauf beim Mager-Fett-Wechsel ca. zur Sekunde
3,9 in Abbildung 115 unten rechts falschlicherweise als eine Signaltotzeit der Sonde von
ca. 1,5 sec interpretiert werden. Diese Verzdgerung tritt beim Fett-Magerwechsel zur Se-
kunde 2 nicht auf. Deshalb darf bei einer hohen Sondenspannung nur der Fett-

Magerwechsel fir die Diagnose der Signaltotzeit ausgewertet werden.
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Abbildung 115: Verhalten des Lambda-geregelten Katalysators mit allen Rickreaktionen,

Fettschwelle 0,8 V und veradnderter Magerschwelle 0,7 V
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7.2.2 Systemverhalten kontinuierlicher Regler auf L  ambda-Stérungen

In den Abbildungen des Kapitels 7.2.1 wurde der Einfluss unterschiedlicher Umschalt-
schwellen und Katalysatoreigenschaften auf die Emissionen vorgestellt. Der 2-Punkt-
Lambdaregler kann jedoch nur zwischen zwei Lambdazustanden, im Beispiel A=1,02 oder
A=0,98, umschalten. Zudem wurde das System nicht mit Lambdastérungen beaufschlagt.
Auf den folgenden Abbildungen wird das typische Verhalten der einzelnen im Kapitel 2.5.1
vorgestellten kontinuierlichen Regelkreise anhand einer gezielten periodischen Stérung
dargestellt. Als StorgréRe wird eine Lambdastérung mit einer Periodendauer von 20 Se-
kunden und einer Amplitude von + 5 % Lambda angenommen. Damit soll gezeigt werden,
wie die verschiedenen Regelkreise auf ein zu mageres oder zu fettes Motorabgas reagie-
ren. Auf den Abbildungen sind wiederum die simulierten Lambdaverlaufe vor und nach
dem Katalysator, der Spannungsverlauf der Nachkat-Sprungsonde, die ROL Werte an drei
Stellen im Katalysator und die Emissionen nach dem Katalysator dargestellt. Die Simulati-
onsrechnungen wurden mit dem vollstandigen Katalysatormodell von Kapitel 6.2 durchge-
fiihrt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wird nur der NOy-Verlauf (als die in der Regel kri-
tischste Komponente) abgebildet.

Weil nur das typische Verhalten der jeweiligen Regelkreise dargestellt werden soll, wird

auf spezielle Einflisse wie z. Bsp. Lastpunkt oder Katalysatoralterung nicht eingegangen.

7.2.2.1 Verhalten ohne Regler

Der Abbildung 116 ist das Verhalten ohne Reglereingriffe zu entnehmen.

Nach der entsprechenden Umbeflllung des Sauerstoffspeichers des Katalysators gleicht
sich der Lambdawert nach dem Katalysator an den Lambdawert vor dem Katalysator an.
Wahrend der Phasen des ,Mager-Durchbruchs” (Nernstspannung < 450mV) ist jeweils ein

grol3er Anstieg der NO, Emissionen zu beobachten.
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Abbildung 116: Simulationsergebnisse ohne Regler

7.2.2.2 Lambdaregler

In Abbildung 117 wurde die gleiche Simulation, jetzt jedoch mit einem aktiven Lambdare-
gelkreis durchgefuhrt. Wie bereits im Kapitel 2.5.1 ausgefihrt, handelt es sich bei dem
Lambdaregler um den ,innersten“ und somit schnellsten Regelkreis. Seine Aufgabe liegt
darin, die aufgepragte Lambdastérung moglichst schnell wieder auszuregeln und somit
den Katalysator wieder mit dem gewlnschten Soll-Lambdawert A = 1 zu beaufschlagen. In
der Simulation wird dazu das vorgestellte Modell des Abgas-Regelkreises mit einem Mo-
dell der Motor-Gemischregelung gekoppelt, um die Ruckwirkung der Lambda-Regelung
auf die Motorsteuerung realitatsnah abzubilden, d.h. das Verhalten des Lambdareglers

wurde in der Simulation ebenfalls abgebildet.
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Abbildung 117: Simulationsergebnisse mit Lambdaregler

Wie anhand der Abbildung 117 zu erkennen ist, wird der Lambdaverlauf vor dem Katalysa-
tor auf diese Weise relativ schnell wieder auf den Sollwert ,gezogen®. Die temporare Re-
gelabweichung flhrt trotz des folgenden Reglereingriffs dazu, dass der Sauerstoffspeicher
zu stark beftillt bzw. entleert wird und die Nachkatsonde nach mager bzw. fett durchbricht.
Die Regelung fuihrt jedoch dazu, dass sich in der Magerphase bereits deutlich geringere
NO,-Emissionen einstellen. Man beachte die Anderung der Skalierung um den Faktor 10.
Dabei treten die Emissionen dominierend nur noch wahrend der kurzen Zeiten der Lamb-

daabweichungen auf.
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7.2.2.3 Trimmregler

Der aulRerste und langsamste Regelkreis wird durch den sogenannten Trimmregler darge-
stellt. Wie bereits im Kapitel 2.5.1 erwahnt, hat er die Aufgabe langfristig eine
stochiometrische Abgaszusammensetzung nach dem Katalysator zu gewahrleisten. Dazu
korrigiert er den Sollwert des Lambdareglers in der Art, dass sich eine Sprungsonden-
spannung im Bereich von ca. 0,6 — 0,7 V einstellt. Bei einem optimal arbeitenden inneren

Regelkreis ware dieser aul3ere Regelkreis uberflissig, jedoch kann aufgrund von
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Abbildung 118: Simulationsergebnisse mit Lambdaregler und Trimmregler

Produktionstoleranzen der Effekt auftreten, dass eine Breitbandlambdasonde mit einen
Offset behaftet ist. Die Kompensation dieses Offsets ist die primare Aufgabe des Trimm-
reglers (vgl. Abbildung 16). Nachdem dieser Regelkreis eingeschwungen ist, findet man
den Offsetfehler der Breitbandlambdasonde im I-Anteil dieses auReren Regelkreises. Die
entsprechenden Simulationsergebnisse sind in Abbildung 118 dargestellt. Wie anhand des
Vergleiches der Abbildung 117 und Abbildung 118 zu erkennen ist, fihrt der Einsatz des
Trimmreglers dazu, dass der ROL Werte in der Mitte des Katalysators etwas friiher in den
Bereich des Sollwertes von 0,5 einschwingt und die Emissionen leicht reduziert werden.
Allerdings ist durch den Trimmregler kurzfristig nur ein recht begrenzter Reglereingriff

maoglich. Aufgrund des Totzeitverhaltens der Strecke des Katalysators konnte das System
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bei einer zu groR3en Reglerverstarkung instabil werden und somit schwingen. Die Haupt-
aufgabe des Trimmreglers besteht daher weniger in der Ausregelung kurzzeitiger Stérun-
gen, wie im vorliegenden Beispiel aufgezeigt, sondern in der Vermeidung langfristiger Re-

gelabweichungen infolge von Offset-Fehlern der Vorkatlambdasonde.

7.2.2.4 OSC Bilanzregler

Der OSC Bilanzregler hat gegentber dem Trimmregler den Vorteil, dass er Informationen
Uber den aktuellen Beflllungsgrad des Sauerstoffspeichers nutzt. Dazu fiihrt er mittels der
Signale der Vorkat-Breitbandsonde (und ggf. der Nachkat-Sprungsonde) eine Bilanzierung
Uber Lage und Hohe der momentanen ROL-Verteilung durch. Diese Bilanzierung kann auf
weitgehend heuristischen Ansétzen beruhen oder zu einem Zustandsbeobachter fir die
momentane ROL-Verteilung ausgebaut werden. Somit kann der Regler auf Anderungen
des lokalen und/oder mittleren Befullungsgrades des Sauerstoffspeichers reagieren, ohne
auf das verzogerte Signal der nach dem Katalysator platzierten bindren Sprungsonde an-
gewiesen zu sein. Wie bereits erwahnt, neigt die Trimm-Regelung, die auf das Signal der
Nachkatsonde regelt, aufgrund der grol3en Systemtotzeit bei einer zu grof3en Verstarkung
zur Instabilitat. Dieser Nachteil ist bei einer vorgesteuerten OSC Bilanzierung nicht vor-
handen. Wie bereits im Kapitel 2.5.1.2 betont, ist eine Bilanzierung der Sauerstoffspei-
cherbeflllung Uber einen Zeitraum von mehr als 20 Sekunden nicht sinnvoll. Weiterhin ist
zu Beginn der Bilanzierung eine Information tber den Startwert der Sauerstoffbefillung
erforderlich. Wie ebenfalls bereits im Kapitel 2.5.1.2 erwahnt wurde, kann in besonderen
Fallen anhand des Nachkatalysatorsondensignales auf den Befullungsgrad des Sauer-
stoffspeichers geschlossen werden. Dies ist z.B. moglich, wenn nach einem langeren Ma-
gerbetrieb des Motors die Nachkatalysatorsondenspannung unterhalb 0,15 V liegt, oder
wenn sich nach einem langeren Fettbetrieb des Motors die Nachkatalysatorspannung
oberhalb von 0,8 V befindet. Diese beiden Falle sind in Abbildung 119 kurz nach der Se-
kunde 10 bzw. kurz nach der Sekunde 20 vorzufinden. Ausgehend von diesen Startwerten
der Sauerstoffspeicherbefillung ist es mit der Sauerstoffspeicherbilanzierung moglich, den
gewinschten Soll-Sauerstoffspeicherbeflillungsgrad einzuregeln. Abbildung 119 zeigt die
Simulationsergebnisse fir den Fall der zusatzlichen Bilanzregelung. In der Simulation tritt
zum Zeitpunkt t=10s eine Lambdastérung nach ,mager” auf, so dass in den Katalysator
voribergehend zu viel Sauerstoff eingetragen wird. Dieser Sauerstoffeintrag fuhrt dazu,
dass das Signal der Nachkatsonde nach ,mager* durchbricht. Der Magerdurchbruch wird

im betrachteten Beispiel wie folgt ausgeregelt: Der Bilanzregler senkt den Motor-
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Lambdawert proportional zur Differenz des Soll-Beflllungsgrades und des im Modell bi-
lanzierten Beflllungsgrades des Sauerstoffspeichers ab, sodass der Motor voribergehend
mit einem fetten Lambda betrieben wird. Der Lambdawert vor Katalysator liegt daher von
ca. t=11s bis t=14s unterhalb von A=1. Sobald das interne Modell des Bilanzreglers den
Abbau der Gberschiissigen Sauerstoffbeladung signalisiert (t~14 s), sodass der Mittelwert
der Sauerstoffbeflillung des Katalysators wieder auf dem Sollwert liegt, wird der Motor-
Lambdawert wieder auf 1 angehoben.
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Abbildung 119: Lambda und Emissionen mit Lambdaregler und OSC Bilanzregler

Zu dem Zeitpunkt befindet sich die Sondenspannung nach Katalysator allerdings immer
noch im mageren Bereich. Die Begrindung dafur liegt darin, dass sich die eingetragene
Fettgasmenge bevorzugt im vorderen Bereich des Katalysators befindet, und am Ende
noch ein mageres Gemisch vorliegt. Somit wirde in diesem Fall eine Trimmregelung, die
auf das Signal nach dem Katalysator regelt, noch weiterhin Fettgas eintragen, und deshalb
einen Uberschwinger provozieren. Daher kann ein Trimmregler eine Storung nie so
schnell ausregeln, wie eine Sauerstoffbilanzregelung. Allerdings ist, wie schon im Kapitel
2.5.1.2 betont, eine langfristige Bilanzierung tber Zeiten von mehr als 20 Sekunden nicht
sinnvoll. Wie Abbildung 119 zeigt, stellen sich bei der kurzfristigen OSC Bilanzregelung

zum Ausregeln von Stérungen die geringsten Emissionen nach dem Katalysator ein.
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7.2.3 Regelkreise im MVEG Abgastest

Im MVEG Zyklus wird eine Fahrprofil entsprechend der Abbildung 2 vorgegeben. Es ist
nachstehend nochmals dargestellt. Dieses Fahrprofil stellt den Zulassungszyklus fir die

derzeitige européische Abgasgesetzgebung dar.
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Abbildung 2: Geschwindigkeitsverlauf im MVEG Zyklus

Eine schlechte Gemischregelung zeigt sich besonders deutlich anhand des Anstiegs der
Endrohr — NOy- und CO- Emissionen. Deshalb werden bei den folgenden Simulationen
ebenfalls nur diese Emissionen fir die Beurteilung der Regelgiite herangezogen. Die fur
die Simulation verwendeten Rohemissionen kumulieren sich tber dem Test auf 20 g NO
und 100 g CO. Fur die Einhaltung des EU6 Abgasgrenzwertes (60 mg NO,/km *12 km -
Testlange = 720 mg NO, und 1000 mg/km CO *12 km = 12000mg CO) ist somit fir NOy
eine mittlere Konvertierungsrate von 96,4% und fur CO eine mittlere Konvertierungsrate
von 88 % erforderlich. Speziell bei der erforderlichen mittleren Konvertierungsrate flir NOy
ist es offensichtlich, dass dafiir eine sehr genaue Lambdaregelung erforderliche ist.
Wenn der Lambdamittelwert auch nur 0,5% zu mager ware, lage die NOy-
Konvertierungsrate entsprechend der Abbildung 11 nur noch bei ca. 75 %. Wie mehrfach
betont, ist es daher nur mittels des Sauerstoffspeichers im Katalysator méglich, unver-
meidliche Lambdaabweichungen der einzelnen Zylinder auszugleichen und die Grenzwer-

te einzuhalten. Da die motorische Gemisch-Vorsteuerung mittels der Lambda-Regelung
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den stdchiometrischen Sollwert nur mit einer Genauigkeit von ca. + 5% ,trifft", sind die dis-
kutierten Regelkreise fur die Einhaltung der gesetzlichen Grenzwerte entscheidend.

Im dynamischen Fahrbetrieb ist weiterhin zu beachten, dass je nach Motor und Getriebe-
kombination in den Verzdgerungsphasen ab ca. 30 km/h eine sog. Schubabschaltung ein-
setzt. In dieser wird in den Brennraum des Motors kein Kraftstoff eingespritzt, und es
kommt zu keiner Verbrennung. Somit wird das Abgassystem mit Umgebungsluft beauf-
schlagt und der Sauerstoffspeicher des Katalysators wird gefullt. Folglich wéare in der auf
den Schub folgenden befeuerten Phase des Motors ein schlechter NOy Umsatz zu be-
obachten. Die Aufgabe einer entsprechend parametrierter Sauerstoffbilanzregler liegt so-
mit in der Minimierung der NOx-Emissionen direkt nach Schubabschaltungen. Somit wird
der Motor mittels der Sauerstoffbilanzierung solange fett betrieben, bis sich der gewtinsch-
te Beflllungsgrad des Sauerstoffspeichers eingestellt hat. Ein vergleichbarer Zustand lag
bei den stationaren Betrachtungen des vorherigen Kapitels in der Abbildung 119 z.B. zur
Sekundel0 vor.

In den folgenden Abbildungen wird wiederum anhand von Simulationsrechnungen darge-
stellt, wie sich die unterschiedlichen Regelungen auf die CO und NO, Emissionen nach
dem Kaltstart in einem MVEG Test auswirken. Wie bei den vorangegangenen Berech-
nungsbeispielen wird dazu das vorgestellte Modell des Abgas-Regelkreises mit einem
Modell der Motor-Gemischregelung gekoppelt. Somit ist es moglich den Einfluss der Re-
gelkreise auf die Abgasemissionen quantitativ darzustellen. Im Gegensatz zu den vorheri-
gen Beispielen werden die folgenden Simulationen auch mit Energiebilanzgleichungen
durchgefuhrt. Damit kann der sich andernde Verlauf der Katalysatortemperatur realitats-
nah abgebildet werden. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit werden im Folgenden nur die
Lambdaverlaufe vor dem Katalysator und die mittlere ROL Beladung des Katalysators
dargestellt. Die Bewertung der Regelgtite des Gesamtsystems wird wie bereits erwahnt
anhand der CO und NOx Emissionen durchgefihrt. Es ist jedoch zu erkennen, dass die
CO Emissionen nur im Kaltstart ansteigen. Im Abgastest wird der Motor abgesehen von
den Reglereingriffen nicht mit einem fetten Gemisch betrieben, so dass fur die CO-
Oxidation immer ausreichend Sauerstoff im Sauerstoffspeicher des Katalysators vorhan-
den ist. Da bei den Reglereingriffen nach den Schubphasen nur 50 % des Sauerstoffspei-
chers entladen werden, ist wahrend dieser Phasen im Katalysator ausreichend Sauerstoff
fur die CO Oxidation vorhanden. Der erste Anstieg der NOx Emissionen auf ca. 0,2 g in

den ersten ca. 20 sec ist mit dem Aufheizen des Katalysators im Kaltstart zu begriinden.
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Abbildung 120: Lambda und Emissionen im MVEG-Test nur mit Lambdaregler

Er ist unvermeidlich und bleibt auch beim Abgastest bzgl. der Optimierung der Regel-
schleifen deshalb unbertcksichtigt, weil die Vorkatsonde erst nach ca. 20 sec und die
Nachkatsonde nach ca. 200 sec hinreichend aufgeheizt und damit betriebsbereit sind. Vor
diesem Zeitpunkt kann sich noch Kondensat in der Abgasanlage befinden, so dass ein
sicherer Betrieb der Sonde nicht moglich ist. Falls ein Kondensattropfen auf die beheizte
Sondenkeramik trifft, kdbnnte es zu einem Spannungsriss und somit zur Zerstérung der

Sonde kommen.

In den Simulationsergebnissen von Abbildung 120 ist nur der Lambdaregler aktiv, d.h.
nach Lambdastérungen wird ,,nur* wieder auf Lambda=1 geregelt. Wie zu erkennen ist,
bricht die Nachkatsonde jeweils bei den Schubereignissen nach mager durch und der
(gemittelte) ROL-Wert steigt auf einen Wert von nahezu 1 an. Dabei liegt die Sprungson-
denspannung nach diesen Stérungen noch fur einen relativ langen Zeitraum innerhalb ei-
nes ,NOy kritischen” Spannungsniveaus von < 450 mV. Daher ist in den folgenden ,befeu-
erten“ Phasen, in denen der Motor wieder Leistung abgibt, ein stetiger Anstieg der kumula-

tiven NO, Emissionen nach Katalysator zu beobachten.
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Abbildung 121: Lambda und Emissionen MVEG Test mit Lambda- und Trimmregler

Auf der Abbildung 121 ist das Verhalten bei der zusatzlichen Verwendung des Trimmreg-
lers dargestellt. Wie schon auf der Abbildung 118 gezeigt, hat der Trimmregler nur einen
sehr begrenzten Regeleingriff. Der geringe Regeleingriff des Trimmreglers ist anhand der
geringfugig unterstéchiometrischen Lambdaverstellung nach den Schubphasen zu be-
obachten. Diese sind anhand des genauen Vergleiches der Lambdawerte der Abbildung
120 mit der Abbildung 121 zu erkennen. Entsprechend der geringen Lambdaverstellung

stellt sich auch nur eine minimale Verbesserung der NOx Emissionen ein.

In Abbildung 122 ist schliel3lich das Verhalten mit einer zusétzlichen Sauerstoffbilanzrege-
lung abgebildet. Wie erwéhnt, basiert die Sauerstoffbilanzierung auf dem Vorkatsonden-
signal. Weil die Kondensatbildung vor dem Katalysator friiher als nach dem Katalysator
abgeschlossen ist, kann diese Sonde friiher eingeschaltet werden, und steht somit auch
friher fir die Sauerstoffbilanzierung zur Verfigung. Dieser Regelkreis kann wie im Kapitel

2.5.1.2 erlautert, mit einer groReren Verstarkung ausgefuhrt werden.
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Abbildung 122: Lambda und Emissionen MVEG Test mit Lambda- und Bilanzregler

Der auf der Abbildung 122 im Vergleich zur Abbildung 121 deutlich gré3ere Regeleingriff
ist anhand der gro3eren Lambdaverstellung nach Fett zu erkennen. Im Vergleich zu Abbil-
dung 120 konnten somit die NOy -Emissionen in der Warmphase mittels des Beobachter-
gestutzten Regelkonzepts halbiert werden. Mit einer einfacheren Regelstrategie entspre-
chend der Abbildung 120 wére diese Emissionsminderung alleine durch eine Optimierung

des Katalysators nicht mdglich gewesen.

Wie diese Berechnungsbeispiele zeigen, erdffnen sich durch die Modellierung der Stre-
ckenglieder und der Regelkreise zahlreiche Méglichkeiten hinsichtlich der Systemoptimie-
rung. Weiterhin kann in der Modellumgebung eine Entwicklung der Regleralgorithmen und
eine Bedatung der Reglerkenngréf3en durchgeftihrt werden. In abschliel3enden Prif-
standsversuchen sowie im realen Fahrbetrieb miussen die entwickelten Konzepte validiert

werden.

Die simulationsgestutzten Vorarbeiten bieten aber sehr grof3e Potenziale hinsichtlich einer

Kosteneinsparung und der Beschleunigung des Entwicklungsprozesses.
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