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NOMENKLATUR Vii

NOMENKLATUR

e steht als Platzhalter fir eine Variable bzw. fiir die Einheit, auf die die GrofRe bezogen ist.

Lateinische Kleinbuchstaben

Symbol  Wert SI-Einheit Bedeutung
d m Durchmesser
d, m Streifenabstand
f Besetzungsdichte
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GroRe, Variable (allg.)
/o 1/s Doppler-Frequenz
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8o Entartungsfaktor
h 6.6261 x 103 Js Planck’sches Wirkungsquantum
Ji mol / m?s diffusiver Stofftransport
Ja Jim?s Warmefluss
k (md) 1)/ mol(™'s  Reaktionsgeschwindigkeitskonstante (n: Reaktionsordnung)
kg 1.3807 x 10-23 JIK Boltzmann-Konstante
l m Léange, LangenmaR
ly m integrales Langenmal}
Iy m Flammenfrontdicke (thermisch)
ls m Flammenfrontdicke (innere reaktionserhaltende Zone)
Ik m Kolmogorov-LangenmaR
n Brechungsindex
p Pa Druck
Element der Kalibrationsmatrix
q m?2 / s2 turbulente kinetische Energie (TKE)
m?2 Mie’scher Parameter
Quellterm
r mol /m3 s Reaktionsrate, Reaktionsgeschwindigkeit
m Ortsvektor, Radial-Koordinate
s Schlupf
Volumenkraftdichte
sh Shift
t S Zeit
u m/s Geschwindigkeit
J/kg innere Energie
v Vibrationsquantenzahl
X m Ortsvektor, Ortskoordinate, Raumachse
Stoffmengenanteil
y m Ortskoordinate, Raumachse

z Ortskoordinate, Raumachse
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Re Reynolds-Zahl
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S Signal, Signalvektor
Streufunktion

Sc Schmidt-Zahl

T K thermodynamische Temperatur
Transmittanz, optische Durchlassigkeit

VA Zustandssumme

L m charakteristische Lange

P Produktionsterm (allg.)

u m/s charakteristische Geschwindigkeit

Z GroRe, Variable (allg.)

Griechische Kleinbuchstaben

Symbol Wert SI-Einheit Bedeutung

o Cm2/V elektrische Polarisierbarkeit

£ Dissipationsterm (allg.)

n kg/ms dynamische Viskositat

Effizienz(-Faktor)
o rad Winkel (Strahlkreuzungs-)



NOMENKLATUR

A m
1/s
m2/s
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kg / md
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X NOMENKLATUR

m Laufindex (allg.)

max maximal
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n Laufindex (allg.)

(¢} Sauerstoff

)4 Partikel

P Photonen

PV Messvolumen (Probe Volume)

q Warme

r radial
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Strahlung (Radiation)
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s gestreut, Streuung
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Operatoren und Symbole
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1.1 Energie, Ressourcen und Klimawandel 1

1 EINLEITUNG

... von der Zielstellung dieser Arbeit im Kontext der Endlichkeit fossiler Rohstoffe,
des Klimawandels und den Herausforderungen der modernen Verbrennungsfor-
schung.

1.1 Energie, Ressourcen und Klimawandel

In der jahrlich erscheinenden Studie State of the Future [1] der Denkfabrik The Millenium
Project [2] benennen Experten aus allen Bereichen der Gesellschaft die ihrer Meinung nach
15 groRten Herausforderungen der Menschheit der nachsten Jahrzehnte (vgl. ABBILDUNG 1.1).
Untereinander in komplexer Abhangigkeit stehend, wird eine Vielzahl der genannten Aspek-
te durch eine Fragestellung umfasst, die Einfluss auf vielfaltige Bereiche der Gesellschaft hat:

Wie kann die Menschheit mit nachhaltiger, bezahlbarer und zuverldssiger Energie ver-
sorgt werden?

Sei es zur Produktion von Industrieglitern, zum Personen- und Warentransport oder zur Kli-
matisierung von Gebduden, um nur einige der wichtigsten Positionen zu nennen [3] — un-
zweifelhaft ist die Versorgung mit Energie in ihren vielfdltigen Formen ein zentraler Grund-
stein der heutigen globalen und in der Globalisierung begriffenen Gesellschaften. Zuwachs
der Weltbevolkerung, Industrialisierung und Technisierung, wirtschaftliches Wachstum und
Wohlstand gehen mit steigendem Energieverbrauch einher, doch gleichzeitig erfordern zwei
direkt mit dem Energieverbrauch in Zusammenhang stehende mafigebliche Entwicklungen
ein rasches Handeln auf gesellschaftlicher, politischer und wissenschaftlich-technischer Ebe-
ne: zum einen die Endlichkeit fossiler Energietrdager in Ermangelung breit einsetzbarer alter-
nativer Technologien, zum anderen der globale Klimawandel, dessen Hauptursache unzwei-
felhaft der anthropogene CO,-AusstoR ist.

Folgende Zahlen sollen die beschriebene Problematik verdeutlichen. In den letzten 30 Jahren
verdoppelte sich der globale Primarenergiebedarf auf rund 17.2 Mrd. t SKE (2007), wovon
iber 80 % auf fossile Brennstoffe (Ol, Kohle und Gas) entfielen [3]. Die energiebedingten
jahrlichen CO,-Emissionen verdoppelten sich ebenfalls und beliefen sich 2007 auf 31 Mrd. t
[4]. Im Vergleich zum vorindustriellen Zeitalter erhohte sich die atmospharische CO,-
Konzentration um 100 ppm auf rund 380 ppm und die mittlere globale Temperatur stieg um
0.74 °C. Gleichzeitig nahm die Haufigkeit extremer Wetterphdanomene signifikant zu [5].
Schon heute gibt es starke Indikatoren dafiir, dass der Klimawandel beginnt, die globalen
Okosysteme zu beeintrachtigen [6, 7, 8] — mit unabsehbaren Folgen fiir die Menschheit.

Zukiinftige Trends in der Ressourcenlage und dem Klimawandel werden mafigeblich von drei
Faktoren bestimmt werden: dem Bevélkerungswachstum, der Industrialisierung der Entwick-
lungs- und Schwellenlander sowie dem Einsatz neuer Technologien.
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ABBILDUNG 1.1 — Die 15 globalen Herausforderungen der kommenden Jahrzehnte.

Zuverldssige Zukunftsprognosen der nachsten 50 bis 100 Jahre sind aufgrund der gegebenen
Komplexitdat und der unbekannten Faktoren nicht moglich, wohl aber lassen sich in Was-
ware-wenn-Betrachtungen verschiedene Szenarien und deren Konsequenzen gegeneinander
darstellen.

Im Bereich der fossilen Brennstoffe hangt die Reichweite zum einen von den nicht exakt be-
kannten Gesamtressourcen bzw. dem verbleibenden Potenzial (Definitionen gemal [9]) so-
wie der Entwicklung der Forderraten ab. Bei gleichbleibenden bis moderat steigenden Raten
wird bei Kohle von einer Reichweite von mindestens 100 Jahren bis einigen Jahrhunderten
ausgegangen, wohingegen Erdgas und Erdol innerhalb der nachsten 50 bis 150 Jahre er-
schopft sein wiirden.

Allerdings wird das Klimasystem Erde die vollstandige Umwandlung fossiler Brennstoffe in
atmospharisches CO, (rund 2800 Gt ab dem Jahr 2000 [10]) nicht ohne massive und zeitnahe
(d.h. innerhalb von Dekaden) Anderungen tolerieren. Internationaler Konsens ist deshalb,
die Erderwarmung langfristig auf 2 oder sogar 1.5 °C im Vergleich zum vorindustriellen Wert
zu limitieren [11], um zumindest die gefahrlichsten Folgen des Klimawandels abzuwenden
und die Wahrscheinlichkeit sog. Kipp-Prozesse zu minimieren [12]. Um dieses Ziel zu errei-
chen, missen sich die atmospharischen Treibhausgas-Konzentrationen bei etwa 450 ppm
CO,-Aquivalenten stabilisieren [5]. Hierfiir betragt das kumulative Globalbudget von 2000 bis
2050 in Abhangigkeit der verwendeten Klimamodelle und des Konfidenzintervalls nicht mehr
als 1000 Gt CO, (bzw. 1500 Gt CO,-Aquivalente der Kyoto-Gase) [10, 13]. Die jihrliche Emis-
sionsmenge muss daflir umgehend bzw. sehr zeitnah ihr Maximum erreichen und dann bis
2050 auf Werte zwischen 0 und 5 Mrd. t CO, / Jahr limitiert werden. Die Menschheit ist also
mit immensen Herausforderungen und sich rasch schlieBenden Handlungsfenstern konfron-
tiert.
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International verbindliche Ubereinkiinfte werden sich nur dann erzielen lassen, wenn in ei-
ner flir alle Staaten akzeptablen und fiir gerecht angesehenen Form, z.B. folgende Leitsatze
als Grundlage zur Bestimmung nationaler Emissionsbudgets dienen [13]: Das Verursacher-
prinzip, das den Industrielandern mit hohen historischen Emissionswerten eine besondere
Verantwortlichkeit zukommen lasst, das Vorsorgeprinzip, das auch den Entwicklungslandern
eine nachholende, auf fossilen Energietragern beruhende Entwicklung untersagt sowie das
Gerechtigkeitsprinzip, das jedem Individuum prinzipiell die gleichen Emissionsrechte zubilligt.
Nicht zuletzt muss auch in der Frage der Finanzierung und der Verteilung der Lasten eine
Antwort gefunden werden.

Neben den notwendigen politischen und gesellschaftlichen Anstrengungen muss vor allem
ein revolutionarer Technologiewandel stattfinden. Dieser Wandel muss eine Vielzahl von
MaBnahmen in unterschiedlichsten Sektoren beinhalten. Hervorzuheben ist der eingangs
erwahnte Energiesektor (6ffentlich, industriell und privat), da mindestens 80 % der
anthropogenen CO,-Emissionen in Zusammenhang mit der energetischen Nutzung fossiler
Brennstoffe, d.h. Verbrennung und Umwandlung in Nutzenergie (Warme, Elektrizitat oder
mechanische Arbeit), stehen [14]. Wichtige technologische Aspekte sind hierbei erstens eine
Energieeffizienz-Steigerung bereits etablierter Technologien, um den Primarenergieeinsatz
und damit den CO,-AusstoR pro Nutzenergie bzw. die Menge bendtigter Endenergie zu redu-
zieren, zweitens die Entwicklung und der breite Einsatz sog. Carbon-Capture-and-Storage
(CCS)-Technologien, um bei Prozessen entstandenes CO, abzutrennen und geologisch oder
marin zu sequestrieren sowie letztlich eine konsequente Umstrukturierung auf ganzlich CO,-
neutrale regenerative bzw. unerschépfliche Energieformen.

Die kurz- bis mittelfristigen technischen MaRnahmen, den Ausstol3 von Treibhausgasen, al-
len voran CO,, zu reduzieren, umfassen vor allem Effizienzsteigerungen bei der energeti-
schen Nutzung fossiler Energietrdger, da diese einen Grof3teil des gesamten Primarenergie-
aufkommens ausmachen (s.0.). Aber selbst in einer nicht fossilen, auf erneuerbaren Quellen
basierenden Energiewirtschaft konnten Wasserstoff, Biogase und -kraftstoffe und damit die
Technik zu deren Verbrennung, eine wichtige Rolle einnehmen. Gerade in Bezug auf diese
Brennstoffe muss auch den Emissionen klassischer Luftschadstoffe (CO, SO,, NO,, fllichtige
Kohlenwasserstoffe, RuB und anderer Feinstdube [15]) sowie von Schall bzw. Larm in techni-
schen Verbrennungssystemen Beachtung geschenkt werden. Nicht zuletzt spielen Kosten-
und Zuverldssigkeitsaspekte eine Rolle.

Die Verbrennungsforschung im weitesten Sinne beschaftigt sich mit dem Verstandnis des
Phanomens Verbrennung und tragt so zu den nétigen technischen Neu- und Weiterentwick-
lungen bei. Die spezifischen Forschungsfelder sind dabei so zahlreich wie die involvierten
Phdanomene und Wechselwirkungen und reichen von den physikalisch-chemischen Grundla-
gen bis hin zur technischen Anwendung, vom Experiment bis zur numerischen Simulation
und von der Entwicklung bis zur Applikation der notigen experimentellen und numerischen
Techniken.
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Die vorliegende Arbeit ist im Bereich der anwendungsorientierten Grundlagenforschung ein-
zuordnen und beschaftigt sich mit der experimentellen Charakterisierung generischer, aber
technisch relevanter Flammen.

1.2 Kontext dieser Arbeit
1.2.1 Charakteristika technischer Verbrennungsprozesse

Die technische Verbrennung ist i.Allg. ein komplexer Vorgang, der vielfaltige physikalische
und chemische Prozesse umfasst und sich lGber einen weiten Bereich von Zeit- und GroRen-
skalen erstreckt. Involvierte Phanomene und Aspekte sind z.B.:

e Komplexe Geometrie — Technische Verbrennungssysteme (z.B. Brennkammern von
Turbinen oder Kraftwerken, Verbrennungsmotoren, ...) sind meist komplizierte Kon-
struktionen mit einer Vielzahl von Komponenten stark unterschiedlicher GréRRen.
Die Geometrie kann dabei auch zeitlich variabel sein.

e Turbulente 3-dimensionale Stromung — Technische Verbrennungssysteme sind
i.d.R. flir einen groflen Durchsatz ausgelegt. Die hohen Stromungsgeschwindigkei-
ten bewirken dabei in Wechselwirkung mit der Geometrie die Ausbildung von Tur-
bulenz.

e Dynamik — Technische Verbrennung ist stets ein dynamischer, instationarer (auch
transient genannter) Prozess, der sowohl die homogene Instationaritat der Turbu-
lenz als auch ggf. die inhomogene Instationaritat (z.B. bei Ziind- und Léschvorgan-
gen) umfasst.

¢ Phaseniibergange und Mehrphasenstromung — Bei mit fllissigen oder festen
Brennstoffen operierenden Systemen treten Mehrphasenstrémungen auf, d.h. es
finden wechselseitige Interaktionen zwischen Fluid und Partikeln bzw. Tropfen statt.
Der Phasenlbergang in die Gasphase spielt eine entscheidende Rolle fiir die an-
schlieBende Verbrennung.

¢ Gemischbildung und Stofftransport — Die Mischung zwischen gasformigem Brenn-
stoff und Oxidator (z.B. Luft) durch konvektiven und diffusiven Stofftransport ent-
scheidet Gber die lokale stoffliche Zusammensetzung und dariiber, ob das Gemisch
ziindfdhig und brennbar ist. Die Zusammensetzung stellt die Rahmenbedingungen
fir die chemische Reaktion dar und beeinflusst somit maRgeblich den thermo-
kinetischen Zustand (d.h. Temperatur und Zusammensetzung) nach der Verbren-
nung.

e Chemische Reaktion, Ziindung, Verloschung und Warmefreisetzung — Die thermo-
dynamischen und reaktionskinetischen Abldufe entscheiden Uber den Ausbrand
(und damit Uber die Effizienz der Verbrennung) und die Bildung von Schadstoffen,
wie RuB, unverbrannten Kohlenwasserstoffen, Kohlenstoffmonoxid oder Stickoxi-
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den. Zur Zindung und stabilen Verbrennung muss dem System zudem externe oder
interne Warmeenergie zugeflihrt werden. Die freigesetzte Warme und die damit
verbundene Druck- oder Volumenerhéhung stellt die intendierte Sekundarenergie
dar.

e Warmetransport und Wandwechselwirkung — Der Warmetransport ist in Hinblick
auf die Zindung entscheidend fiir die Stabilisierung der Verbrennung. Der konvekti-
ve oder strahlungsbedingte Warmelibergang auf die Wande des Systems kann zu
einer Verlangsamung der chemischen Reaktion oder lokaler Verléschung fiihren und
beeinflusst so das Ausbrandverhalten und die Schadstoffproduktion. Die Wande
selbst werden thermisch belastet und ggf. in Mitleidenschaft gezogen, wenn sie
nicht ausreichend gekihlt werden.

e Strukturveranderungen — Thermische und mechanische Krafte fihren zu mikrosko-
pischen (Materialdegradation) oder makroskopischen (z.B. Warmedehnung, Defor-
mation, Schallentwicklung) Veranderungen des Systems.

e Multilaterale Interaktionen — Die gegenseitigen Wechselwirkungen aller genannten
Phanomene macht die theoretische Beschreibung der technischen Verbrennung
auBerordentlich komplex, sodass i.Allg. lediglich mehr oder weniger isolierte und
vereinfachte Teilaspekte betrachtet werden kénnen.

Das Verstandnis all dieser Vorgange ist essentiell fir die Weiterentwicklung und Verbesse-
rung praktischer Verbrennungssysteme.

1.2.2 Mathematische Beschreibung technischer Verbrennung

Die treibende Motivation der Verbrennungsforschung ist letztendlich die Verbesserung
technischer Verbrennungssysteme. Die heuristische Methode von ,Versuch und Irrtum* ist
angesichts der Vielzahl involvierter Parameter und Komplexitat der Wechselwirkungen aller-
dings muhselig und wenig Erfolg versprechend. Das Ziel muss daher sein, die einzelnen Ab-
laufe durch Beobachtung bestmdglich zu verstehen und physikalisch-mathematische Model-
le zu deren Beschreibung zu abstrahieren. Die Gesamtheit dieser Modelle unter Berlcksich-
tigung ihrer Wechselwirkungen miisste dann in der Lage sein, ein technisches System abzu-
bilden. Zwei grundsatzliche Probleme erschweren diesen Ansatz: Zum einen sind viele Pro-
zesse nicht das, was man gemeinhin als deterministisch bezeichnet, d.h. sie haben einen
probabilistischen Charakter und verhalten sich mitunter chaotisch. Chaotische Systeme han-
gen empfindlich von den Anfangsbedingungen ab, die fiir einen technischen Prozess nie mit
hinreichender Genauigkeit bekannt oder kontrollierbar sind. Zum anderen lassen sich die
beschreibenden nicht linearen Differentialgleichungen nicht analytisch, sondern nur nume-
risch 16sen. In Kombination mit der durchaus beachtlichen GréRe eines Verbrennungssys-
tems und der Spanne der involvierten Skalen und Phanomene sind betrachtliche Ressourcen
an Rechen- und Speicherkapazitat zur Losung des numerischen Problems ndétig. Deshalb
miussen zwangslaufig approximative Modelle angewandt werden. Die numerische Untersu-
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chung eines oder mehrerer Modelle innerhalb eines definierten Parameterraums wird dann
als Simulation bezeichnet. Weist diese eine hinreichende Ubereinstimmung mit der Realitét
auf, kann sie einerseits genutzt werden, einzelne Prozesse besser zu verstehen oder ande-
rerseits Pradiktionen Uber die Reaktion des Systems bei gednderten Randbedingungen zu
machen und auf diese Weise eine Optimierung herbeizufiihren. Die Simulation kann dabei
Bereiche zuganglich machen, die sich der experimentellen Beobachtung entziehen, und tragt
dazu bei, technische Entwicklungsprozesse effektiver zu gestalten. Da heutzutage quasi aus-
schlielBlich Computer die Simulation durchfiihren, hat sich der Begriff Computational Fluid
Dynamics (CFD) durchgesetzt.

Die Uberpriifung, ob und unter welchen Randbedingungen eine Simulation korrekte Aussa-
gen Uber das tatsdchliche Verhalten macht, wird Validierung genannt und erfolgt Gber den
Vergleich mit experimentellen Beobachtungen, d.h. konkreten physikalischen Messgrofien.
Im Kontext der Verbrennungssimulation interessieren dabei vor allem GréBen wie die Tem-
peratur und Spezieskonzentrationen als Reprasentanten des chemischen Zustandes sowie
die Geschwindigkeit als malgebliche GroRe des Stromungsfeldes, da diese fiir das ge-
winschte technische Verhalten des Systems entscheidend sind. Bei stochastischen Prozes-
sen, wie etwa turbulenten Strémungen, muss der Vergleich auf statistischem Wege, d.h. mit
den entsprechenden Momenten von Wahrscheinlichkeitsverteilungen, erfolgen.

1.2.3 Anforderungen an experimentelle Validierungsdaten

Die speziellen Anforderungen an experimentelle Validierungsdaten im Kontext der CFD von
Verbrennungssystemen hangen im Einzelnen von der adressierten Fragestellung ab, den-
noch lassen sich einige allgemein anerkannte Regeln [16] formulieren. Es ist dabei nicht
zwangsladufig notig oder Gberhaupt maoglich, alle im Folgenden genannten Punkte zu erfillen,
da experimentelle Notwendigkeiten und numerische Anforderungen sich durchaus kontrar
verhalten kénnen. Je mehr Kriterien jedoch erfiillt sind, desto hoher wird die Aussagekraft
des Vergleichs und desto eher kann man, bei Ubereinstimmung, die Simulation bzw. die ent-
haltenen Modelle als validiert ansehen.

Die experimentellen Anforderungen lassen sich als zugehdrig zu drei Bereichen klassifizieren.
Fiir jeden Bereich werden im Anschluss die wesentlichen im Kontext dieser Arbeit erfillten
Aspekte beispielhaft vorweggenommen. Zur detaillierten Erkldarung der Konzepte und Be-
grifflichkeiten sei auf die entsprechenden Kapitel verwiesen.

Zentraler Punkt ist das Messobjekt, das folgenden Punkten geniigen muss oder sollte:

e Adaption an die Fragestellung — Das Messobjekt sollte moglichst isoliert die physi-
kalisch-chemischen Attribute aufweisen, auf welche die theoretischen Modelle ab-
zielen. Typische Untersuchungsobjekte weisen deshalb eine im Vergleich zur realen
technischen Applikation reduzierte Komplexitat auf — sie werden als generische Kon-
figurationen bezeichnet.
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e Parametervariationen — Ein brauchbares Modell muss zumindest einen Bereich
dhnlicher Randbedingungen korrekt abbilden kénnen. Somit sollte auch die experi-
mentelle Validierungsbasis Parametervariationen umfassen. Meist wird darunter
eine Abwandlung der fluidischen Eigenschaften verstanden, also z.B. eine Anderung
der Stromungsgeschwindigkeit oder der Brennstoffzusammensetzung. Auch ent-
sprechende nicht reagierende Konfigurationen sind wiinschenswert, um bestimmte
Bestandteile der Simulation unter vereinfachten Bedingungen testen zu konnen.

e Definierte Randbedingungen — Da Stromungssysteme mitunter sensitiv auf die
Randbedingungen reagieren, miissen sowohl Geometrie als auch Betriebsparame-
ter klar definiert und dokumentiert sein. Dies erfordert zusatzlichen experimentel-
len Aufwand und ggf. Einbeziehung komplementarer Methoden.

e Applikation der Messtechnik — Das generische System muss sowohl fiir die Mes-
sung der ZielgréRen als auch fir die der Randbedingungen zuganglich sein. Im Kon-
text moderner Laserdiagnostik (vgl. KAPITEL 3.2) versteht man darunter meist die op-
tische Zuganglichkeit.

Die in dieser Arbeit untersuchten vorgemischten Flammen (vgl. KAPITEL 3.1) weisen einerseits
hohe Turbulenzgrade, andererseits eine Stratifizierung (Schichtung), d.h. eine raumliche Va-
riation des Brennstoff-Luft-Verhaltnisses, auf. Sie dienen der Untersuchung der Chemie-
Turbulenz-Interaktion im Allgemeinen und des Einflusses der Stratifizierung auf die vorge-
mischte Verbrennung im Speziellen. Dariliber hinaus sind Geometrie des Brenners und Stro-
mungsfeld bewusst einfach gehalten: Beides ist rotationssymmetrisch und Phdnomene wie
Drall oder Rezirkulation werden weitestgehend vermieden. Die axiale Ausdehnung des Bren-
ners gewahrleistet eine definierte Zustromung zur Verbrennungszone. Zahlreiche Variatio-
nen der Einstrombedingungen, des Brennstoffes, der Brennstoffzusammensetzung sowie
begleitende nicht reagierende Konfigurationen spannen einen weiten Parameterbereich auf.
Die Brennerduse ist flir die Zuganglichkeit optischer Abbildungssysteme kleiner F-Zahl geeig-
net.

Der zweite Bereich umfasst Aspekte der angewandten Messtechnik:

e Multi-Dimensionalitdt — Die MessgroRe sollte prinzipiell in moglichst vielen Raum-
richtungen und der Zeit erfasst werden. Eine 4-dimensionale Messung, d.h. eine
gleichzeitige volumetrische Erfassung der Messgrofle innerhalb korrelierter Zeitab-
stande, stellte sozusagen das Hochstmald der Diagnostik dar. Aus solch einer Mes-
sung konnten samtliche zur Beschreibung des Systems nétigen raumlichen und zeit-
lichen Ableitungen bestimmt werden. In der Praxis ist eine der Symmetrie der Stro-
mung angepasste Dimensionalitdt meist ein guter Kompromiss.

e Multi-Skalaritat — Je mehr MessgrofRen (z.B. Komponenten eines Geschwindigkeits-
vektors, Temperatur, Konzentrationen...) gleichzeitig erfasst werden, desto hoher
wird der Informationsgehalt der Messung, da neben der Kenntnis der einzelnen
MessgroRen auch Korrelationen zwischen selbigen bestimmt werden kénnen.
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¢ Minimal-Intrusivitdt — Der Messvorgang selbst sollte das Messergebnis nicht oder
moglichst wenig verfalschen.

e Maximales raumliches und zeitliches Auflésungsvermoégen — Im Idealfall werden
die turbulenten Zeit- und Langenmale vollstdndig aufgeldst und Gradienten hinrei-
chend diskretisiert.

e Maximale Genauigkeit und Prazision — Systematische und statistische Unsicherhei-
ten sollten so gering als moglich gehalten werden. Systematische Fehler kdnnen
durch sorgfiltige und wiederholte Kalibrier- und Referenzmessungen minimiert
werden. Auch empfiehlt sich in diesem Kontext der Einsatz redundanter Messtech-
niken. Hohe Signal-zu-Rausch-Verhaltnisse (und eine umfangreiche Statistik) mini-
mieren die statistischen Fehler.

e Dokumentierte Charakteristika — Die fir den Vergleich wichtigen Eigenschaften der
Messtechnik, wie etwa raumliche und zeitliche Diskretisierung, Genauigkeit und
Prazision, sollten bekannt und entsprechend dokumentiert sein.

In der vorliegenden Arbeit wurde eine 2-Komponenten-Laser-Doppler-Anemometrie zur
Messung von Fluidgeschwindigkeiten verwendet und die Messwerte mit Particle-Image-
Velocimetry-Ergebnissen verglichen. Letztere liefert zeitlich korreliert zwei Komponenten der
Geschwindigkeit in einem 2-dimensionalen Feld, was dem rotationssymmetrischen Stro-
mungsfeld angemessen ist. Die Technik der Raman/Rayleigh-Streuung ermoglicht die
instantane Messung der Hauptspezies-Stoffmengenanteile und der Temperatur und kann
somit den thermo-kinetischen Zustand vollstandig bestimmen. Die ersten beiden Techniken
sind nur insofern intrusiv, als dass der Stromung Partikel hinzugefligt werden mussen, letzte-
re kann als nicht intrusiv angesehen werden. Alle Messtechniken erzeugen Momentaufnah-
men der Prozesse und I6sen zumindest integrale Ldangenmalfie auf. Bei guter bis sehr guter
Prazision und Genauigkeit wurden mogliche Fehler- und Ungenauigkeitsquellen sorgfaltig
analysiert und quantifiziert.

Der dritte Bereich beinhaltet Aspekte der Gesamtheit und Durchfiihrung der Messungen:

¢ Redundanz- und Komplementarmessungen — Je mehr MessgrofRen erfasst werden,
desto umfassender wird das Bild. Fiir den Vergleich mit Modellen sollten zumindest
Punktstatistiken der Geschwindigkeiten und einiger Skalare vorliegen. Im
Optimalfall kann eine eindeutige Aussage sowohl lber die Mischung als auch den
Reaktionsfortschritt gemacht werden. Redundanzmessungen erhéhen die systema-
tische Genauigkeit oder lassen zumindest eine Abschatzung der potenziellen Fehler
zu.

e Rdumliche Ausdehnung und Diskretisierung des Messgebietes — Die relevanten Be-
reiche der reaktiven Stromung sollten charakterisiert werden. Das bedeutet, dass
Messungen sowohl disennah als auch -fern stattfinden und unter Beachtung der
Symmetrie der Stromung einen reprasentativen Raumausschnitt erfassen (z.B. von
der Symmetrieachse bis in die radiale Peripherie). Idealerweise beginnt die Charak-
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terisierung sogar am Beginn des Rechengebietes, welches i.d.R. deutlich stromauf
des Disenaustritts liegt. Bei Punkt- oder Linienmessungen sollten diese den physi-
kalischen Raum ausreichend fein abrastern, um (mittlere) rdumliche Gradienten
ausreichend glatt erfassen zu kénnen.

e Adaquate Statistik — Abhangig von der angestrebten Prazision und dem Fluktuati-
onsniveau der Stromung muss eine ausreichende Anzahl von Einzelereignisse aufge-
zeichnet werden, um statistische Momente hoher Konfidenz berechnen zu kdnnen.

e Bereitstellung gebrauchlicher ZielgroBen — Meist wird die ZielgréBe von Interesse
(z.B. die Temperatur) nicht direkt gemessen, sondern aus der primaren Messgrole
(z.B. der Streuintensitat) abgeleitet. ZielgréRen sind sinnvollerweise physikalische
GroRen, die das Messobjekt charakterisieren und nicht die Messtechnik. Die Ziel-
grofe muss i.Allg. mit den Simulationsergebnissen vergleichbar sein, ohne dass zu-
satzliche Informationen (z.B. der Auswertung) einbezogen werden missen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei Geschwindigkeitsmesstechniken (Laser-Doppler-
Anemometrie und Particle Image Velocimetry) teilweise redundant eingesetzt. Sowohl um-
fassende Geschwindigkeitsmessungen mit hervorragender, als auch Skalarfeld-Messungen
mit guter Statistik einzelner stratifizierter Flammen liegen vor. Statistische Momente und
KorrelationsgrofRen wie Zeit- und Langenmale wurden berechnet.

1.3 Zielstellung dieser Arbeit und Stand des Wissens

Der International Workshop on Measurement and Computation of Nonpremixed Flames
(TNF) [17] blindelt seit 1996 die experimentellen und numerischen Anstrengungen zum Ver-
standnis turbulenter Flammen. Er stellt dabei ein wissenschaftliches Netzwerk dar und
schlagt Prioritaten fur zukinftige Forschungen vor. Im Zentrum des Fokus steht die Chemie-
Turbulenz-Interaktion bei generischen Konfigurationen bewusst reduzierter Komplexitat
(simple Geometrie, einfache Brennstoffe, inkompressible Einphasen-Strémung, moderater
Druck).

Wahrend fir nicht und partiell vorgemischte Flammen dank des TNF bereits eine umfangrei-
che, fir die Validierung von Diffusionsflammen-Modellen geeignete Datenbasis existiert, ist
dies flir vorgemischte und geschichtete (stratifizierte) Konfigurationen nicht der Fall [16].
Gerade vorgemischte Flammen bieten in der technischen Verbrennung jedoch essentielle
Vorteile, weil sie, im Vergleich zu Diffusionsflammen, weniger Ruk, unverbrannte Kohlen-
wasserstoffe und bei magerer Verbrennungsfiihrung auch weniger thermisches NO, bilden.
Zudem setzen sie viel Leistung auf kleinem Raum um. Gleichzeitig besteht die Gefahr des
Flammenverldschens oder -riickschlagens — beides muss bei technischen Systemen zwingend
vermieden werden. Speziell stratifizierte Flammen bieten interessante Perspektiven, da sie
eine global magere Verbrennungsfiihrung mit lokal stéchiometrischen oder brennstoffrei-
chen Bedingungen kombinieren konnen. Der Effekt der Stratifizierung spielt des Weiteren
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bereits eine Rolle, wenn sich vorgemischter Brennstoff mit Sekundarluft vermischt, wie es in
vielen praktischen Anwendungen der Fall ist.

Zielstellung dieser Arbeit ist es daher, eine Serie turbulenter, stratifizierter Flammen
experimentell so zu charakterisieren, dass die Daten zur Validierung von Vormisch-
flammen-Modellen, speziell im Kontext der sog. Grobstruktur-Simulation (Large Eddy
Simulation, LES), geeignet sind. Dariiber hinaus sollen die Erkenntnisse dem besseren
Verstéindnis der Auswirkung von Stratifizierung auf die vorgemischte Verbrennung die-
nen und die Implikationen fiir die Modellierung bewertet werden.

Der folgende Abschnitt gibt zunichst einen Uberblick iiber experimentelle Arbeiten auf dem
Gebiet der vorgemischten und dann speziell der stratifizierten Flammen im Kontext der
Modellvalidierung. Auf die numerischen Ansatze zur Modellierung wird in KaPITEL 2.3.2 ein-
gegangen. Untersuchungen im Kontext motorischer Verbrennung seien aufgrund des spezi-
ellen Charakters an dieser Stelle explizit ausgenommen.

1996 wurde von Nguyen et al. [18] eine vorgemischte, laminare, brennstoffreiche Me-
than (CH,)-Freistrahl-Flamme (sog. Jet) hinsichtlich Temperatur- und Konzentrationsfeld
charakterisiert. Buschmann et al. [19] untersuchten das Strémungs- und Temperaturfeld
einer pilotierten Erdgas-Flamme und Lee et al. [20] maBen Geschwindigkeiten in einer
koannularen CHs-Flamme.

Ebenfalls 1996 veroffentlichten Chen et al. [21] eine recht vollstdndige Datenbasis (Ge-
schwindigkeit, Temperatur, Spezieskonzentrationen, turbulente kinetische Energie, Ldngen-
male, Fortschrittsvariable) einer hochturbulenten pilotierten vorgemischten CHjs-
Freistrahlflamme.

Eine Serie pilotierter magerer bis stochiometrischer Propan (C3Hg)-Flammen und magerer bis
brennstoffreicher Erdgas-Flammen wurden von Kalt et al. [22] sowie Frank et al. [23] in Hin-
blick auf den Skalarfluss der Fortschrittsvariable untersucht, die Daten stellen aber keine
umfassende Datenbasis dar.

Konzentrationen und Temperaturen wurden von Frank et al. [24] in einer Reihe pilotierter
magerer CHy-Jets bestimmt.

Eine Jet-Flamme mit einem zusatzlichen einhillenden Abgasstrom (sog. Vitiated Coflow)
wurde aktuell von Dunn et al. [25, 26] vermessen. Die hochturbulente Flamme weist deutli-
che Effekte endlich schneller Chemie (sog. Finite-Rate-Chemistry-Effekte), z.B. lokales Verlo-
schen und Wiederentziindung, auf. Detaillierte Messungen der Flammenfront-Struktur, der
Temperatur und Stoffmengenanteile der Hauptspezies sowie der Reaktionsrate stellen nicht
nur eine fundierte Datenbasis dar, sondern gewéahren auch tiefe Einblicke in die Chemie-
Turbulenz-Interaktion.

Ein eher akademischer Typ von Flammen sind Gegenstrom-Flammen (sog. Opposed Jet),
weil sich an ihnen durch die einfache Stromungsgeometrie und Konstruktion besonders gut
grundlegende Phanomene untersuchen lassen. Bei einer Gegenstrom-Flamme treffen zwei
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Stréme in einer Stagnationsebene aufeinander, in der sich zwei nahezu flache Flammen sta-
bilisieren.

Kostiuk et al. [27, 28, 29] veroffentlichten beginnend 1993 zahlreiche Untersuchungsergeb-
nisse zu verschiedenen vorgemischten CH;- und C3Hg-Gegenstrom-Flammen sowie isother-
men Analoga. Die Daten reichen von den statistischen Momenten des Geschwindigkeitsfel-
des, Turbulenzspektren und LangenmaRen Uber die Verteilung der Fortschrittsvariablen und
das Verloschverhalten bis hin zur Orientierung und Krimmung instantaner Flammenfronten.

Geschwindigkeitsfelder, Fortschrittsvariable und turbulente Brenngeschwindigkeiten von
nicht weniger als 16 mageren bis brennstoffreichen CH4-Flammen wurden 1996 von
Bourguignon et al. [30] gemessen.

Eher qualitativ, und deshalb nur sehr bedingt zur umfassenden Validierung geeignet, unter-
suchten Sardi et al. [31], Korusoy und Whitelaw [32] sowie Luff et al. [33] von 2000 bis 2003
Verléschgrenzen von verschiedenen u.a. vorgemischten CH4-, C3Hg- und C,H4 (Ethen)-
Flammen mit und ohne akustischer Einstrom-Modulation.

Der turbulente Skalarfluss in einer vorgemischten Gegenstrom-Flamme wurde 2002 von Kalt
et al. [34] quantifiziert.

Erst 2007 erstellten Lindstedt et al. [35] eine Datenbasis einer Serie magerer CH,-, C3Hg- und
C,Hs Gegenstrom-Flammen samt isothermer Analoga, die sich jedoch bis jetzt auf Geschwin-
digkeitsdaten beschrankt.

Eine translationssymmetrische sog. V-Flamme wird stromab eines draht- oder stabférmigen
Stromungshindernisses stabilisiert. Ausgehend von dem Hindernis bilden sich zwei Flam-
mendste aus, welche diesem Typ von Flamme den Namen geben.

1998 malen Soika et al. [36] Geschwindigkeits- und Temperaturfelder, 3D-
Temperaturgradienten, die Fortschrittsvariable und Langenmalie in solch einer mageren
CHg-Flamme mit artifizieller aber geringer Turbulenz.

Most et al. [37, 38] demonstrierten ab 2001 in einer mageren CH4-V-Flamme (und einer
Staukorper-Flamme) die simultane Messung von Geschwindigkeiten und Temperaturfeldern
und bestimmten den turbulenten Skalarfluss und den Reaktionsfortschritt.

Punktuelle Untersuchungen von Sattler et al. [39] und Vorarbeiten [40, 41] zur Orientierung
der Flammenfronten und GroRBe der Flammenflache in verschiedenen CHs;- und C,Hs-
Flammen fanden im Kontext der Modellierung der turbulenten Brenngeschwindigkeit statt.

Mehrere mit niedrigem Drall (Low Swirl) stabilisierte CHs-Vormischflammen wurden bereits
1995 erstmals von Cheng [42, 43] konzipiert und das Stromungsfeld hinsichtlich Momenten,
Langenmallen und Turbulenzspektrum quantitativ charakterisiert. Weitere Untersuchungen
[44, 45] erweiterten die Daten um Messungen der Temperatur, der turbulenten Brennge-
schwindigkeit sowie der Flammenfrontkrimmung und -lange. Der Brenner bestand aus ei-
nem zentralen jet-dahnlichen Strom, umgeben von einer durch tangentiale Einlasse
verdrallten Stromung.
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Zahlreiche aktuelle Untersuchungen von Petersson et al. und Nogenmyr et al. [46, 47, 48]
existieren zu einem Niedrigdrall-Brenner, dessen Konzept an obigen Brenner angelehnt ist,
der Drall jedoch durch einen Axial-Draller erzeugt wird. Flr die abgehobenen CHs-Flammen
wurden Geschwindigkeiten, konditionierte Geschwindigkeiten, Temperaturen und Mi-
schungseigenschaften gemessen. Die Flammenserie ist vor allem interessant, um Stratifizie-
rungs- und Verloscheffekte in der Sekundarluft-Region zu untersuchen.

An einer eingeschlossenen CH,-Konfiguration mit hohem Drall (High Swirl) und sehr hohem
Turbulenzniveau wurden 2002 von Ji und Gore [49] Geschwindigkeitsfelder und Wirbelstar-
ken vermessen. Der Drall wird bei diesem Typ von Brenner durch tangentiale Einstromung
des gesamten Brennstoffs erzeugt.

Die Arbeitsgemeinschaft Technische Flammen (TECFLAM) untersuchte technisch orientierte
Erdgas/CH;-Flammen mit hohem Drall, darunter auch umfassend charakterisierte und zur
Modellvalidierung geeignete Vormischflammen. Zur Stabilisierung dient zusatzlich zum Drall
ein zentraler Staukoérper. Die Untersuchungen reichen vom Geschwindigkeitsfeld, Zeit- und
Langenmalien, Energiedichtespektren [50, 51] Uber konditionierte Geschwindigkeiten und
turbulente Transporteigenschaften [52] zu Temperatur- und Konzentrationsfeldern [53] so-
wie dem Rickschlag-Verhalten [54, 55].

Anwendungsnahe Brennkammern besitzen sowohl in Aspekten der Geometrie als auch des
Stromungsfeldes und der auftretenden physikalischen Effekte einen hohen Komplexitats-
grad. Zusatzlich treten wechselseitige Interaktionen zwischen Brennkammer und Turbine
bzw. Kompressor auf. Die umgebenden Wande, erhdhter Druck und hohe Strémungsge-
schwindigkeiten erschweren experimentelle wie numerische Untersuchungen. Gleichzeitig
kénnen zukinftige Anforderungen an Flug- und stationdre Gasturbinen hinsichtlich Kraft-
stoffeffizienz und Schadstoffemissionen vermutlich nur erreicht werden, wenn die relevan-
ten Vorgange besser verstanden werden. Insofern tragt auch die grundlagenorientierte For-
schung an solchen Systemen zu den technischen Entwicklungen von morgen bei.

So fuhrten aktuell Meier et al. und Wehr et al. [56, 57] zahlreiche Untersuchungen an unter-
schiedlichen atmosphéarischen und bis 10bar Druck beaufschlagten CH4/Erdgas-
Brennkammern mit Drall-Injektor durch. Es wurden sowohl Geschwindigkeiten als auch
Hauptspezieskonzentrationen, Mischungsgrad und Temperatur gemessen, um Effekte der
Turbulenz-Chemie-Interaktion zu identifizieren und die Mechanismen thermo-akustischer
Rickkopplungen zu verstehen.

Von Oefelein et al. [58] wird Uber laufende Arbeiten an einer eingeschlossenen mageren
Drall-Konfiguration berichtet, die speziell der Validierung von numerischen Simulationen
dienen soll.

Besson et al. [59] untersuchten bereits 2000 eine C3Hg-Flamme im Nachlauf zweier expan-
dierender turbulenter Rohrstromungen (sog. ORACLES-Brennkammer). Diese Konfiguration
wurde spater (s.u.) auch zur Generierung stratifizierter Flammen genutzt.

Wiéhrend alle oben genannten Flammen eine Brennstoffstratifizierung hochstens als Neben-
effekt im Ubergang zur Sekundirluftzone aufweisen, ist die Intention der im Folgenden ge-



1.3 Zielstellung dieser Arbeit und Stand des Wissens 13

nannten Flammen die gezielte Prdparation einer Schichtung, welche im Bereich der reakti-
onsfahigen bzw. reagierenden Mischung lokalisiert ist. Instantane Flammenfronten sollen
dabei durch einen Aquivalenzverhéltnis-Gradienten hindurch brennen.

Kang und Kyritsis [60, 61, 62, 63] realisierten ein solches System innerhalb einer Kammer
und untersuchten von 2005 bis 2009 laminare Flammen, die in graduell magerere als auch
reichere CH,/Luft-Mischungen hinein brannten. Fir den mageren Fall wiesen sie eine signifi-
kante Erhohung (bis Faktor 2) der laminaren Brenngeschwindigkeit in geschichteten im Ver-
gleich zu korrespondierenden quasi-homogenen Mischungen flir Zusammensetzungen nahe
der unteren Verloschgrenze nach. Zusatzlich wurde letztere bis weit in den mageren Bereich
ausgeweitet. Fiir den brennstoffreichen Fall wurden ebenfalls eine Erhéhung der Brennge-
schwindigkeit und eine Erweiterung der oberen Verloschgrenze beobachtet. Die Autoren
stellen die These auf, dass diese Effekte nicht ursédchlich vom lokalen Aquivalenzverhiltnis-
Gradienten, sondern vom Enthalpiefluss von der Abgaszone zur Reaktionszone und somit
von der Historie der Flammenfront abhingen. Durch den Enthalpiefluss erhéhe sich die loka-
le Temperatur auf Werte Uber der adiabaten Flammentemperatur und beschleunige die
chemische Reaktion. Der Effekt der Stratifizierung wirke sich somit besonders stark aus,
wenn einerseits steile Aquivalenzverhéltnis-Gradienten in der GréRenordnung der Flam-
mendicke oder andererseits eine starke Abhangigkeit der Brenngeschwindigkeit vom
Aquivalenzverhiltnis vorlidge, wie es nahe der Verléschgrenze der Fall ist. Eine beobachtete
Abnahme der Brenngeschwindigkeit nahe der oberen Verldschgrenze wird auf eine starke
Produktion von Verbrennungsintermediaten wie H, und CO zurlickgefihrt. Flir ausreichend
weit von der Verloschgrenze entfernte geschichtete Mischungen kann die Ausbreitung der
Flamme dagegen gut als Abfolge einzelner vorgemischter Flammenfronten angendhert wer-
den (sog. Quasi-Homogenitat).

Galizzi und Escudié [64] machten 2006 qualitativ ahnliche Beobachtungen in einer stratifi-
zierten, laminaren V-Flamme, wonach eine Flammenfront in Richtung des Gradienten des
Aquivalenzverhiltnisses beschleunigt wird.

Stratifizierte turbulente Verbrennung wurde kiirzlich an der bereits oben erwadhnten
ORACLES-Brennkammer von Nguyen et al. [65] untersucht. Neben einer homogenen wurden
unterschiedlich stratifizierte magere CsHg-Konfigurationen experimentell hinsichtlich Ge-
schwindigkeitsfeldern, Turbulenzspektren und Verléschverhalten charakterisiert.

Renou et al. [66] analysierten 2004 die Topologie frei propagierender turbulenter Flammen-
fronten in homogenen sowie geschichteten CsHg-Mischungen und beobachteten eine breite-
re Verteilung der Flammenwinkelung im letzteren Fall.

2006 bis 2008 fuhrten Degardin et al. [67] und Robin et al. [68] sowohl Experimente an als
auch Simulationen zu stratifizierten CHs-V-Flammen mit artifizieller Turbulenz durch. Durch
Messung des lokalen CH,-Stoffmengenanteils und der Temperatur konnten Flammenfrontdi-
cken bestimmt und gezeigt werden, dass diese kleiner in stratifizierten als in homogenen
Mischungen sind.
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Ein analoger Brenner wurde von Hochgreb konzipiert und das Skalarfeld (instantane Tempe-
ratur, Stoffmengenanteile, Aquivalenzverhiltnis und Flammenfront-Position) der stratifizier-
ten, moderat turbulenten V-Flammen von Barlow et al. [69] und Anselmo-Filho et al. [70]
charakterisiert. Die Ergebnisse zeigen, dass, wie im laminaren Fall, die untere Brennbarkeits-
grenze ausgedehnt und die Brenngeschwindigkeit erhoht wird. Einzelschussmessungen er-
brachten die Evidenz fiir steile Gradienten des Aquivalenzverhiltnisses iber die momenta-
nen Flammenfronten. Die Flammenflachendichte (Flame Surface Density, FSD) war im strati-
fizierten Fall hoher als im homogenen und zur Produktseite verschoben, die Verteilung der
Flammenwinkelungen breiter.

Vena et al. [71] konnten dieses Verhalten unldangst an iso-Oktan (i-CgH1g)-Flammen bestati-
gen, ebenso wie Bonaldo und Kelman [72], die 2009 einen Brenner mit zwei koannularen
Ringspalten und umgebender Niedrig-Drallstabilisierung konzipierten. In den mager ge-
schichteten CH4-Flammen wurden instantane Geschwindigkeits- und Temperaturfelder be-
stimmt und daraus Flammendicken, Brenngeschwindigkeiten und Flammenwinkelung be-
stimmt.

Hochgreb et al. [73] untersuchen zurzeit ebenfalls einen solchen Brenner mit variablem Drall
im dauBeren von zwei Ringspalten und zentraler Staukorperstabilisierung.

An dem in dieser Arbeit prasentierten Brenner wurden umfassende Messungen der Ge-
schwindigkeiten, Turbulenzspektren, Zeit- und LangenmaRe 2010 von Seffrin et al. [74] so-
wie Temperaturprofile von Bohm et al. [75] veroffentlicht.

1.4 Gliederung

KAPITEL 2 beinhaltet die theoretischen Grundlagen technischer reaktiver Stromungen. In KApI-
TeEL 2.1 werden zundchst Aspekte der chemischen Reaktionskinetik und der Einteilung von
Flammentypen dargelegt. In KapITEL 2.2 folgen die Erhaltungsgleichungen der Fluidmechanik
und die fir den Ergebnisteil maRgeblichen Formeln im Kontext der Turbulenz und der Turbu-
lenz-Chemie-Interaktion. Es wird zudem ein kurzer Uberblick iber Simulationsmethoden und
Modelle der turbulenten Vormischverbrennung gegeben.

KAPITEL 3 enthélt die Beschreibung und theoretischen Grundlagen des experimentellen Auf-
baus und der eingesetzten Diagnostik. In KAPITEL 3.1 werden der verwendete Brenner und die
untersuchten Konfigurationen prasentiert. KAPITEL 3.2 erkldrt die Funktionsweise und expe-
rimentelle Realisierung der laserdiagnostischen Techniken der Laser-Doppler-Anemometrie,
der Particle Image Velocimetry sowie der Raman/Rayleigh-Streuung zur Messung von Ge-
schwindigkeiten bzw. Skalaren. Jedem Kapitel folgt eine ausfiihrliche Fehlerbetrachtung.

KAPITEL 4 schlieBlich enthédlt die experimentellen Ergebnisse und deren Interpretation. In Ka-
PITEL 4.1 werden einzelne Konfigurationen anhand der Geschwindigkeitsmessungen verglei-
chend gegeniiber gestellt und die Effekte von Parametervariationen analysiert. KAPITEL 4.2
gewahrt einen tieferen Einblick in die ,Basis“~-Konfiguration anhand der Ergebnisse sowohl
der Geschwindigkeits- als auch Skalarfeld-Untersuchungen.
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KAPITEL 5 fasst die in dieser Arbeit behandelten Aspekte zusammen und gibt einen Ausblick
Uber mogliche und noétige weitergehende Untersuchungen im Kontext stratifizierter Ver-
brennung.

Im ANHANG finden sich alle Untersuchungsergebnisse sortiert nach Konfigurationen, einige
mathematische Zusatze und Erganzungen zu den vorangegangenen Kapiteln sowie die BiBLI-
OGRAPHIE.
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2 THEORIE

.. liber die Grundlagen der Verbrennung und Fluidmechanik, deren gegenseitige
Interaktion sowie die Charakteristika turbulenter Vormischverbrennung.

2.1 Verbrennung
2.1.1 Chemische Reaktion und Reaktionskinetik

Unter Verbrennung wird gemeinhin die exotherme Reaktion eines Brennstoffes mit einem
Oxidator verstanden. Der sichtbare Reaktionsraum gasformiger Reaktanden wird dabei als
Flamme bezeichnet. Die vollstdndige Oxidation eines (nicht oxigenierten) Kohlenwasserstoffs
zu CO, und H,0 lasst sich dann durch das Reaktionsschema

m ky m
C,H,, +(1+=)0, =" nCO, +—H,0 (2.1)

beschreiben. Die empirische Reaktionsrate (oder Reaktionsgeschwindigkeit), bezogen auf
den Kohlenwasserstoff, betragt [76]

- d[CQ}tH ol i 1c,H, 1 10,7, (2.2)

wobei die eckigen Klammern die Konzentration der Stoffe bezeichnen. k, ist die Reaktions-

geschwindigkeitskonstante der Vorwartsreaktion, die Exponenten sind die Reaktionsordnun-
gen bezlglich des jeweiligen Stoffes und missen samtlich experimentell bestimmt werden.
Das chemische Gleichgewicht (bzw. die Gleichgewichtskonstante, ausgedriickt Giber die Par-
tialdriicke p. der Reaktanden) ergibt sich aus dem Verhiltnis der Geschwindigkeiten der

Hin- und Ruckreaktion

— pi ! kf Aréo
K = — | =—=exp| - 2.3
) H(pj p p[ o (2.3)

r

mit den stéchiometrischen Koeffizienten v, der thermodynamischen Temperatur 7', der
allgemeinen Gaskonstanten R sowie der freien Reaktionsenthalpie A G’ der Reaktion. Der

Mittelungsbalken soll andeuten, dass es sich um eine Uber einen gewissen Temperaturbe-
reich gemittelte GréRe handelt. Da die Kohlenwasserstoffverbrennung stark exergon ist, lie-
gen die Gleichgewichte weit auf der Produktseite. Bei der Berechnung der adiabaten Flam-
mentemperatur muss die korrekte Lage der chemischen Gleichgewichte aller beteiligten
Reaktionen dennoch beriicksichtigt werden.

Die Reaktionsgeschwindigkeitskonstanten k weisen eine starke Temperaturabhangigkeit
auf:
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k=A(T)-exp£;£fj, (2.4)

wobei A(T') der leicht temperaturabhédngige praexponentielle Faktor ist. E, ist die sog. Ak-

tivierungsenergie und beschreibt die Energieschwelle, die zum Start der Reaktion Uberschrit-
ten werden muss.

Mikroskopisch gesehen lauft die Verbrennung allerdings nicht so ab, wie in FORMEL (2.1) dar-
gestellt, sondern Uber eine Vielzahl von sog. Elementarreaktionen, die in ihrer Gesamtheit
den Reaktionsmechanismus ergeben. Fiir die Verbrennung niederer Kohlenwasserstoffe bis
C3Hg (Propan) hat sich z.B. der sog. GRI-Mech 3.0-Mechanismus [77] etabliert, der aus 325
Elementarreaktionen bei 53 involvierten Spezies besteht. Ein solch umfangreicher Mecha-
nismus beschreibt die detaillierte Chemie, ist im Kontext numerischer Strémungssimulatio-
nen allerdings meist zu rechenintensiv. Er kann, je nach Anwendung, auf bestimmte wesent-
liche Teile reduziert werden. Eine solche Reduktion folgt stets dem Schema, die fiir den glo-
balen Umsatz (z.B. nach FORMEL (2.1)) und ggf. flr die Bildung weiterer relevanter Spezies
(z.B. Schadstoffe) relevanten Reaktionspfade und geschwindigkeitsbestimmenden Reaktio-
nen zu identifizieren und alle Gibrigen zu ignorieren. Die so erzeugten rudimentaren Reakti-
onsmechanismen sind allerdings meist nur in einem sehr begrenzten Bereich der Reaktions-
bedingungen reprasentativ fir das chemische Reaktionssystem. Mathematisch konsistente
Moglichkeiten, Reaktionsmechanismen zu reduzieren, sind die der sog. Intrinsischen Nied-
rigdimensionalen Mannigfaltigkeiten (Intrinsic Low-Dimensional Manifolds, ILDM) oder der
sog. Flamelet-generierten Mannigfaltigkeiten (Flamelet Generated Manifolds, FGM) [76].
Basierend auf einer Zeitskalenanalyse werden bei der ILDM-Methode Pfade (sog. Trajekto-
rien) im multidimensionalen Reaktionsraum identifiziert, auf die alle moglichen Zustande
innerhalb einer bestimmten Zeit (kleiner den Zeitskalen der Turbulenz) relaxieren und die
dem chemischen Gleichgewichtszustand entgegenstreben. Meist reichen einige wenige Ko-
ordinaten aus, um die Mannigfaltigkeit aufzuspannen. Bei der FGM-Methode werden einzel-
ne 1-dimensionale laminare Flammenberechnungen (sog. Flamelets) herangezogen, um eine
Mannigfaltigkeit im Reaktionsraum zu definieren. Diesem Ansatz liegt die Vorstellung zu-
grunde, dass eine turbulente Flamme als Aneinanderreihung einzelner Flamelets beschrie-
ben werden kann. Die Abweichung vom chemischen Gleichgewichtszustand kann bei Diffusi-
onsflammen (vgl. KAPITEL 2.1.2) Uber die Streckung oder die sog. skalare Dissipationsrate (vgl.
FORMEL (2.26)), bei Vormischflammen Uber eine Reaktionsfortschrittsvariable (vgl. FORr-
MEL (2.6)) parametrisiert werden. Bei beiden Methoden wird die Mannigfaltigkeit vor der
eigentlichen Stromungssimulation berechnet und in Form mehrdimensionaler Tabellen be-
reitgestellt.

2.1.2 Charakterisierung von Flammentypen und Brennern

Verbrennungsvorgange konnen zunachst in zwei Kategorien eingeteilt werden — in vorge-
mischte und nicht vorgemischte. In letzterem Fall liegen Brennstoff und Oxidator getrennt
vor, und die chemische Reaktion findet im Moment der Mischung statt. Dieser Typ wird als
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Diffusionsflamme bezeichnet. Von Teilvormischung redet man, wenn der Brennstoff bis zu
einem gewissen Grad mit Oxidator gemischt ist, sich aber noch aullerhalb des brennbaren
Bereichs befindet. Ist das Gemisch ziindfahig, findet vorgemischte Verbrennung statt. Bei
Brennstoffliberschuss bezeichnet man das Gemisch als brennstoffreich oder fett. In diesem
Fall folgt der vorgemischten Flamme eine Diffusionsflamme, in welcher der (iberschissige
Brennstoff aufgezehrt wird. Ist der Anteil des Brennstoffes unter-stochiometrisch, spricht
man von magerer Verbrennung. Das Verhaltnis zwischen Brennstoff und Oxidator kann u.a.
durch das Aquivalenzverhiltnis charakterisiert werden, dass in dieser Arbeit stets aus ato-
maren Stoffmengenanteilen berechnet wird:

stoic

Xo o _2X+ )Xy

[/ (2.5)

Xo %o
Die atomaren Stoffmengenanteile werden aus den Stoffmengenanteilen der beteiligten
chemischen Spezies berechnet. Bei ¢ <1 spricht man von mageren, bei ¢#=1 von stéchio-

metrischen und bei ¢ >1 von fetten Gemischen. Speziell im Kontext der vorgemischten Ver-

brennung wird der Ablauf der Reaktion haufig in Abhangigkeit einer Reaktionsfortschrittsva-
riablen

zZ-Zz
C_ u

_ (2.6)
Z,-Z,

beschrieben, wobei fir Z i.d.R. eine Produktkonzentration oder die Temperatur verwendet
wird. Die Indizes u bzw. b beziehen sich auf deren Wert im Unverbrannten bzw. Verbrann-
ten. Prinzipiell ist jede Grof3e zuldssig, die einen monotonen Verlauf Gber der Reaktionskoor-
dinate aufweist. Die Reaktionsfortschrittsvariable nimmt den Wert 0 im Unverbrannten bzw.
den Wert 1 im Verbrannten an.

Neben dieser Unterscheidung wird zwischen laminarer und turbulenter Verbrennung unter-
schieden, womit das stromungsdynamische Regime des Fluids gemeint ist (vgl. KAPITEL 2.2.2).
Turbulente Strukturen interagieren i.Allg. mit den chemischen Vorgangen (vgl. KAPITEL 2.3)
und umgekehrt, sodass beiderlei Vorgange geschlossen betrachtet werden missen. Die ma-
thematischen Ansatze zur Beschreibung speziell der turbulenten Vormischverbrennung wer-
den in KapITEL 2.3.2 dargestellt.

Im Kontext der technischen Verbrennung werden Flammen stets mit einem der Anwendung
angepassten Verbrennungssystem erzeugt. Dies mag eine komplexe Brennkammer samt
allen Komponenten oder aber ein einfacher Bunsenbrenner sein. Um eine stabil brennende
Flamme zu etablieren, muss das anstromende Brennstoffgemisch einerseits kontinuierlich
durch Energiezufuhr (d.h. Warme) und ggf. Radikale entziindet werden. Diese Energie kann
prinzipiell Gber geeignete konstruktive Vorrichtungen oder die Flamme selbst zugefiihrt
werden. Andererseits darf es auch nicht zu einem Riickschlagen kommen, d.h. Abbrand und
Brennstoffzufuhr missen sich die Waage halten. Die Art der Flammenstabilisierung ist ein
weiteres Unterscheidungskriterium fir Flammen und Brenner. Gangige Stabilisierungsme-
chanismen turbulenter Flammen sind z.B.:
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e Mischung (bei nicht oder partiell vorgemischten Flammen),

e Rezirkulation heifen Abgases hinter einem Staukorper, einer Abrisskante oder einer
Querschnittsanderung,

e Pilotflamme (welche ihrerseits stabilisiert werden muss) bzw. deren heiRes Abgas,

e Drall, der durch die mit dem Abstand zur Diise abnehmenden Zentrifugalkrafte ei-
nen negativer axialen Druckgradienten erzeugt, welcher Abgas zur Dise rezirkuliert,

® in einer Stagnationsebene nahe Prallplatten oder gegeneinander gerichteten Stro-
mungen,

® an einem Gitter oder Netz (ggf. katalytisch unterstiitzt) mit Maschenweiten unter-
halb des Léschabstandes.

Der in dieser Arbeit verwendete und in KAPITEL 3.1 beschriebene Brenner besitzt eine zentra-
le vorgemischte Pilotflamme zur Stabilisierung der vorgemischten turbulenten Hauptflam-
men. Die Pilotflamme ihrerseits wird stromab eines geometrischen Flammenhalters stabili-
siert.

Unter welchen Bedingungen sich eine Flamme stabilisiert, hangt neben den Einfllissen der
Turbulenz maligeblich von der Brenngeschwindigkeit in Relation zur Stromungsgeschwindig-
keit ab. Die laminare Brenngeschwindigkeit A, ist als solche definiert, mit der eine laminare,

ebene Flammenfront durch ein Gemisch hindurchbrennt. Sie ist nicht nur vom Brennstoff
selbst, sondern auch vom Aquivalenzverhiltnis, dem Anteil chemisch inerter Stoffe, der
Vorwarmtemperatur und dem Druck abhéangig. Fiir den turbulenten Fall kann man analog

eine turbulente Brenngeschwindigkeit A, definieren. Diese korrekt zu modellieren, ist eine

der Herausforderungen in der Beschreibung der turbulenten Vormischverbrennung. Auf
mogliche Ansatze wird in KAPITEL 2.3.2 eingegangen.

2.2 Fluidmechanik

2.2.1  Erhaltungsgleichungen

In Anlehnung an Hilberts legendare Liste der 23 mathematischen Probleme von 1900 lobte
das renommierte Clay Mathematics Institute im Jahr 2000 jeweils 1 Mio. Dollar fir die Lo-
sung der sieben bedeutendsten Herausforderungen der Mathematik des 21. Jahrhunderts
aus [78]. Unter ihnen ist z.B. die Riemann-Hypothese, die auch schon auf Hilberts Liste stand.
Die zentralen Gleichungen der Fluid-Dynamik, die Navier-Stokes-Gleichungen (NSG), zdhlen
ebenfalls zu den sieben Herausforderungen, denn es ist bis heute nicht gelungen zu bewei-
sen, dass eine Losung dieser Gleichungen bei gegebenen Anfangsbedingungen existiert und
eindeutig bestimmt ist. Das Problem erscheint sogar so vertrackt, dass der Preis bereits fir
wesentliche Fortschritte auf diesem Gebiet gewahrt wirde:
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,The challenge is to make substantial progress toward a mathematical theory which
will unlock the secrets hidden in the Navier-Stokes equations”.

Dabei gehort das Losen der NSG mittlerweile zum Standardrepertoire von Naturwissen-
schaftlern und Ingenieuren und CFD-Methoden haben sich in vielen Bereichen als zuverlassig
herausgestellt — worin liegt also die Schwierigkeit? Bevor im nachsten Abschnitt die entspre-
chenden mathematischen Formeln aufgezeigt werden, soll zunachst ein kurzer Abriss der
Problematik erfolgen.

Rein mathematisch gesehen, handelt es sich bei den NSG um nicht lineare partielle Differen-
tial-Gleichungen 2. Ordnung, was eine analytische L6sung i.Allg. unmoglich macht. Die sog.
numerische Losung ist praziser ausgedrickt lediglich die Losung einer (diskreten) Nédherung
der NSG und die Annahme, dass diese der exakten Losung nahe kommt, will von Fall zu Fall
(d.h. bei den jeweiligen Start- und Randbedingungen) bewiesen werden. Es darf auch nicht
vergessen werden, dass die Kontinuumshypothese, auf der die NSG beruhen, lediglich ein
Modell (wenn auch ein recht gutes) der Realitat ist. Das grofSte Problem stellt allerdings das
Phdanomen der Turbulenz dar, das bis heute nicht ansatzweise verstanden ist. Turbulenz ist
ein Prozess mit stark probabilistischem Charakter und kann allenfalls statistisch liber geeig-
nete empirische Turbulenzmodelle beschrieben werden.

Die NSG sind ein Ensemble von Erhaltungsgleichungen und beschreiben das dynamische
Verhalten Newton’scher Fluide. In solchen ist per Definition die Schubspannung proportional
zur Schergeschwindigkeit. Sei f die Dichte einer extensiven GroBe F, dann l&sst sich zu-

nachst die allgemeingiiltige Beziehung

Z;i+diVCT)F =q,+5, (2.7)

t

formulieren [79], wobei @, der Fluss (z.B. Diffusion) von F, ¢, ein Quellterm (z.B. chemi-
sche Reaktion) und s, eine Volumenkraftdichte (z.B. Gravitation oder Tragheit) ist. Aus FOR-
MEL (2.7) gehen alle Erhaltungsgleichungen hervor, im Folgenden beschrieben fiir den allge-

meinsten Fall einer kompressiblen reaktiven Stromung.

Die Massen-Erhaltung ist frei von Quellen und Volumenkraften und lasst sich formulieren als

a—p+div(pﬁ) =0 (2.8)

ot

mit der Massendichte o und der Stromungsgeschwindigkeit i . Diese Gleichung wird auch

als Kontinuitatsgleichung bezeichnet.

Die Spezies-Erhaltung fiir alle Spezies i lautet

9% 4 divipa)+div = Mo (2.9)

ot e

wobei p, die Partialdichte, j, den diffusiven Transport, M, die molare Masse sowie @ die

molare Produktionsrate (den Quellterm, bei chemischer Reaktion) der Spezies i darstellt.
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Die Impuls-Erhaltung hat die Gestalt

@+div(pﬁ®ﬁ)+divfa=pg, (2.10)

t

wobei der erste Divergenzterm den konvektiven Impulstransport, der zweite den Transport
aufgrund der viskosen Dissipation beschreibt. ® ist das dyadische oder Matrix-Produkt, p

der Druck-Tensor und g die Gravitationsbeschleunigung.

Und schlieBlich lautet die Energie-Erhaltung, ausgedriickt in GrélRen der spezifischen inneren
Energie u des Systems:

%+div(pﬁu+jq)+§:gradﬁ=q,_. (2.11)

Hierbei ist fq der Warmefluss und ¢, die Warmeproduktion aufgrund von Strahlung und

gef. chemischer Reaktion. Der Doppelpunkt deutet die Kontraktion bzw. Verjingung der bei-
den Tensoren an.

Die gesuchten Werte dieses gekoppelten Gleichungssystems sind die der Geschwindigkeit
u(r,t) und der Dichte p(7,t) an jedem Ort 7 zum Zeitpunkt 7. Die offenen Terme missen

zuniachst durch geeignete empirische Gesetze fiir den Druck-Tensor p (z.B. Newton’sches

Gesetz), den diffusiven Stofftransport j, (z.B. Fick’sches Gesetz), den Warmefluss jq (z.B.
Fourier’sches Gesetz) sowie die Warmeproduktion ¢, (Strahlung und chemische Reaktion)

und den chemischen Quellterm @. geschlossen werden [79].

2.2.2 Turbulenz

Eine Eigenheit der Navier-Stokes-Gleichungen ist ihre Sensitivitat auf Anfangs- und Randbe-
dingungen. Wahrend sie fur laminare Stromungen (d.h. Strémungen unterhalb einer kriti-
schen Reynolds-Zahl, s.u.) stationdre Losungen aufweisen, zeigen sie ein chaotisches, nicht
deterministisches Verhalten fiir héhere Reynolds-Zahlen — dieses Verhalten wird als Turbu-
lenz bezeichnet [80]. Damit wird die konkrete Vorhersage von Werten wie ii(7,f) unmaoglich.
An die Stelle diskreter Werte einer physikalischen GroRe tritt nun deren Wahrscheinlich-
keitsverteilung. Diese, und nur diese, kann prinzipiell mit experimentellen Messungen vergli-
chen werden.

Die Kennzahl, die angibt, ob sich eine Strdémung tendenziell laminar oder turbulent verhalt,
ist die geometrische Reynolds-Zahl

Re E—E, (2.12)
1%
die sich aus der charakteristischen Geschwindigkeit ¢/ (z.B. der mittleren Geschwindigkeit)
und der charakteristischen Lange £ (z.B. dem Durchmesser eines Strémungskanals) sowie

der kinematischen Viskositat v des Fluids berechnet. Sie stellt anschaulich das Verhaltnis
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zwischen destabilisierenden Tragheitskraften und stabilisierenden Viskositatskraften dar. In
freien Scherstromungen, wie sie auch in dieser Arbeit betrachtet werden, gibt es eine raum-
lich scharfe Grenze zwischen turbulentem und laminarem Gebiet. Die Lage dieser Grenz-
schicht, der sog. Viskosen Uberschicht (Viscous Superlayer), fluktuiert raum-zeitlich — dieses
Phdanomen wird als Intermittenz bezeichnet [81]. Im Kontext dieser Arbeit wird der Begriff
auch fir die Schwankung der ,Grenzschichten” zwischen den einzelnen Ringspaltstromun-
gen verwendet.

Eine gangige Modellvorstellung der Turbulenz ist die der Energiekaskade (vgl. ABBILDUNG 2.1):
Kinetische Energie wird der Hauptstromung durch einen Produktionsterm 7 (namhaft den
mittleren Geschwindigkeitsgradienten) entzogen und turbulenten Strukturen (Wirbeln) der

GroRe I, (sog. integrales LingenmaR) in der GroRenordnung der charakteristischen Lange £

zugefiihrt. Diese anisotropen Strukturen sind zundchst instabil und zerfallen kaskadenartig in
immer kleinere, schlieBlich isotrope Strukturen, bis letztlich die Viskositat dominiert und die

Wirbel auf GroRenskalen [, (sog. Kolmogorov-LangenmaR) vollstandig zu Warme dissipiert

werden. Die Dissipationsgeschwindigkeit € muss sich dabei mit der Produktionsgeschwin-
digkeit /2 die Waage halten, welche wiederum mit den charakteristischen Eigenschaften der
Stromung verknipft ist, sodass sich unter Annahme homogener isotroper Turbulenz folgen-
der Zusammenhang formulieren lasst:

_ Q29"

e=p ) (2.13)
lO

wobei g die turbulente kinetische Energie darstellt, welche messtechnisch als die kinetische

Energie der Geschwindigkeitsfluktuationen u,, erfasst werden kann:

> 2 2 2
q= ”rzms _ Lo * ”»2"'” Tl s . (2.14)

Die typische Verteilung der turbulenten kinetischen Energie auf die Wirbel unterschiedlicher
GroRe ist in ABBILDUNG 2.1 dargestellt. Es kann nun eine nicht von der Geometrie, sondern
von den Langenskalen der Stromung abhangige Turbulenz-Reynolds-Zahl definiert werden:

S
Re =hv2d (2.15)
|4

Der Bereich Re, <1 wird als das laminare, Re, >1 als das turbulente Regime angesehen.

Das Kolmogorov-Langenmal wird definiert als:

3 \V4
le[V—j . (2.16)
E
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ABBILDUNG 2.1 — Modell-Energiespektrum [80] bei voll entwickelter Turbulenz in logarithmi-
scher Darstellung. Die hochste Energiedichte (Energy Spectral Density) besitzen Strukturen
grolRer Skalen (Length Scale), die durch Tragheitskrafte sukzessive zerfallen (Breakup) und
schlieBlich vollstandig dissipieren.

Die Definition des dazu gehdrigen Kolmogorov-ZeitmaRes, interpretierbar als die charakte-
ristische Rotationszeit der kleinsten Wirbel, lautet:

1/2
7, E(Kj , (2.17)

£

Beide sind Uber die Turbulenz-Reynolds-Zahl mit dem integralen Langenmal’ bzw. integralen
Zeitmal’ verknlpft:

b _ Re,”* (2.18)
lK

sowie
Lo _Re,” (2.19)
TK

Die integralen MaRe werden messtechnisch liber die Korrelationsfunktion R bestimmt [82].
Sei

’

u, =u +u, (2.20)

1 1

die Zerlegung der Komponente i der Momentan-Geschwindigkeit i in einen Mittelwert u,
und eine Schwankung u: um diesen Mittelwert. Dann berechnet sich die diskrete (normier-
te) Korrelation zweier zum Zeitpunkt 7 und (+7) an den Orten X und (X+7) gemessenen

Geschwindigkeitskomponenten u; und u; zu
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w/(%,1) u,(X+7,1+7)

Rl] (x’t’ i:’ T) = f

. (2.21)
Jul (F0) u (G +7,1+7)

Fiir 7 =0 ergibt sich die spezielle Form der rein raumlichen, fiir 7 =0 die der rein zeitlichen
Korrelation (Autokorrelation). Die integralen MaRe ergeben sich aus dem Integral der ent-
sprechenden Korrelation fiir die jeweils gleiche Komponente der Geschwindigkeit:

(%) = [ R,(%,t,7,0)dF (2.22)
0
sowie
7,(%) = [ R,(%,1,0,7)dr , (2.23)
0

wobei aus Grinden der messtechnischen Realisierbarkeit die rdumliche Korrelation haufig
nur in eine Richtung bestimmt wird. So deutet z.B. die Schreibweise [;***an, dass die x-

Komponente der Geschwindigkeit in positive z-Richtung korreliert wird (im kartesischen La-
bor-Koordinatensystem).

Das skalare Pendant des Kolmogorov-Langenmalies ist das Batchelor-Langenmali. Beide ste-
hen Uber die Schmidt-Zahl Sc miteinander in Relation:

l, =1, Sc™". (2.24)

Das Batchelor-LangenmalR ist die GroRenordnung der kleinsten skalaren Strukturen, unter-
halb derer die molekulare Diffusion dominiert. Die Schmidt-Zahl setzt den viskosen Impuls-
transport ins Verhaltnis zum diffusiven Stofftransport:

Sc=—o, (2.25)

wobei D der Diffusionskoeffizient der betrachteten GréRe Z ist. Die skalare Dissipations-

rate
X-=2D_ grad®(2) (2.26)

quantifiziert die Dissipation skalarer GroRen (z.B. der Reaktionsfortschrittsvariablen) und ist
eng mit der chemischen Reaktionsrate verknipft [83].

Die skalaren Ausdehnungen einer Flammenfront [, im Verhdltnis zum Kolmogorov-

Langenmald definieren die Karlovitz-Zahl [84]
Ka=-L, (2.27)

wobei die Dicke der Flammenfront z.B. thermisch tUber die Temperaturen 7, bzw. 7, der

unverbrannten bzw. verbrannten Seite definiert werden kann als [85]:
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1, -1,

lf —2
© o (gradT),,.

(2.28)

Die Dicke der inneren Reaktionszone I; (typischerweise in der GréRenordnung eines Zehn-

tels von [, ) dient der Definition einer weiteren Karlovitz-Zahl:
Ka,=-2. (2.29)

Beide Karlovitz-Zahlen werden in KAPITEL 2.3.1 zur Einteilung turbulenter Vormischflammen
herangezogen und sind entscheidend fir die Beschreibung der Chemie-Turbulenz-
Interaktion.

2.2.3 Simulationsmethoden fiir turbulente Stromungen

Prinzipiell kdnnen auch turbulente reagierende Stromungen mit den in KAPITEL 2.2.1 genann-
ten Erhaltungsgleichungen und den entsprechenden SchlieBungsmodellen numerisch be-
rechnet werden. Voraussetzung ist, dass sowohl groRe als auch kleine Skalen ausreichend
fein diskretisiert werden. Eine solche Berechnung heillt Direkte Numerische Simulation
(DNS). Da mit steigender Reynolds-Zahl die Spanne zwischen integralen und Kolmogorov-
MafRen zunimmt (vgl. FORMEL (2.18) und FORMEL (2.19)) missen raumliche und zeitliche

Diskretisierung ebenfalls verfeinert werden, sodass die Rechenzeit ungefahr mit Re* skaliert
[76]. Ebenso wachst der Speicherbedarf an. Wahrend fir kleine Verbrennungssysteme bei
niedriger Reynolds-Zahl eine DNS noch moglich sein mag, ist dies aufgrund des exorbitanten
Speicher- und Rechenbedarfs fiir technisch relevante Systeme auch auf Hochstleistungs-
rechnern momentan ausgeschlossen. Andererseits sind nicht alle mikroskopischen Informa-
tionen Uberhaupt relevant, um das technische System im Rahmen seiner Anwendung hinrei-
chend exakt zu charakterisieren. Adaquate Naherungen zur Beschreibung reichen im techni-
schen Kontext also meist aus und werden aufseiten der Stromungsmechanik durch zeitliche
oder rdumliche Mittelung erhalten. Nicht aufgeloste Information muss durch geeignete Mo-
delle abgebildet (modelliert) werden.

Bevor naher auf Modelle der turbulenten Vormischverbrennung im Kontext der sog. Grob-
struktur-Simulation (Large Eddy Simulation, LES) eingegangen wird, gibt der folgende Ab-
schnitt einen Uberblick tiber die verschiedenen Klassen von Simulationsmethoden, die ggf.
auch kombiniert eingesetzt werden kdnnen.

e Direct Numerical Simulation (DNS) — Die Erhaltungsgleichungen werden in hinrei-
chend feiner zeitlicher und raumlicher Diskretisierung gelost. Alle relevanten Zeit-
und Langenskalen der Stromung werden abgebildet. Lediglich die chemische Reak-
tion muss modelliert werden. Man erhiélt detaillierte zeit- und raumaufgeloste In-
formationen lber eine Realisierung der turbulenten Stromung. Da Rechenaufwand
und Speicherbedarf enorm hoch sind, bleibt die DNS auf Systeme kleiner Geometrie



26 2 THEORIE

mit maRiger Reynolds-Zahl beschrdnkt und dient hauptsachlich der Grundlagenfor-
schung im wissenschaftlichen Bereich.

e Reynolds Averaged Navier-Stokes Simulation (RANS) — Die Erhaltungsgleichungen
werden zeitlich entweder Reynolds- oder Favre- (Dichte gewichtet) gemittelt. Dazu
werden die ErhaltungsgrofRen nach FORMEL (2.20) in Mittelwert und Fluktuation auf-
geteilt. Bei endlicher Lange des Zeitintervalls fir die Mittelung kénnen niederfre-
guente Schwankungen der Mittelwerte wiedergegeben werden (sog. Unsteady (U-)
oder Transient (T-)RANS. Bei der mathematischen Herleitung treten zusatzliche
mittlere Korrelationsterme (sog. Reynolds-Spannungsterme) auf, die modelliert
werden missen. Die RANS liefert bei im Vergleich zur DNS geringem Rechenauf-
wand als Ergebnis zeitliche Mittelwerte und die turbulente kinetische Energie als
GlobalgroRe der Fluktuationen.

e Large Eddy Simulation (LES) — Bei der sog. Grobstruktur-Simulation findet eine
raumliche und zeitliche Tiefpass-Filterung statt und nur Strukturen groRer einer
spezifischen Filterweite werden instationar simuliert, wahrend isotrope Feinstruktu-
ren und deren Auswirkungen modelliert werden (vgl. Konzept der Energiekaskade).
Die LES ist aufgrund des im Vergleich zur DNS reduzierten Rechenaufwandes, aber
der Fahigkeit zur Simulation instationarer Vorgange, eine vielsprechende Methode
fur technische Anwendungen.

In ABBILDUNG 2.2 sind die verschiedenen Simulationsmethoden bezliglich ihres rdumlichen
und zeitlichen Auflésungsvermogens gegenibergestellt.

2.3 Turbulenz-Chemie-Interaktion
2.3.1 Regime turbulenter Vormischflammen

Sind die GrofRen- und Zeitskalen von chemischer Reaktion und Stromung hinreichend weit
voneinander entfernt, sind beide Probleme entkoppelt und kénnen zunachst separat behan-
delt werden. Eine makroskopische Kopplung besteht dann nur insofern, als dass die
grolRskalige Topologie der Stromung die Durchmischung (zwischen Brennstoff und Sekundar-
luft oder Frischgas und Abgas) und damit das Aquivalenzverhiltnis und die Temperatur be-
einflusst, von denen wiederum die laminare Brenngeschwindigkeit abhangt. Umgekehrt an-
dert die chemische Reaktion die Temperatur und damit die Viskositat und das Volumen des
Fluids und koppelt somit zuriick auf die Strémung. Erreichen die kleinsten Wirbel der Stro-
mung allerdings Zeit- und Ldngenmale in der GréBenordnung der chemischen Reaktionszei-
ten und der Flammenfrontdicke, so entsteht eine direkte Interaktion. Die Art der Interaktion
und deren Einfluss auf die Verbrennung ist Gegenstand des Regime-Diagramms der vorge-
mischten Verbrennung (sog. Borghi-Peters-Diagramm [84], vgl. ABBILDUNG 2.3). Die Kenntnis
des Regimes bedingt die Wahl eines geeigneten Modells. Die Validitat dieser und ahnlicher
Regime-Klassifizierungen ist allerdings noch Gegenstand der Forschung [86] und wird kritisch
diskutiert. Im Folgenden werden die unterschiedlichen Regime erlautert.
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ABBILDUNG 2.2 — Schematischer Vergleich der aufgelosten raumlichen und zeitlichen Skalen der
verschiedenen Simulationsmethoden (Definition der GroRen siehe Text). Wahrend die DNS alle
Skalen der Stromung auflost, leistet dies die LES nur bis oberhalb einer Filterweite A. RANS-
und URANS-Methoden filtern zeitlich so stark, dass raumlich nur die integralen Skalen abgebil-
det werden. Es ist zu beachten, dass zeitliche und rdumliche Skalen stets Giber die charakteris-
tische Stromungsgeschwindigkeit miteinander verkniipft sind und die reale Auflésung immer
nur in der GréRenordnung der gréberen der beiden Auflésungen (zeitlich oder raumlich) liegen
kann.

Die funf Regime der turbulenten Verbrennung sind (zur Definition der Kennzahlen und Gro-
Ben vgl. KAPITEL 2.2.2):
e Laminare Flammen (Laminar Flames) — Bei Re, <1 propagiert die Flammenfront in

einer laminaren Stromung.

e Gewellte (Wrinkled) Flamelets — Im turbulenten Bereich Re, >1 und u’ <A, kén-

nen die turbulenten Fluktuationen die Flammenfront nur auf groflen Skalen kinema-
tisch deformieren, sodass die Flammenpropagation maligeblich durch die lokale
Ausbreitung laminarer gestreckter ,Flammchen” (sog. Flamelets) bestimmt bleibt.

e Gefaltete (Corrugated) Flamelets — Die turbulenten Fluktuationen u’> A, verfor-

men die Flammenfront stark und pragen die Flammenausbreitung durch eine Erho-
hung der Flammenflache. Die Struktur der Flammenfront selbst bleibt quasi lami-
nar, da die kleinsten Wirbel groRRer als die Ausdehnung der Flammenfront sind und
nicht in diese eindringen kdnnen (lf <[, bzw. Ka<1).

¢ Diinne Reaktionszonen (Thin Reaction Zones) — Die kleinsten Wirbel [, <l, (bzw.

Ka >1) dringen in die Vorheizzone der Flammenfront ein und d@ndern deren Struk-
tur, indem sie Warme abtransportieren. Die chemische Reaktion wird lediglich
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durch den Enthalpie-Entzug aus der Vorheizzone beeinflusst. Die Wirbel dringen

nicht in die innere Reaktionszone ein ([, >[; bzw. Ka; <1).

e Aufgebrochene Reaktionszonen (Broken Reaction Zones) — Die kleinsten Wirbel
[, <l; (bzw. Ka; >1) dringen in die innere Reaktionszone ein und verlangsamen

die Reaktion aufgrund des Abtransports von Warme und Radikalen bis hin zu loka-
lem Verloschen.

T —

1 broken Ka =1
. o
e reaction = _
1073 zones thin E
reaction 1
zones

1 corrugated flamelets |
10° E

laminar
flames wrinkled flamelets

turb. fluct. »'/lam. flame speed A,
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rorTrTTTh TorTrTT TorrrTTh TorTTTTT TorrTTTTT
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int. length scale /, / lam. flame thickness L

ABBILDUNG 2.3 — Das durch Borghi eingefiihrte und von Peters revidierte Regime-Diagramm der
turbulenten Verbrennung. Anhand von dimensionslosen Verhéltnissen der turbulenten
Schwankungen (Turbulent Fluctuations) zur laminaren Brenngeschwindigkeit (Laminar Flame
Speed) bzw. des integralen Langenmales (Integral Length Scale) zur Flammendicke (Laminar
Flame Thickness) wird die Interaktion zwischen Strémung und chemischer Reaktion klassifi-
ziert.

2.3.2  Modelle turbulenter Vormischverbrennung

Die groRte Herausforderung der Beschreibung vorgemischter Verbrennung im Kontext der
Grobstruktur-Simulation (LES) ist die korrekte Modellierung des chemischen Quellterms (vgl.
FORMEL (2.9)) und der turbulenten Brenngeschwindigkeit, also der Ausbreitung der Flammen-
fronten im turbulenten Stromungsfeld. Anders als die laminare Brenngeschwindigkeit hangt
sie zusatzlich sowohl von der Oberflache der Flammenfront pro Einheitsvolumen als auch
vom Einfluss der Turbulenz auf die innere Struktur der Flammenfront ab. Im Folgenden wer-
den unter den vielfdltigen numerischen Ansatzen zur Chemie-Turbulenz-Modellierung die
prinzipiellen Moglichkeiten im Kontext der LES vorgestellt — fir Details sei auf z.B.
[84, 85, 86] verwiesen.

e Wirbelzerfallsmodell (Eddy Break-Up Model, EBU) — Dieses aus der RANS-
Modellierung abgeleitete Modell beschreibt den chemischen Quellterm als Funktion
der turbulenten Geschwindigkeitsfluktuationen und der mittleren Reaktionsfort-
schrittsvariablen. Da keinerlei chemische Kinetik zugrunde liegt, macht dieses Mo-
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dell nur gute Aussagen bei sehr schneller Chemie und moderater Turbulenz. Pha-
nomene wie Schadstoffbildung, Verléschung und Entziindung kdnnen nicht wieder-
gegeben werden und vorhandene Modellkonstanten hangen stark von numerischen
und experimentellen Faktoren ab.

Linear-Eddy-Modell (LEM) — Beim LEM wird zusatzlich zum groben LES-Gitter ein
feines Subgitter zur Berechnung diffusiver, turbulenter und chemischer Prozesse
eingeflihrt. Da auf kleinen Skalen nach der Vorstellung der Turbulenzkaskade (vgl.
KAPITEL 2.2.2) Isotropie angenommen werden kann, reicht eine 1-dimensionale Be-
trachtung aus. Das Modell ist vielversprechend fiir alle Verbrennungsregime, da die
detaillierte Chemie in Wechselwirkung mit der Turbulenz abgebildet werden kann,
der Rechenaufwand ist allerdings vergleichsweise hoch.

Verfolgung der Flammenfront (G-Gleichung) — In diesem verbreiteten Modell wird
die Flammenfront als unendlich diinne Isoflache einer Indikator-Funktion G zwi-
schen verbranntem und unverbranntem Gas angesehen, welche durch die kinema-
tische Wechselwirkung mit dem Fluid translatiert wird. Diese Vorstellung ist vor al-
lem im Flamelet-Regime eine legitime Annahme. Die Flammenfrontausbreitung
muss i.Allg. durch die turbulente Brenngeschwindigkeit ausgedrickt werden, wel-
che z.B. in Abhangigkeit der turbulenten Geschwindigkeitsfluktuationen modelliert
werden kann.

Numerische Aufdickung der Flammenfront (Artificially Thickend Flames, ATF) — Die
Idee hinter der ATF-Methode ist, die Flammenfront aufzudicken, bis sie auf dem
groben numerischen LES-Gitter auflosbar ist. Dies geschieht durch eine Herabset-
zung der Reaktionsrate und eine gleichzeitige Heraufsetzung der Diffusion um den
gleichen Faktor. Eine Verdickung der Flammenfront bei unverdanderter laminarer
Brenngeschwindigkeit ist die Folge. Der durch diese Operation verringerten
Flammenfrontverwinkelung wird durch eine Effizienzfunktion, vergleichbar einem
Subgitter-Verwinkelungsfaktor, Rechnung getragen. Diese Funktion kann in Abhan-
gigkeit der Geschwindigkeitsfluktuationen im Verhaltnis zur laminaren Brennge-
schwindigkeit und der Filterweite im Vergleich zur Flammenfrontdicke modelliert
werden.

Flammenfrontdichte-basierte Modelle — Ahnlich der ATF wird die Erhaltungsglei-
chung fir die Fortschrittsvariable mit einem raumlichen Filter groRer der Gitterwei-
te gefaltet und kann so auf dem numerischen Gitter aufgelost werden. Die Bewe-
gungsgeschwindigkeit der Isoflachen wird mit dem Produkt aus laminarer Brennge-
schwindigkeit und Flammenoberflaiche modelliert. Letztere kann aus Experimenten
abgeleitet oder auf verschiedene Arten numerisch angenahert werden.

Statistische Methoden — Samtliche Fluideigenschaften wie Geschwindigkeiten und
Spezies-Stoffmengenanteile werden (iber eine gemeinsame transportierte Wahr-
scheinlichkeitsdichtefunktion (Probability Density Function, PDF) reprasentiert. In
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der Monte-Carlo-Variante wird diese auf numerische Partikel abgebildet und Wech-
selwirkungen durch einen gegenseitigen Informationsaustausch modelliert.

Tabellierte Chemie — Die bereits in KAPITEL2.1.1 erwdhnten Flamelet-basierten
Techniken der ILDM und FGM kdnnen ihrerseits als Modelle der turbulenten Ver-
brennung angesehen werden. Der Quellterm wird dabei z.B. Gber eine transportier-
te Reaktionsfortschrittsvariable abgebildet. Diesen Techniken liegt eine detaillierte
Chemie zugrunde.
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3 EXPERIMENTELLER AUFBAU UND DIAGNOSTIK

... liber die Konstruktion eines Brenners flir parametrisch variierte Vormischflam-
men, Prinzipien der laserdiagnostischen Techniken Laser-Doppler-Anemometrie,
Particle Image Velocimetry und Raman/Rayleigh-Streuung sowie Aspekte der ex-
perimentelle Applikation zur Messung von Geschwindigkeiten, Temperaturen und
Stoffmengenanteilen in turbulenten Flammen.

3.1 Stratifizierter Brenner
3.1.1 Konstruktion

Der stratifizierte Brenner dient der Generierung eines Satzes turbulenter, vorgemischter
Flammen mit der Moglichkeit, Scherung und Schichtung innerhalb einer turbulenten Mi-
schungsschicht parametrisch zu variieren. Die Konstruktion des Brenners geniigt dabei den
Anforderungen hinsichtlich der Zuganglichkeit fiir optische Messtechniken und den Randbe-
dingungen fiir numerischer Simulationen (vgl. KapITEL 1.2.3). Die generelle Idee ist, Flammen
zu generieren, die bei moglichst einfachem Stromungsfeld (radialsymmetrisch, kein Drall) die
gewlinschten Phanomene Scherung und Schichtung aufweisen. Die Geometrie versucht da-
bei, andere Effekte (Rezirkulation etc.) weitestgehend zu vermeiden und gleichzeitig defi-
nierte Einstromrandbedingungen zu gewahrleisten.

Der Brenner (vgl. ABBILDUNG 3.1) besteht aus drei konzentrischen Rohren mit Innendurch-
messern von 14.8, 37.0 und 60.0 mm. Diese sind axial um jeweils 5 mm gestaffelt, um volle
optische Zuganglichkeit mit Optiken kleiner F-Zahl zu den drei Austrittsebenen zu ermogli-
chen. Das innere Rohr hat eine Wandstarke von 0.75 mm und ist zur Minimierung der War-
melibertragung auf den ersten Ringspalt aus einer Al,Os-Keramik gefertigt. Es enthalt einen
Flammenhalter und eine Zentrierungsplatte zur Stabilisierung einer im Rohr brennenden
Pilotflamme, deren Abgase die Hauptflamme am Rohraustritt entziinden und stabilisieren.
Die umgebenden Rohre mit Wandstarken von 1.5 bzw. 2.0 mm sind aus hitzebestandigem
Edelstahl gefertigt und zur Minimierung von Rezirkulationszonen am Austritt mit 15° auf
0.5 mm angefast. Sie bilden zusammen mit dem Pilotrohr zwei konzentrische Ringspalten
mit ahnlichen hydraulischen Durchmessern von 20.7 bzw. 20.0 mm. Die Zustrémung zu den
Ringspalten erfolgt an den Rohreintritten tGber 16 bzw. 24 Radialbohrungen. Die minimale
Rohrlange zwischen Ein- und Auslass betragt 500 mm (rund 25 hydraulische Durchmesser)
resultierend in einer vollstandig ausgebildeten turbulenten Rohrstromung am Austritt. Dies
wurde experimentell nachgewiesen [87] anhand der Insensitivitdat von Mittelwert und Va-
rianz der Geschwindigkeiten sowie des Turbulenzspektrums gegeniiber einer Variation der
Rohrlange.

Die beiden Ringspalte kdnnen unabhangig voneinander mit vorgemischtem Brennstoff ver-
sorgt werden. Durch Einstellen verschiedener Austrittsgeschwindigkeiten wird so die Sche-
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rung zwischen den Stromen variiert. Analog kann eine (globale) radiale Schichtung iber die
Aquivalenzverhiltnisse eingestellt werden. Die Hauptflamme wird mit einer mager vorge-
mischten Pilotflamme stabilisiert, die vollstandig innerhalb des zentralen Pilotrohres brennt.
Diese sitzt auf dem Flammenhalter auf, der 40 mm stromaufwarts der Austrittsebene des
Pilotrohres positioniert ist. Die Position des Flammenhalters ist so optimiert, dass die austre-
tenden Abgase vollstdndig verbrannt und das Profil der Austrittsgeschwindigkeit moglichst
flach ist, d.h. keine Aufpragung der Geometrie des Flammenhalters mehr aufweist. Gleich-
zeitig wird der Warmelibergang zum ersten Ringspalt minimiert und der dort zustrémende
Brennstoff erwarmt sich um nicht mehr als 1 K. Eine Lochplatte stromauf des Flammenhal-
ters dient zu dessen Zentrierung und soll eine Pfropfenstromung erzeugen. Beide Teile sind
an einem zentralen Gestdange angebracht und konnen zum Ziinden der Pilotflamme bis an
die Austrittsebene stromab verfahren werden. Die Zustrémgeschwindigkeit zum Piloten ist
so gewahlt, dass die Geschwindigkeit der verbrannten Gase am Austritt annahernd mit der
der kalten Gase im ersten Ringspalt Ubereinstimmt und die Scherung somit minimal ist. Ge-
nerell wird die Idee verfolgt, den Einfluss des Piloten auf die eigentliche Hauptflamme so
gering als moglich zu gestalten. Alle Gasstrome werden Uber elektronische Massendurch-
flussregler (Mass Flow Controllers, MFCs, Bronkhorst High-Tech) eingestellt und kontrolliert.

ABBILDUNG 3.1 — Schema des stratifizierten Brenners sowie des Flammenhalters und der Zent-
rierungsplatte.
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Der gesamte Brenner ist in einem Strom hochreiner Luft (sog. Coflow) von 600 mm Durch-
messer und einer Geschwindigkeit von rund 0.1 m/s angeordnet, um definierte Stromungs-
randbedingungen herzustellen und gleichzeitig Staubpartikel der Umgebung fernzuhalten,
welche die Messtechnik (Raman/Rayleigh-Streuung) negativ beeinflussen.

Fehleranalyse

Die Zentrierung und Staffelung der drei Rohre (relativ zum dulReren Rohr) wird mit einer ge-
eigneten mechanischen Justierhilfe eingestellt und Uberprift. In axialer Richtung kann die
Positioniergenauigkeit auf etwa £0.1 mm abgeschatzt werden. In radialer Richtung gilt der
gleiche Wert fir die relative Position der beiden duBeren Edelstahlrohre zueinander. Die
Genauigkeit der radialen Positionierung des Keramik-Pilotrohres ist aufgrund der groReren
Fertigungstoleranzen (Durchmesser, Wandstarke, Rundheit) etwas geringer und wird mit
etwa +£0.25 mm angesetzt. Daraus ergeben sich fiir die Spaltweiten des inneren bzw. dulle-
ren Ringspaltes maximale Abweichungen von rund 3 % bzw. £1 % der nominalen Spaltwei-
ten. Die Zentrierung des Flammenhalters ist aufgrund seiner Verfahrbarkeit und der schwe-
ren Zuganglichkeit im Pilotrohr deutlich ungenauer und wird mit £1 mm abgeschatzt. Expe-
rimentell wurde festgestellt, dass dadurch die Mittelwertprofile der axialen Geschwindigkeit
am Austritt radiale Asymmetrien von bis zu 10 % bei den isothermen Konfigurationen i2
aufweisen. Dagegen ist bei den Konfigurationen il und r mit reagierendem Piloten der Effekt
vernachldssigbar (zur Definition der Betriebspunkte und Termini vgl. KAPITEL 3.1.2 sowie TA-
BELLE 3.1).

3.1.2 Betriebspunkte

Die untersuchten Konfigurationen sind in TABELLE 3.1 aufgelistet. Jede reagierende Konfigura-
tion wird durch (teilweise) isotherme Vergleichskonfigurationen erganzt, die, da ohne Ver-
brennung, eine Vereinfachung darstellen und als Zusatz der Datenbasis zur Validierung nu-
merischer Simulationen gedacht sind. Die aufgeflihrten Geschwindigkeiten sind die Bulk-
Geschwindigkeiten der unverbrannten Gase. Im Falle der beiden Ringspalte entsprechen
diese Geschwindigkeiten den mittleren Austrittsgeschwindigkeiten, da der Brennstoff erst
stromab der Austrittsebenen zu verbrennen beginnt. Fiir den Piloten entsprechen sie den
Anstrémgeschwindigkeiten des Flammenhalters, allerdings nicht der Austrittsgeschwindig-
keit der thermisch expandierten Gase. Das Akronym TSF steht flr Turbulent Stratified Flame,
die Erweiterung r steht fir vollstdndig reagierende Konfigurationen (Pilot- und Ringspaltgase
brennen), i1 fir reagierenden Piloten aber isotherme Ringspalte (reine Luft wird ausge-
stromt) und i2 fir vollstandig isotherme Konfigurationen, wobei die Bulk-Geschwindigkeit
des Piloten an die des inneren Ringspalts angeglichen wird, um die Scherung zu minimieren.
In dieser Arbeit ist, wenn nicht anders angegeben, stets die reagierende Konfiguration ge-
meint. Als Brennstoff wird, wenn nicht anders erwahnt, reines Methan (Reinheitsgrad
99.5 %, Linde) verwendet. Bei zwei Konfigurationen ist dieses in den Ringspalten (nicht im
Piloten) durch Ethen (C,H,) substituiert. Im Vergleich zu Methan hat Ethen eine 1.6-fach ho-
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here Verbrennungsenthalpie und eine etwa doppelte laminare Brenngeschwindigkeit im
stochiometrischen Punkt [79]. Im Folgenden werden Flammen mit unterschiedlichen
Aquivalenzverhiltnissen in den Ringspalten als stratifiziert und solche mit unterschiedlichen
Bulk-Geschwindigkeiten als geschert bezeichnet. Analog werden sie bei gleichen Werten
nicht stratifiziert bzw. nicht geschert genannt. Die unterschiedlichen Konfigurationen lassen
sich somit u.a. wie folgt kategorisieren:

e Stratifizierung, keine Scherung: TSF_A, B, F,
e Scherung, keine Stratifizierung: TSF_E,
e Stratifizierung und Scherung: TSF_C, D, H, J,

e keine Stratifizierung, keine Scherung: TSF_G, |, K.

TABELLE 3.1 — Isotherme (i1, i2) und reagierende (r) Konfigurationen der Flammenserie Turbu-
lent Stratified Flames (TSF). ¢ ist das Aquivalenzverhiltnis, u die Bulk-Geschwindigkeit und Re
die Reynolds-Zahl am Austritt, berechnet aus der Bulk-Geschwindigkeit und dem hydraulischen
Durchmesser des jeweiligen Ringspaltes bei 295 K (kinematische Viskositaten vgl. [88]). P be-
zeichnet die thermische Leistung bei angenommener vollstandiger Verbrennung. [ ist die unge-
fahre Flammenldnge, definiert als die axiale Ausdehnung der hellblauen Bereiche in den
Flammenfotografien (vgl. ABBILDUNG 3.2). Wenn nicht anders angegeben, dient Methan als
Brennstoff.

Konfiguration  @piot Eln:I"soi Psiott E’n:;:i Re siot1 Psiot2 E’n:';st; Resiot2 ﬁ( t\;’\tla]l [mlm]
TSF_A_r 0.9 1 0.9 10 13 600 0.6 10 13100 72 120
TSF_A_it 0.9 1 0 10 0 10
TSF_A_i2 0 10 0 10 0 10
TSF_B_r 0.9 15 0.9 15 20400 0.6 15 19600 109 150
TSF_B_it 0.9 1.5 0 15 0 15
TSF_B_i2 0 15 0 15 0 15
TSF_C_r 0.9 1 0.9 10 13 600 0.6 5 6700 53 110
TSF_C_i1 0.9 1 0 10 0 5
TSF_D_r 0.9 1 0.9 10 13600 0.6 20 26 200 1M 130
TSF_D_i1 0.9 1 0 10 0 20
TSF_E_r 0.9 1 0.9 10 13600 0.9 5 6600 64 110
TSF_F_r 0.9 1 0.9 10 13 600 0.75 10 13100 83 120
TSF_G_r 0.9 1 0.9 10 13 600 0.9 10 13100 94 130
TSF_H_r 0.9 0.6 0.6 (C2Ha) 10 14 000 0.9 5 6800 53 110

TSF_Ir 0.9 0.6 0.6 (C2Ha) 10 14 000 0.6 10 13 400 63 150
TSF_J_r 0.9 0.6 0.6 10 13 500 0.9 5 6600 52 (320)
TSF_J_i1 0.9 0.6 0 10 0 5
TSF_J_i2 0 6 0 10 0 5
TSF_K_r 0.9 0.6 0.6 10 13 500 0.6 10 13100 61 (250)

TSF_L.r 0.9 1 14 10 13700 0.6 10 13100 90 220
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Die aufgelisteten Konfigurationen wurden im Rahmen dieser Arbeit mit unterschiedlichen
Methoden hinsichtlich Geschwindigkeits- und Skalarfeldern charakterisiert. In TABELLE 3.2
sind zudem samtliche veroffentlichten Arbeiten zum stratifizierten Brenner referenziert.

Im Regime-Diagramm der turbulenten Verbrennung liegen die untersuchten Flammen im
Bereich der diinnen Reaktionszonen mit Uberlappung in die Bereiche der gefalteten bzw.
aufgebrochenen Flammenfronten (vgl. ABBILDUNG 4.1). Fotografien der Flammen sind in As-
BILDUNG 3.2 gezeigt und werden im Einzelnen zusammen mit den Resultaten der durchge-
fihrten Messungen interpretiert. Die in TABELLE 3.1 aufgelisteten Flammenlangen entspre-
chen der axialen Ausdehnung der hellblauen Bereiche in den Flammenfotografien.

ABBILDUNG 3.2 — Fotografien der untersuchten Flammen (Nikon D70s, Belichtungszeit 400 ms,
Brennweite 32 mm, Empfindlichkeit 1ISO 400, 250 mm Uber und 900 mm entfernt vom Pilot-
Austritt).
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TABELLE 3.2 — Veroffentlichungen im Kontext des stratifizierten Brenners.

Jahr Autor Typ Referenz Inhalt

2005 M. Prifert Studienarbeit [89] Konzept, Konstruktion, Stabilitatsbereiche, Voruntersuchungen
2006 M. Prifert Diplomarbeit [87] Modifikationen, HDA, OH-PLIF

2008 C. Beyer Diplomarbeit [90] LDA, Highspeed-PIV

2009 F. Seffrin et al. Konferenz-Paper [91] LDA, Highspeed-PIV

2010 F. Seffrin et al. Journal-Paper [74] LDA, Highspeed-PIV

2010 B. Béhm et al. Konferenz-Paper [75] Planare Rayleigh-Streuung, simult. OH-PLIF / Tracer PLIF

Fehleranalyse

Die Genauigkeit der Volumenstréme von Brennstoff und Luft ist malRgeblich durch die Ge-
nauigkeit der elektronischen Massendurchflussregler determiniert. Der systematische Fehler
wird vom Hersteller mit maximal 1 % (typischerweise 0.5 %) des maximalen und die Wieder-
holgenauigkeit mit 0.2 % des eingestellten Durchflusses angegeben. Da die Regler nicht im-
mer bei maximalem Durchfluss betrieben werden, wird die systematische Ungenauigkeit der
Volumenstrome auf maximal 5 %, typischerweise auf kleiner 2.5 % abgeschatzt. Zusatzlich
werden alle MFCs mit einer Kalibriereinheit mit ahnlicher Genauigkeit (basierend auf Mas-
sendurchflussmessern, Bronkhorst High-Tech) gegengeprift, um die Kalibrierungen auf Kon-
sistenz zu Uberprifen. Der Fehler, der sich daraus bei der Mischung von Luft und Brennstoff
fir das Aquivalenzverhiltnis ergibt, liegt im untersuchten Betriebsbereich bei etwa 0.02 (ty-
pisch) bis 0.04 (maximal) Einheiten.

3.2 Techniken moderner Verbrennungsdiagnostik

So gut wie alle zurzeit etablierten Techniken der Verbrennungsdiagnostik [92] basieren auf
dem Einsatz von Lasern. Der Grund hierfir ist, dass optische im Vergleich zu
Sondenmessungen nicht intrusiv sind und Laser Lichtquellen mit herausragenden Eigen-
schaften darstellen, mit deren Hilfe die in KapiTEL 1.2.3 geforderten Eigenschaften der Mess-
technik i.d.R. erfiillt werden kdnnen. Die potenziell hohe Intensitat bzw. Pulsenergie von
Lasern ermoglicht starke Signale und entsprechende Signal-zu-Rausch-Verhaltnisse. Gepulste
Laser erlauben Momentaufnahmen der Prozesse und machen nicht lineare spektroskopische
Prozesse zuganglich. Die schmale spektrale Bandbreite und Koharenz der Strahlung fihrt zu
einer beugungsbegrenzten Fokussierbarkeit, was zum Erreichen einer hohen rdaumlichen
Auflosung der Messtechnik meist unerlasslich ist und zusatzlich Interferenzfahigkeit gewahr-
leistet. Spektroskopisch gesehen, ist die monochromatische Strahlung hochst selektiv. Die
eingesetzten Detektoren miissen ausreichend schnell und empfindlich sein und die Messda-
ten zur gangigen elektronischen Datenverarbeitung digital zur Verfligung stellen, sodass
heutzutage meist intensivierte und nicht intensivierte CCD- oder CMOS-Flachendetektoren
eingesetzt werden. Fir Punktmessungen konnen auch analog-digital-gewandelte Photo-
multiplier oder Photodioden zum Einsatz kommen.
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Der folgende Abschnitt soll einen Uberblick iiber die vielfiltigen Techniken zur Verbren-
nungsdiagnostik geben und legt dabei den Schwerpunkt auf quantitative Methoden zur Kon-
zentrations-, Temperatur- und Geschwindigkeitsbestimmung, wie sie im Kontext dieser Ar-
beit durchgefihrt wurden. Fir Details sei auf die einschlagige Literatur [92] verwiesen.

3.2.1 Techniken zur quantitativen Bestimmung von Konzentrationen, Temperatu-
ren und Geschwindigkeiten

Zur Bestimmung der Konzentration von Minoritdtenspezies wird vor allem die Laserindu-
zierte Fluoreszenz (LIF) eingesetzt. Durch die Zugabe sog. Tracer-Spezies (sog. Tracer-LIF)
konnen dartber hinaus auch Mischungsprozesse untersucht und die mit Mischung in Zu-
sammenhang stehenden GréRen, wie das Aquivalenzverhiltnis oder der Mischungsgrad,
bestimmt werden. Die LIF ist hochspezifisch und sensitiv und kann flr viele Spezies adaptiert
werden. Ein entscheidender Nachteil flir quantitative Messungen ist die Beeinflussung der
Fluoreszenz durch konkurrierende Quenching-Prozesse. Dieser Nachteil kann mit kurzen La-
serpulsen (Picosekunden-LIF) umgangen werden. Eine weitere gangige Technik ist Coherent
Anti-Stokes Raman Scattering (CARS), die aufgrund der Koharenz und Intensitat des Signals
und der Unempfindlichkeit gegen Interferenzen auch noch in schwierig zuganglichen und
messtechnisch anspruchsvollen Systemen eingesetzt werden kann. Andere Techniken sind
aus verschiedenen Griinden nur bedingt flir Verbrennungssysteme geeignet. Resonance En-
hanced Multiphoton lonization (REMPI) ist intrusiv, da zusatzlich zur anregenden Strahlung
ein Sensor eingebracht werden muss. Degenerate Four-Wave Mixing (DFWM), Laser-Induced
Thermal Grating Spectroscopy (LITGS) und Polarisationsspektroskopie (PS) reagieren sehr
sensitiv auf die experimentellen Randbedingungen und den thermo-kinetischen Zustand der
Probe und sind nur bei sorgfaltiger Betrachtung dieser Effekte und ggf. unter Einsatz kombi-
nierter Techniken quantitativ. Cavity Ringdown Spectroscopy (CRD) und Tunable Diode Laser
Absorption Spectroscopy (TDLAS) sind Line-of-Sight-Methoden und daher zunachst einmal
nicht ortsauflésend.

Zur Messung der Konzentration von Hauptspezies existiert die Spontane Raman-Streuung
(SRS), mit deren Hilfe alle Hauptspezies gleichzeitig bestimmt werden kdnnen. Somit wird
auch das lokale Aquivalenzverhiltnis gemessen, und Mischungsprozesse werden messtech-
nisch zuganglich. Diese Technik wurde in der vorliegenden Arbeit eingesetzt.

Die Temperatur kann prinzipiell auf zweierlei Arten gemessen werden: Zum einen kann von
der Teilchenzahldichte auf die Temperatur geschlossen werden, wenn es sich um ein System
konstanten Druckes handelt. Zum anderen kann man sich auch temperaturabhangige relati-
ve Besetzungsdichten, die sich in der Form von spektralen Signaturen dufRern, zunutze ma-
chen. Der ersten Kategorie gehort die konzeptionell einfache Rayleigh-Streuung an. Der ent-
scheidende Nachteil ist, dass der effektive Streuquerschnitt bekannt sein muss, welcher von
der stofflichen Zusammensetzung abhangt. In Kombination mit der Raman-Streuung zur
Konzentrationsbestimmung, wie in dieser Arbeit durchgefiihrt, wird dieser Nachteil aufge-
hoben, zumal beide Typen von Streuung mit dem gleichen Laser instantan angeregt werden.
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Als alleinstehende Technik ist die Rayleigh-Streuung ansonsten nur in Systemen mit geringen
Anderungen des Streuquerschnitts einsetzbar. Unter der Voraussetzung, dass die Molekiile
bei Temperaturerh6hung nicht in Raman-inaktive Spezies zerfallen, kann auch die integrale
Intensitat aller Spezies bei der Raman-Streuung als Temperaturindikator dienen, allerdings
bei sehr viel geringeren Intensitdtsniveaus. Die Methode der Raman-Streuung lasst sich auch
in die zweite Kategorie einordnen, da die Temperatur das Verhaltnis der Stokes’schen zur
Anti-Stokes’schen Streuung und die relativen Intensitdten einzelner Rotationslinien (von z.B.
N,) bestimmt. Auf dem gleichen Prinzip beruht die Temperaturmessung mittels CARS und
LIF, letztere unter Verwendung geeigneter atomarer oder molekularer Tracer.

Die breit eingesetzten Methoden zur Messung der Geschwindigkeit in Stromungen basieren
auf der Lichtstreuung an hinzugefiigten Streupartikeln. Hierzu gehoren die Laser-Doppler-
Anemometrie (LDA) und die Particle Image Velocimetry (PIV). Beide wurden in dieser Arbeit
angewandt. Andere Techniken nutzen klassische spektroskopische Methoden unter Ausnut-
zung der Doppler-Verschiebung des Signals und kommen z.T. auch ohne Streupartikel aus.
Beispiele sind LIF, Filtered Rayleigh Scattering (FRS) und Planar Doppler Velocimetry (PDV).
Auf der optischen Markierung von Molekilen beruht die Molecular Tagging Velocimetry
(MTV).

3.2.2 Laser-Doppler-Anemometrie

3.2.2.1 Grundlagen und Prinzip

Die Laser-Doppler-Anemometrie (LDA) ist eine optische Messtechnik zur punktweisen
(0-dimensionalen) Bestimmung von Geschwindigkeiten in einem Fluid. Der folgende Ab-
schnitt erldutert die Grundlagen sowie messtechnischen Realisationsmoglichkeiten dieser
Messtechnik [93].

Die LDA basiert auf der Streuung von Licht an Partikeln in der Stromung. Diese kénnen be-
reits im Fluid vorhandenen sein (z.B. Brennstofftropfchen) oder werden bewusst zugegeben.
Die flussigen oder festen Partikel missen klein genug sein, um der Stromung zu folgen und
die gemessene Partikelgeschwindigkeit mit der Fluidgeschwindigkeit gleichsetzen zu kénnen.
Das Folgevermogen wird durch die Basset-Boussinesq-Oseen-Gleichung beschrieben [94].
Flr Partikel mit im Vergleich zum Fluid hoher Massendichte ist die Grenzfrequenz (Cut-off
Frequency), der die Partikel mit einem gewissen Schlupf s noch folgen kénnen:

1 1
f=—

= ~— (3.1)
2z, \ (1—s)

mit dem Schlupf (Slip)

S 4 (32)




3.2 Techniken moderner Verbrennungsdiagnostik 39

und den Geschwindigkeiten des Fluids u, bzw. Partikels u,. Die charakteristische Zeit ergibt

sich zu

_Pd,

3.3
% 187 (3.3)

bei Partikeln mit der Dichte p, und dem Durchmesser d,. 77 ist die dynamische Viskositat

des Fluids. Neben der Wahl geeigneter Partikel muss des Weiteren auf eine gleichmaRige
Partikelkonzentration geachtet werden, da es sonst zu einer Ungleichgewichtung von
Partikelgeschwindigkeiten verschiedener Historie (z.B. in einer Scherstromung) kommen
kann, die eine inkorrekte Berechnung der Statistiken nach sich zieht.

Die Streuung an idealisierten mesoskopischen Partikeln des Durchmessers d, in der Gro-

Benordnung der Wellenldnge A des gestreuten Lichts wird als Lorenz-Mie-Streuung be-
zeichnet und von der Mie-Theorie [95] beschrieben. Deren wichtigste Aussagen im Kontext
der LDA sind, dass die Strahlungsintensitdt an einem bestimmten Raumpunkt (in Polar-
Koordinaten)

I=1,5(,q,n) (3.4)

abhdngt von der eingestrahlten Intensitat /, und einer Streuungsfunktion S des Brechungs-

indexes n, des Abstandes und der Richtung 7 zwischen Beobachtungspunkt und Inzidenz-
Ebene sowie dem Mie’schen Parameter

g=nd,A. (3.5)

Die Intensitdaten weisen deutliche Oszillationen im Raum auf, sodass zur optimalen Detektion
der Streustrahlung bestimmte Beobachtungswinkel vorzuziehen sind. Die GréRe der Partikel
wiederum (falls diese frei wahlbar ware) stellt stets einen Kompromiss zwischen Streuinten-
sitat einerseits und dem Folgevermogen bzw. der Modulation des Signals im Interferenzstrei-
fenmuster (vgl. ABBILDUNG 3.3) andererseits dar. Der Name der LDA rihrt von der Tatsache
her, dass die Frequenz des an den Partikeln gestreuten Lichts mit der von der Geschwindig-
keit der Partikel abhangigen Doppler-Frequenz moduliert wird. Diese Frequenzverschiebung
ist allerdings zu klein, als dass sie messtechnisch erfasst werden konnte. Stattdessen hat sich
in der Praxis das sog. Kreuzstrahl-Verfahren (vgl. ABBILDUNG 3.3) etabliert, bei dem zwei fo-
kussierte, sich Uberkreuzende Laserstrahlen interferieren und dabei ein Interferenzstreifen-
Muster ausbilden. Durchquert ein Partikel diese alternierenden hellen und dunklen Bereiche,
so moduliert seine Streuintensitat mit einer Frequenz

u
fD :i, (36)

die von seiner Geschwindigkeit ulf senkrecht zum Muster sowie dem Streifenabstand d,

abhédngt. Diese Frequenz ist daquivalent zur (nicht messbaren) Doppler-Frequenz. Der Strei-
fenabstand
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A

J-—"r 3.7
' 2nsinf/2 13.7)

héngt von der Wellenldnge A des Lasers, dem Brechungsindex n sowie dem Kreuzungswin-
kel @ der Teilstrahlen ab. Das vom Partikel gestreute Licht wird mit einer Empfangsoptik
gesammelt, einem geeigneten Detektor zugefiihrt und die Doppler-Frequenz und daraus die
Geschwindigkeit i.d.R. unmittelbar in einem Signalprozessor bestimmt. Um auch die Rich-
tung der Partikel zu bestimmen, wird einer der beiden Teilstrahlen in seiner Frequenz vari-
iert (meist mithilfe eines akusto-optischen Modulators), wodurch ein dynamisches Interfe-
renzstreifen-Muster erzeugt wird und sich die Doppler-Frequenzen von Partikeln unter-
schiedlicher Bewegungsrichtung unterscheiden. Unter Verwendung zusatzlicher Laserstrahl-
paare kénnen alle drei Komponenten der Geschwindigkeit gemessen werden.
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ABBILDUNG 3.3 — Prinzip der LDA. Zwei sich kreuzende und interferierende Laserstrahlen bilden
ein Interferenzstreifen-Muster aus. Die Streuintensitat eines durchfliegenden Partikels modu-
liert mit einer Frequenz, die von seiner Geschwindigkeit und dem Streifenabstand abhéangt.

3.2.2.2 Experimentelle Realisierung

Fir die Messung der Geschwindigkeiten werden den Gasstromen des stratifizierten Brenners
und des Coflow getrocknete und gesiebte MgO-Partikel (KorngroRe typischerweise 1 um)
beigefligt. Hierzu werden individuell einstellbare Birsten-Seeding-Generatoren (Pilot und
innerer Ringspalt) bzw. Wirbelbett-Seeding-Generatoren mit variablem Bypass (duBerer
Ringspalt und Coflow) verwendet. Die Menge der beigefiigten Partikel wird so gewahlt, dass
einerseits keine nennenswerte visuelle oder akustische Modifikation der Flamme eintritt,
andererseits die Datenrate moglichst hoch ist. Die Homogenitdt zwischen den einzelnen
Strémen wird durch visuelle Inspektion der Mie-Streuung des eingesetzten Lasers sicherge-
stellt.
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Mit einem handelstiblichen 2-Komponenten-LDA-System (Dantec) in Verbindung mit einem
fiberoptisch gekoppelten Argon-lonen-Laser im Multilinien-Modus (Coherent) werden im
Vorwartsstreu-Modus bei einem Detektionswinkel von 40° zur Laserstrahlachse radiale so-
wie axiale Geschwindigkeitskomponenten (im Koordinatensystem der Strémung) gemessen.
Zur Detektion der Mie-Streuung kommt eine fiberoptisch an die Photomultiplier-Einheit ge-
koppelte Linse mit einer Brennweite von 500 mm zum Einsatz. Eine in der Linse vertikal
montierte Schlitzmaske limitiert das Messvolumen dabei in horizontaler Laserstrahlrichtung.
In Vertikal- und Strahltiefenrichtung hingegen wird es durch den Durchmesser des Laser-
strahles selbst begrenzt. Somit ergibt sich die GrolRe des rotationsellipsoiden Messvolumens
[93] bzw. die rdumliche Auflésung der Messtechnik zu etwa 320 x 100 x 100 um? (radi-
al x axial x tangential im Koordinatensystem der Stromung).

3.2.2.3 Momente der Geschwindigkeit und abgeleitete GréRen

Das LDA-System liefert direkt die intern prozessierten Geschwindigkeiten und weitere Gro-
RBen der Einzelereignisse. Daraus erfolgt die Berechnung von Mittelwerten und Standardab-
weichungen unter Transitzeit-Wichtung [93]. Die turbulente kinetische Energie wird unter
Gleichsetzung der (nicht gemessenen) tangentialen Fluktuation mit der radialen Fluktuation
berechnet (vgl. FORMEL (2.14)). Durch Traversierung des Brenners werden Radialprofile der
GeschwindigkeitsgroBen in verschiedenen axialen Entfernungen zur Dise gemessen. Die
Abstdande der Messvolumina betragen typischerweise 1 bis 5 mm in Abhangigkeit der lokalen
Gradienten der Mittelwerte. Typischerweise werden an allen Messpunkten 10 000 validierte
Einzelereignisse aufgezeichnet. An den Austrittsebenen des Piloten und der Ringspalte wer-
den zur moglichst genauen Charakterisierung der Einstromrandbedingungen sogar 20 000
Ereignisse erfasst. Lediglich in Gebieten niedriger Datenrate (in Bereichen niedriger Stro-
mungsgeschwindigkeit oder eingeschranktem Sichtwinkel der Empfangsoptik) umfasst die
Stichprobe weniger Ereignisse, mindestens aber 1000. Der Anteil von Messpositionen mit
weniger als 5000 validierten Partikeln betragt in keinem der radialen Schnitte mehr als 10 %.
Die Implikation dieser Werte auf die statistische Sicherheit der Messung wird in der Fehler-
analyse aufgezeigt.

Fehleranalyse

Da die LDA eine kalibrationsfreie Methode ist, sind groBere systematische Fehler bei den
Mittelwerten der Geschwindigkeit nicht zu erwarten, solange die mit der Transitzeit gewich-
tete Mittelung angewandt wird und die Parameter des Versuchsaufbaus (Laserwellenldange,
geometrische Anordnung der Optiken, ...) bei der Rohdatenauswertung korrekt bertcksich-
tigt werden. Lediglich die endliche GréRe des LDA-Messvolumens (s.0.) bewirkt eine ,Abrun-
dung” der Mittelwertprofile bei groRen 2. Ableitungen (d.h. an Stellen mit groBen raumli-
chen Ableitungen der Gradienten), jedoch nur an Positionen, an denen die Skalen der Inter-
mittenz kleiner sind als das Messvolumen. Das ist faktisch nur im diisennahen Bereich in der
Nahe der Rohrwdnde der Fall. Fehler, die auf ungleichmaBige Seeding-
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Partikelkonzentrationen zuriickzufihren sind, kdnnen, da selbige visuell Giberprift werden
und die einzelnen Strome des stratifizierten Brenners dhnliche Bulk-Geschwindigkeiten auf-
weisen, als vernachlassigbar klein gegentiber statistischen Ungenauigkeiten und systemati-
schen Ungenauigkeiten anderer Herkunft (z.B. Massendurchfliisse der Gase) angenommen
werden. Die Konsistenz mit PIV-Daten unterstiitzt diese Annahme und untermauert eine
hohe systematische Genauigkeit beider Methoden.

Wohl aber kénnen verschiedene Rauschterme zu einer scheinbaren Verbreiterung der Ver-
teilung der gemessenen Doppler-Frequenzen (sog. Broadening) und damit der Verteilung der
Geschwindigkeiten beitragen. Messtechnisch macht sich dies in einer systematisch zu hoch
gemessenen Fluktuation bemerkbar. Unter den Bedingungen der durchgefiihrten LDA-
Experimente spielt lediglich der mit dem radialen Gradienten des Mittelwertes der Axialge-
schwindigkeit in Zusammenhang stehende Rauschanteil

— dPV,radial aug)(ial (38)

o .
noise 2 ar

eine Rolle [93], welcher auf bis zu etwa +0.4 m/s (Standardabweichung, absolut) abgeschatzt

werden kann. Der Gradient der Axialgeschwindigkeit du,,/or in radialer Richtung r be-

tragt maximal 2.5 x 10% s und die MessvolumengroBe d in Gradientenrichtung etwa

PV, radial
320 um. Der Fehler riihrt von der Tatsache her, dass bei steilen Gradienten mehrere deutlich
unterschiedlich schnelle Partikel gleichzeitig im Messvolumen zugegen sein kdnnen und das
Streusignal und damit die Doppler-Frequenz modulieren. Es sei betont, dass dieser Fehler
nur bei hohen Geschwindigkeitsgradienten, wie sie im Bereich der Austrittsebene nahe der
Rohrkanten fiir die Axialgeschwindigkeit auftreten, Gberhaupt eine Rolle spielt. Da die Radi-
algeschwindigkeiten keine groRen Gradienten aufweisen, ist der Fehler hierfiir vernachlas-
sigbar. Andere Einfliisse, wie etwa verursacht durch Artefakte der Signalerfassung und -
verarbeitung sowie Digitalisierungsrauschen kénnen vernachldssigt werden. Der maximale
relative Fehler der Fluktuation betragt damit nach FORMEL (b.5) (in ANHANG b) etwa +2 % bei
Turbulenzgraden von typischerweise 0.2 und Stromungsgeschwindigkeiten von 10 m/s.

Die Abschatzung moglicher statistischer Fehler soll im Folgenden sowohl theoretisch als auch
experimentell betrachtet werden. Nach FORMEL (b.3) weicht bei einer Stichprobe von ledig-
lich 1000 Ereignissen der geschatzte Mittelwert der Geschwindigkeit um weniger als +1 %
vom tatsdchlichen Wert ab (bis zu einem Turbulenzgrad von rund 2 und einem
Konfidenzintervall von 90 %). Bis auf sehr wenige Messpositionen direkt am Austritt iber
den Rohrkanten bzw. weit auBerhalb des Brenners in der Stromung des Coflow werden so-
wohl in die Axial- als auch die Radialrichtung durchgangig weitaus niedrigere Turbulenzgrade
(z.B. im Bereich von 0.25 bei den Axialgeschwindigkeiten der Konfiguration TSF_A r, vgl. AN-
HANG a.1) und dadurch potenziell niedrigere Fehler erreicht. Fir die Standardabweichung gilt
nach FORMEL (b.4) unabhangig vom Turbulenzgrad, dass der Stichprobenumfang etwa 13 500
betragen muss, damit ein relativer Fehler von £1 % mit 90%iger Wahrscheinlichkeit unter-
schritten wird. Bei einem Umfang von 5000 betragt die obere Fehlerschranke bei gleichem
Konfidenzintervall etwa 1.6 %, bei einem Umfang von 1000 immerhin noch 3.7 %.
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Zum Vergleich werden Fehlergrenzen auch experimentell bestimmt. Hierzu werden aus ei-
nem Ensemble von 10° Einzelereignissen jeweils 5000 zufallige Stichproben verschiedenen
Umfangs (100 bis 50 000) gezogen und deren Mittelwert (bzw. Standardabweichung) be-
rechnet. In Form eines Streudiagramms (vgl. ABBILDUNG 3.4) wird bereits qualitativ deutlich,
dass die Streuung der Werte mit steigendem Probenumfang kleiner wird. Fiir die verwende-
te hohe Anzahl an Stichproben wird die diskrete Verteilung hinreichend glatt und fir jeden
Stichprobenumfang kénnen Wahrscheinlichkeitsdichten bestimmt werden. Deren Breiten
werden mittels Fit mit Standardnormalverteilungen bestimmt, woraus sich durch Division
durch den Mittelwert der Verteilung der maximale relative Fehler fir das gewahlte
Konfidenzintervall (vgl. ANHANG b) quantifizieren lasst.
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ABBILDUNG 3.4 — Streudiagramm (links) zur Bestimmung der Prazision der LDA-Messungen. Je-
der Punkt stellt die aus einer zufélligen Stichprobe (Sample) berechnete ZielgroRe (Sample
Average, hier der Mittelwert der Axialgeschwindigkeit) in Abhangigkeit des verwendeten
Stichprobenumfangs (Sample Size) dar. Die Verteilung der einzelnen Werte eines jeweils be-
stimmten Stichprobenumfangs wird gut durch eine Standardnormalverteilung wiedergegeben
(rechts), deren Breite als Absolutmal der Streuung angesehen wird.

Die theoretisch abgeleiteten Fehlergrenzen werden in ABBILDUNG 3.5 mit experimentell er-
mittelten Werten verglichen. Es fallt auf, dass die fir die Mittelwerte der Geschwindigkeit
bestimmten Fehlerschranken (exemplarisch an verschiedenen Positionen der Flamme
TSF_A_r fiur die Axialgeschwindigkeit bestimmt) erst bei Stichprobenumfiangen erreicht wer-
den, die deutlich (um GréRenordnungen) lber den theoretisch prognostizierten liegen.
Gleichzeitig ist der relative Fehler aber mit etwa 1 % bei 100 einbezogenen Ereignissen und
kleiner als £0.2 % bei mehr als 5000 Ereignissen dullerst gering. Eine Begriindung fir die sig-
nifikante Abweichung zwischen Theorie und Experiment kann das Vorhandensein experi-
menteller Rauschquellen (z.B. bei der Signalverarbeitung im Signal-Prozessor des LDA-
Systems) sein, die bei groRen Stichprobenumfangen gegeniber der statistischen Unsicher-
heit prazisionslimitierend sind. Flr die Standardabweichungen hingegen gibt es eine gute
Ubereinstimmung zwischen experimentell bestimmten und theoretischen Fehlerschranken.
Werden die etwas unglinstigeren theoretischen Fehlerschranken zugrunde gelegt, kann der
maximale Fehler bei einem Konfidenzintervall von 90 % auf kleiner £2 % bei mehr als 5000
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einbezogenen Ereignissen und kleiner 4 % bei mindestens 1000 Ereignissen abgeschatzt
werden.

Zusammenfassend kann fir die Mittelwerte der Geschwindigkeitskomponenten sowohl eine
sehr hohe Genauigkeit als auch eine sehr hohe Prazision (Fehler kleiner als +1 %) fir die Ma-
joritdat der Messpositionen konstatiert werden. Fir die Standardabweichungen sind beide
Fehler akzeptabel klein (kleiner als 2 %).

10k| | Sk o ® experiment 7
oK 1 ' 90% conf. int. (z(P) = 1.645)
Bki | 40k Lo A 99% conf. int. (z(P) =2.580) _
| .
o 7k|
P 6k| - l
@ 5k| | Q2
§ 4k! g 20k - .
3k |
okc| 10k - :
U™ N
Le Ok - —a—
02 "= 0. - - v T v T v T T T
W 0. 0 1 2 3 4 5
{Uf'b i 1.0 12 ; @6
. int, : e rel. error bound [%)]

ABBILDUNG 3.5 — Vergleich theoretischer mit experimentell bestimmten statistischen Fehlern. Es
ist dargestellt, welcher Stichprobenumfang (Sample Size) mindestens notig ist, um eine be-
stimmte relative Fehlerschranke (Error Bound) zu unterschreiten. Fur die Mittelwerte (links)
der MessgrofRe (hier: der Axialgeschwindigkeit) ist der Umfang abhangig von der Turbulenzin-
tensitat. Punkte stellen die wie in ABBILDUNG 3.4 bestimmten experimentellen Fehler (die Breite
der Verteilung) dar, die Hyperflache ist die Visualisierung der entsprechenden theoretischen
Formeln. Der nétige Stichprobenumfang fiir die Standardabweichung (rechts) ist hingegen un-
abhangig von der Turbulenzintensitat. Wahrend fiir die Mittelwerte im Experiment ein deutlich
groRerer Umfang nétig ist als theoretisch erwartet, gibt es eine gute Ubereinstimmung fiir die
Standardabweichungen.

3.2.2.4 Zeitreihen und integrale Zeitmal3e

Zur Aufnahme von Zeitreihen wird oben beschriebenes LDA-System genutzt, um nur die
axiale Geschwindigkeitskomponente zu messen. Eine Fuzzy-Slotting-Technik [51, 96] kommt
zum Einsatz, um die Autokorrelationsfunktionen aus typischerweise 10° Einzelereignissen zu
bestimmen. Durch numerische Integration bis zum ersten Null-Durchgang werden hieraus
die integralen ZeitmalRe berechnet. Die Fourier-Transformation einer Autokorrelationsfunk-
tion liefert zudem das Leistungsdichtespektrum, an dem sich die Verteilung der an der
Messposition vorhandenen Frequenzen erkennen ldsst.
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Fehleranalyse

Die theoretische Obergrenze bei der Messung turbulenter SchwankungsgréRen im Frequenz-
raum ist durch das Folgevermoégen der Seeding-Partikel gegeben, welches wiederum von den
einwirkenden Massenkraften (proportional zur PartikelgroBe hoch 3) im Vergleich zu den
Oberflachenkraften (proportional zur PartikelgrofRe im Quadrat und zur Viskositat des Tra-
gergases) bestimmt wird. Beschrieben durch die Basset-Boussinesg-Oseen-Gleichung sollten
unter den Versuchsbedingungen Frequenzen bis mindestens 2000 Hz auflésbar sein [50]. In
der Praxis wird diese Grenze aber zumeist durch die Verteilung der Zeitabstande zwischen
den Einzelereignissen bestimmt, welche stark von der Datenrate abhangen, die wiederum
von der Seeding-Dichte abhangt. Experimentell |asst sich der Bereich messtechnisch erfass-
barer Frequenzen auf etwa 10 bis 1000 Hz beziffern.

Bei der Bestimmung der turbulenten integralen ZeitmaRe sind aufgrund der guten Statistik
aus 10° Ereignissen die Verlaufe der Autokorrelationsfunktionen hinreichend glatt (vgl. ABBiL-
DUNG 3.7), sodass statistische Ungenauigkeiten vernachlassigbar sind. Lediglich an Messposi-
tionen mit koharenten Strukturen, zu erkennen an einer Oszillation der Autokorrelations-
funktion bzw. an charakteristischen Frequenzen im Spektrum, bleibt offen, bis zu welchem
Punkt die Integration tatsachlich vorgenommen werden misste und inwieweit integrale
Zeitmale zuverlassig bestimmbar sind.

Systematische Fehler konnen sowohl durch experimentelles Rauschen (z.B. der Detektions-
einheit oder der Digitalisierung), als auch durch die endliche GroRe des Messvolumens ver-
ursacht werden. Ersteres verursacht eine systematische Unterschatzung, letzteres eine sys-
tematische Uberschitzung der integralen ZeitmaRe [97, 98]. Der Argumentation in [97] fol-
gend, wird die Uberschitzung hier als dominant angenommen. GemaR den Betrachtungen in
[98] werden die Autokorrelationen im ungiinstigsten Fall um maximal +25 %, die integralen
ZeitmaRe um maximal +15 % Uberschatzt.

KaPITEL 3.3 bietet eine Ubersicht aller quantifizierten Fehler.

3.2.3  Particle Image Velocimetry

3.2.3.1 Grundlagen und Prinzip

Die Particle Image Velocimetry (PIV) ist eine optische Messtechnik zur flachenhaften (2-
dimensionalen) Bestimmung von Fluidgeschwindigkeiten und basiert, analog zur LDA, auf
der Streuung von Licht an Partikeln. Die Grundlagen der Interaktion zwischen Fluid und Par-
tikeln sowie der Lichtstreuung an selbigen sind bereits in KapITEL 3.2.2 beschrieben. In der in
dieser Arbeit eingesetzten Konfiguration werden die beiden in der Messebene liegenden
Komponenten der Geschwindigkeit gemessen, die Technik kann aber auch auf drei Kompo-
nenten (sog. Stereo-PIV) und ein 3D-Volumen erweitert werden. Im Unterschied zur LDA
konnen auf diese Weise auch Geschwindigkeitsgradienten und GréRen wie z.B. die Wirbel-
starke bestimmt werden.
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Anschaulich beschrieben, wird die Verschiebung von Partikeln zwischen zwei Zeitpunkten
durch den Vergleich zweier sequenziell aufgenommener Bilder bestimmt [99, 100]. Bei be-
kanntem optischen AbbildungsmaRstab und Zeitdifferenz At ergibt sich der Geschwindig-
keitsvektor zu

ﬁ: Ft+Ar)—7 (1)

3.9
At At (3.9)

i =
mit der rdumlichen Verschiebung Ar zwischen den beiden Bildern. Die Verschiebung wird,
anders als bei der Verfolgung individueller Partikel (sog. Particle Tracking Velocimetry), Gber
die diskrete Kreuzkorrelation der Bilder 1 bzw. 2 bestimmt. Fir die 2D-PIV in der x-y-Ebene
lautet diese

R(Ax,Ay) =" " 1,(i, DI, (i +Ax, j+Ay) (3.10)

mit den Intensitaten I des Pixels mit den Koordinaten (i, j). Die Position des Maximums

von R entspricht dann dem gesuchten Verschiebungsvektor.

Zur Aufnahme der beiden Bilder wird die Messebene mit einem Lichtschnitt zweimal mog-
lichst kurz und intensiv beleuchtet (vgl. ABBILDUNG 3.6). In der Praxis geschieht dies mit ent-
sprechend optisch geformten doppelten Laserpulsen. Die Bilder werden mit einer ausrei-
chend schnellen, heutzutage digitalen Kamera erfasst und zur Bestimmung von Geschwin-
digkeitsfeldern in Subgruppen, sog. Abfrage-Fenster (Interrogation Areas) unterteilt. Die Pa-
rameter des Versuches sollten dabei so gewahlt werden, dass in jeder Subgruppe einerseits
ausreichend Partikel vorhanden sind und abgebildet werden kénnen, um die Kreuzkorrelati-
on zuverldssig zu bestimmen, andererseits die Subgruppen aber klein genug sind, um die
charakteristischen Strukturen der Stromung auflésen zu kénnen.

3.2.3.2 Experimentelle Realisierung und Datenreduktion

2D-Felder der Geschwindigkeiten (Axial- und Radialkomponente) werden mittels eines hoch-
repetierenden Systems gemessen. Da die Einzelmessungen untereinander zeitlich korreliert
sind, wird neben der klassischen Statistik auch eine kinematografische Visualisierung der
Stromung moglich, die ihrerseits zum qualitativen Verstandnis der Stromungsphdanomene
beitragt.

Fir die Messung wird ein frequenzverdoppelter Nd:YVOy-Slablaser mit Doppelkavitat
(Edgewave) verwendet. Der Laserstrahl wird zu einem Lichtschnitt geformt, sodass er im
visualisierten Bereich eine ausreichend hohe Intensitdat aufweist und die Langsachse des
Brenners schneidet. Die Repetitionsrate (Doppelpuls zu Doppelpuls) betragt zwischen 7 und
10 kHz mit Pulsseparationszeiten zwischen 20 und 30 us. Die Mie-Streuung an den Seeding-
Partikeln (vgl. KapiTEL 3.2.2) wird mit einer Highspeed-CMOS-Kamera (LaVision) aufgenom-
men. Der abgebildete Bereich betragt etwa 35x35 mm bei einer Pixelzahl zwischen
512 x 512 und 640 x 640.
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ABBILDUNG 3.6 — Prinzip der Particle Image Velocimetry. Die Doppelpulse eines Lasers werden
zu einem Lichtschnitt geformt und in die Messebene projiziert. Die aufleuchtenden Partikel
werden, synchron zu den Laserpulsen, zweimal mit einer schnellen Kamera abgebildet. Die Bil-
der werden in Subgruppen unterteilt und fiir jede einzelne wird jeweils die diskrete Kreuzkor-
relation des Paares berechnet. Deren Maximum liefert den Verschiebungs- bzw. Geschwindig-
keitsvektor.

Der Datenauswertung liegt die MatPIV-Toolbox [100] zugrunde (zu Details und Implementie-
rung vgl. [101]). Es wird ein Signal-zu-Rausch-Filter von 1.2 auf die Korrelationsmatrizen so-
wie ein 3 x 3-Median-Filter auf die Geschwindigkeitsfelder appliziert, um Daten schlechter
Qualitat zu diskriminieren und unphysikalische Vektoren zu eliminieren. Die finale Abfrage-
FenstergroRe betragt 16 x 16 Pixel. Zusammen mit der Laserlichtschnittdicke ergibt sich da-
mit eine rdumliche Auflésung von besser als 1300 x 1300 x 500 um3 (radi-
al x axial x tangential im Koordinatensystem der Stromung).

3.2.3.3 Felder der Geschwindigkeitsmomente

Von typischerweise 4000 Doppelbildern werden die instantanen Vektorfelder bestimmt und
daraus die arithmetischen Mittelwerte und Standardabweichungen berechnet. Die Berech-
nung der turbulenten kinetischen Energie erfolgt wie bei der LDA unter Gleichsetzung der
nicht gemessenen tangentialen Fluktuationen mit den radialen Fluktuationen. Die Wirbel-
starke wird nach Richardson unter gewichteter Einbeziehung der 8 umgebenden Vektoren
berechnet [100].

Fehleranalyse

Die Konsistenz mit LDA-Daten legt nahe, dass beide Methoden eine hohe systematische Ge-
nauigkeit aufweisen. Lediglich in Bereichen steiler Gradienten kann es bei der PIV aufgrund
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ihrer moderaten Auflésung (etwa um den Faktor 5 in jede Raumrichtung grober als die LDA)
zu leichten Abweichungen bei der Messung von Geschwindigkeitsmittelwerten kommen.
Aus dem gleichen Grund fallen die Schwankungsgrofen um bis zu -30 % geringer aus, da
kleinskalige Fluktuationen, starker als bei der LDA, nicht aufgeldst werden kénnen.

Die Bestimmung der Prazision der Messtechnik wird mit der in KAPITEL 3.2.2.3 beschriebenen
Methode durchgefiihrt. Bereits bei 1000 Einzelmessungen im Zentralbereich der Stromung
sind die statistischen Fehler auf kleiner £0.3 % fiir die Mittelwerte der Axialgeschwindigkeit
sowie kleiner 6 % fir die Fluktuationen konvergiert. Typischerweise werden etwa 4000 Ein-
zelmessungen in die Statistik einbezogen, die allerdings nicht ganzlich statistisch unabhangig
voneinander sind.

Fiir Fehler, deren Ursprung in den der Stromung beigemischten Seeding-Partikeln liegt, gel-
ten die in KAPITEL 3.2.2.3 ausgefiihrten Uberlegungen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die PIV mit den hier beschriebenen Ver-
suchsparametern eine im Vergleich zur LDA dhnliche Prazision aufweist. Die Genauigkeit fallt
durch die geringere raumliche Auflésung geringer aus, dafiir sind aber weite 2-dimensionale
Bereiche erfassbar. Die PIV-Daten werden daher im Folgenden eher topographisch als quan-
titativ interpretiert.

3.2.3.4 Integrale Zeit- und Lingenmalie

Die 2-dimensionale Erfassung von Geschwindigkeiten mithilfe der PIV erlaubt die Bestim-
mung raumlicher Kreuzkorrelationen und daraus die Berechnung integraler LangenmaRe.
Hierzu werden die mit oben beschriebener Instrumentierung und Auswertung erhaltenen
sowie mittelwertbereinigten axialen Geschwindigkeiten mit ihren Nachbarn entweder in
oder entgegen der Richtung der Hauptstromung (longitudinal) bzw. quer dazu (transversal)
korreliert. Das numerische Integral der Korrelationsfunktion stellt das integrale ZeitmaR der
Stromung bezogen auf den Ursprungspunkt dar. Prinzipiell kbnnen somit aus einer einzigen
PIV-Messung (abhangig vom erfassten Bereich) gleich mehrere LangenmaRe bestimmt wer-
den. Eine vergleichbare Messung mittels LDA ware experimentell ungleich aufwandiger (vgl.
[50]).

Da die einzelnen PIV-Aufnahmen zeitlich korreliert sind, kbnnen analog zur LDA auch Zeitrei-
hen gemessen und daraus die Autokorrelationen und integralen Zeitmale bestimmt werden.
Hierzu wird der ausgelesene Bildausschnitt zugunsten einer héheren Anzahl von Einzelmes-
sungen (230 000) auf 128 x 64 Pixel reduziert. Die maximale Datenmenge einer Aufnahmese-
rie ist durch die GrolRe des internen Speichers der Kamera beschrinkt — eine Reduzierung
der Pixelzahl, also des Speicherbedarfs einer Aufnahme, erhéht somit die Anzahl moéglicher
Aufnahmen. Integration der Autokorrelationsfunktion bis zum ersten Null-Durchgang liefert
das integrale Zeitmal3.
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Fehleranalyse

Der Vergleich zwischen mit PIV und LDA bestimmten Autokorrelationen (vgl. ABBILDUNG 3.7)
zeigt eine gute qualitative Ubereinstimmung, d.h. charakteristische Frequenzen der Stré-
mung kdnnen offensichtlich ebenso mit PIV wie mit LDA bestimmt werden. Allerdings fallen
die mit PIV gewonnenen Korrelationen deutlich schneller ab, was, wie der Vergleich mit ei-
ner numerischen Simulation zeigt, nicht durch die schlechtere raumliche Auflosung erklart
werden kann. Hierdurch sind die mit PIV bestimmten integralen Zeitmal3e bis zu -30 % gerin-
ger — der Grund hierfiir bleibt unbekannt. In der Konsequenz werden im Folgenden nur die
mit LDA bestimmten ZeitmaRe aufgefiihrt und interpretiert.

o
in
1

autocorrelation
o
o
1

05 4 I

time [ms] time [ms]

ABBILDUNG 3.7 — Exemplarischer Vergleich zweier mit LDA bzw. PIV aus der Axialgeschwindig-
keit bestimmter Autokorrelationsfunktionen. Wahrend es im Frequenzraum (Fourier-
Transformierte der Autokorrelation, nicht gezeigt) eine gute Ubereinstimmung charakteristi-
scher Frequenzen gibt (links), treten betrachtliche Unterschiede im Abklingverhalten auf
(AusschnittsvergroRerung, rechts), die in einer Differenz von bis zu 30 % der durch Integration
bis zum ersten Nulldurchgang der Autokorrelationen berechneten integralen ZeitmaRe resul-
tieren.

Fir die Abschatzung der Prazision der integralen LangenmaRe wird ahnlich verfahren, wie
oben fir die Mittelwerte und Fluktuationen der Geschwindigkeiten bei PIV- und LDA-
Messungen beschrieben. Hierzu wird eine zufallige Auswahl von zu unterschiedlichen Zeiten
aufgenommenen Korrelationsfunktionen zunachst gemittelt und das Langenmal durch In-
tegration bestimmt. Vielfach wiederholt, reprasentieren die einzelnen Liangenmale eine
Wahrscheinlichkeitsverteilung, deren Breite als statistische Unsicherheit interpretiert wer-
den kann. Demnach liegt der statistische Fehler bei unter +1 % bei einem zugrunde gelegten
Konfidenzintervall von 90 %. Da keine LDA-Vergleichsdaten vorliegen, bleibt unklar, ob die
bei der Bestimmung der zeitlichen Korrelationen beobachtete Diskrepanz ggf. auch einen
systematischen Fehler bei der Messung der Langenmalle verursachen kénnte. In Analogie
zum moglichen Fehler der ZeitmaBe muss ein solcher konservativ mit bis zu 30 % angenom-
men werden. Generell limitiert die raumliche Dynamik, d.h. der Zielkonflikt zwischen raumli-
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cher Auflosung einerseits und dem Gesichtsfeld (d.h. dem abgebildeten raumlichen Bereich
der Kamera) andererseits, die Verwendung der PIV zur Bestimmung von LangenmalRen.

KaPITEL 3.3 bietet eine Ubersicht aller quantifizierten Fehler.

3.2.4 Raman/Rayleigh-Streuung

3.2.4.1 Grundlagen und Prinzip

Die kombinierte Raman/Rayleigh-Streuung wird in der vorliegenden Arbeit genutzt, um in
der reaktiven Stromung Temperaturen und Stoffmengenanteile zu messen. Hierzu muissen
die temperaturabhangigen Raman-Spektren zunachst simuliert werden. Die notigen spekt-
roskopischen Grundlagen werden im Folgenden erldautert, den Ausfihrungen in
[102, 103, 104] folgend.

Durchquert Licht eine nicht absorbierende Probe, kommt es mit einer endlichen Wahr-
scheinlichkeit zur Streuung von Photonen. Die elastische Streuung unter Beibehaltung der
urspriinglichen Wellenlange bzw. Frequenz der elektromagnetischen Strahlung wird als Ray-
leigh-, die inelastische frequenzverschobene als Raman-Streuung bezeichnet. Das streuende
Molekil nimmt die Energiedifferenz

AE=E,-E =hAv=h(,—v,)=hAv (3.11)

auf bzw. gibt sie ab und geht dabei vom initialen Eigenzustand |l> mit der Energie E, in den
finalen Eigenzustand |f> der Energie E, Uber. Es sind v, die Frequenz des inzidierenden

(der Index [ soll andeuten, dass die Anregung meist mit einem Laser erfolgt) bzw. v, die des

gestreuten Photons und & das Planck’sche Wirkungsquantum. Das gestreute Photon weist
eine Frequenzverschiebung Av auf, die genau der Energiednderung des Molekils ent-
spricht. Bei einer energetischen Anregung des Molekils spricht man von Stokes’scher Streu-
ung (es resultiert ein rot-verschobenes Photon), bei Abregung (des bereits angeregten) Mo-
lekiils von Anti-Stokes’scher Streuung (es resultiert ein blau-verschobenes Photon). Der Pro-
zess findet instantan statt, d.h. das Molekiil bildet zusammen mit dem Photon einen Uber-
gangszustand unendlich kurzer Lebenszeit, der virtuelles Niveau mit der Energie

E =E +hy, (3.12)

genannt wird (vgl. ABBILDUNG 3.8). Es handelt sich hierbei um keinen Eigenzustand des Mole-
kdls.
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ABBILDUNG 3.8 — Termschemata fiir die Streuung von Licht an Molekdlen. Der elastische Prozess
heillt Rayleigh-Streuung (Mitte). Die inelastische Streuung rot-verschobener Strahlung wird als
Stokes’sche Raman-Streuung (links) bezeichnet, die blau-verschobene als Anti-Stokes’sche
Raman-Streuung (rechts).

Zur Berechnung des vollstandigen quantitativen Raman-Spektrums einer Spezies m muss
die Anzahl gestreuter Photonen (das Signal) charakteristischer Frequenz jedes relevanten

Ubergangs |f> e|i> bestimmt werden:

[(a0/22),_ (m.T.,)

Srei = th [EQInW, ;)] [x,NT.p)]. (3.13)

s, f«i

Der erste molekiilspezifische Term enthalt den differentiellen Streuquerschnitt (do/0Q)
des Molekdils bei der Temperatur T und fiir die Anregungsstrahlung der Frequenz V,. Die
Streuung erfolgt mit der Frequenz Vv, . Der zweite Term ist apparaturspezifisch und beinhal-
tet die Laserpulsenergie E,, den Offnungswinkel Q der Sammeloptik, die Lénge [ des Be-
reichs, aus dem Photonen gesammelt werden sowie die frequenzabhangige (polarisations-
unabhangige) Detektionseffizienz 77, welche sich aus der Durchldssigkeit der Optiken und
der Quanteneffizienz des Detektors zusammensetzt. Der dritte Term stellt die Teilchenzahl-
dichte der Spezies im Messvolumen dar, abhangig von deren Stoffmengenanteil x, und der
Gesamtteilchenzahldichte N als Funktion der Temperatur T und des Druckes p . Der zwei-

te Term wird experimentell kalibriert, wohingegen der dritte Term die gesuchte ZielgroRe,
den Stoffmengenanteil, enthalt. Die Temperatur wird aus der simultan gemessen Rayleigh-
Streuung iterativ abgeleitet (vgl. KAPITEL 3.2.4.3). Der erste Term definiert das Spektrum eines
Molekiils und muss zur Generierung einer Spektren-Bibliothek fiir alle zu messenden Spezi-
es, alle relevanten Uberginge und den nétigen Temperaturbereich (in sinnvoller
Diskretisierung) bestimmt werden. Dies ist prinzipiell experimentell moglich, im Kontext die-
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ser Arbeit werden jedoch theoretisch berechnete Spektren herangezogen. Die Frequenzen
und Intensititen einzelner Ubergénge, ausgedriickt anhand des in FORMEL (3.13) eingefiihr-
ten differentiellen Streuquerschnitts, werden mit quantenmechanischen Ansatzen berech-
net. Der differentielle Streuquerschnitt

a 2 ) 4 =
(a_gj (m.T.v,)=" g) (W, @, (). (3.14)
fei

wird ausgedriickt Uber eine Funktion @ der molekularen Polarisierbarkeit a (vgl. FoRr-

MEL (3.17)) und der relativen Besetzungsdichte f; des betrachteten initialen Zustandes |l>

der Energie E,, welche sich liber eine Boltzmann-Verteilung beschreiben lasst:

1 E
f,‘(T)—EeXp[—kB?] . (3.15)

Man beachte, dass mehrere Zustande dieselbe Energie aufweisen, d.h. entartet sein kdnnen.
k, bezeichnet die Boltzmann-Konstante und Z ist die sog. Zustandssumme, die Uber alle

moglichen Zustande des Molekiils aufsummiert [105]:

Z= Z eXPL_kE_ZTJZ Z geexpl—kEeTj. (3.16)

= e=
Y Zustiinde ¥ nicht entarteten
Zustinde

Der Entartungsfaktor g, hangt von der Molekilsymmetrie ab und umfasst die Entartung der
Rotationsniveaus als auch jene, die durch die Spin-Statistik verursacht wird. Die relevanten

initialen und finalen Zustande

i> und |f> ergeben sich aus einem addquaten Energielimit,
ab dem sich die Boltzmann-Verteilung nicht mehr signifikant andert. Im Kontext dieser Ar-
beit sind lediglich die ro-vibratorischen Stokes-Uberginge (Av =+1, v: Vibrationsquanten-
zahl, AJ=0,x1,£2, J: Rotationsquantenzahl) sowie pure Rotationsiiberginge (Av=0)

relevant.

Die Funktion @® der molekularen Polarisierbarkeit & setzt sich aus guantenmechanischen
Erwartungswerten zusammen und ist ein Mal8 flir die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon

unter Anderung des molekularen Zustandes (von |l> nach |f>) und mit einer bestimmten
Polarisation gestreut und detektiert wird. Bei Verwendung linear polarisierten Lichts (wie
beim vorliegenden Experiment der Fall) gilt:

CI)J"H(‘?) =T <le' |‘7zz |le' >2 +7! <lPi ‘&}’Z‘Tf >2 ’ (3.17)

wobei W die Wellenfunktionen der beteiligten Zustande und 7' die polarisationsabhangigen
Durchlassigkeiten der Apparatur sind. Diese diirfen nicht bereits in die isotrope Transmissi-
ons- und Detektionseffizienz 77 (vgl. FORMEL (3.13)) mit einbezogen sein. & sind die Uber alle

moglichen Orientierungen der Molekiile im Messvolumen gemittelten Komponenten des

Polarisierbarkeitstensors & , wobei die zz-Komponente (senkrecht zur Streuebene, vgl. As-
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BILDUNG 3.9) fiir den senkrecht polarisierten Anteil S* verantwortlich ist, die yz-Komponente

hingegen fiir den zur Streuebene parallelen Anteil S'. Polarisierbarkeitstensor ozt', Energie-
Niveaus E und Zustandssummen Z werden aus den Wellenfunktionen W berechnet, wel-
che wiederum aus quantenmechanischen ab-initio-Ansatzen gewonnen werden kénnen.

ABBILDUNG 3.9 — Typische Streugeometrie mit senkrecht zur Streuebene polarisiertem Licht und
orthogonaler Detektion der parallelen und senkrechten Anteile der Streustrahlung.

3.2.4.2 Experimentelle Realisierung

Mit der Technik der kombinierten Einzelschuss-Raman/Rayleigh-Streuung werden neben der
Temperatur (bzw. der Dichte) auch die instantanen Hauptspezieskonzentrationen bzw. -
stoffmengenanteile entlang einer Linie bestimmt — man spricht in diesem Kontext von ein-
dimensionaler (1D-)Raman/Rayleigh-Spektroskopie bzw. -Streuung. Es konnen somit prinzi-
piell auch Temperatur- und Konzentrationsgradienten (bzw. deren eindimensionale Projekti-
onen) sowie daraus abgeleitete GroRen (z.B. die skalare Dissipationsrate) bestimmt werden.
Der Vorzug der Methode ist die gleichzeitige Messung aller Hauptspezies sowie der Tempe-
ratur unter Verwendung eines einzigen (nicht notwendigerweise abstimmbaren) Lasers. Die
im Folgenden beschriebene Apparatur ist darauf ausgelegt, Stokes’sche ro-vibratorische Ein-
zelschussspektren in reaktiven Stromungen zu erfassen. Prinzipiell konnen im Kontext der
Verbrennungsdiagnostik folgende Spezies quantitativ gemessen werden: CO,, 0,, CO, N,,
»,Brennstoff”, H,0 und H,. Unter ,Brennstoff” sind neben dem eigentlichen Brennstoff (z.B.
Methan, Ethen u.a.) samtliche Kohlenwasserstoffe zusammengefasst, die durch Pyrolyse
oder chemische Reaktion entstehen. Da diese Spezies einander sehr dhnliche und Uberlap-
pende Spektren aufweisen, ist eine vollstdndige Differenzierung innerhalb des experimentel-
len Wellenlangenbereichs nicht mdglich. Wird der Anteil solcher Stoffe signifikant (wie es
bereits bei C,-Kohlenwasserstoffen der Fall sein kann), muss dem in der Auswertung Rech-
nung getragen werden (vgl. [106, 107]).
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Da die Streuquerschnitte flr die nicht resonanten Streuprozesse und die Dichte des Medi-
ums dullerst gering sind, missen zur Erzielung akzeptabler Signal-zu-Rausch-Verhaltnisse
mindestens drei Aspekte erflillt werden: Zum Ersten eine moglichst hohe Anregungsenergie,
zweitens eine hochsensitive Detektion der gestreuten Photonen und drittens eine bestmog-
liche Diskriminierung storender Hintergrundsignale. Die technische Realisierung ist im Fol-
genden dargestellt. Aufbauend auf Arbeiten von Geyer und Gregor [104, 108, 109] stellt die
vorliegende Apparatur eine konsequente Weiterentwicklung, Optimierung und Erganzung
hinsichtlich geometrischer Anordnung, Bedienbarkeit und Geschwindigkeit dar.

Der schematische optische Aufbau zur Anregung der spontanen Raman/Rayleigh-Streuung
ist in ABBILDUNG 3.10 dargestellt. Zwei blitzlampengepumpte Doppel-Kavitdat-Nd:YAG-Laser
(Quanta-Ray) emittieren mit einer zeitlichen Verzogerung von je 250 ns insgesamt vier La-
serpulse von typischerweise 7 bis 10 ns Lange. Optische Teleskope, bestehend aus je einer
positiv und negativ brennweitigen Linse (sog. Galileo-Anordnung), dienen zur Anpassung der
i.Allg. unterschiedlichen Divergenzen. Die Einzelpulse werden mittels polarisationssensitiver
bzw. dichroitischer Strahlteiler aufeinander eingekoppelt, auf 532 nm frequenzverdoppelt
und in zwei optischen Verzégerungsstrecken ,gestreckt”, um die Spitzenpulsleistung zu re-
duzieren. Dies ist notig, um im Messvolumen laserinduzierte optische Durchbriiche zu ver-
meiden. Jede Verzogerungsstrecke besteht im Wesentlichen aus einem Strahlteiler, der den
inzidierenden Puls zu rund 40 % reflektiert und 60 % transmittiert. Der transmittierte Anteil
wird Uber Spiegelanordnungen verzogert und der Riickseite des Strahlteilers zugefiihrt, wo
wiederum eine Aufteilung in identischer Weise stattfindet. Jeder Einzelpuls wird so in eine
Pulsfolge abklingender Energie zerlegt, wobei die Spitzenpulsleistung bei vollstandiger Sepa-
ration der Einzelpulse (Verzégerungszeit > Pulslange) auf 40 % reduziert wird. Beim Einsatz
zweier Verzogerungsstrecken wird die Leistung somit auf bis zu 16 % reduziert.

ABBILDUNG 3.10 — Experimenteller Aufbau zur Anregung der Raman/Rayleigh-Streuung.
1: Nd:YAG-Laser mit Teleskopen, 2:Frequenzverdopplung und Strahlkombination,
3: Strahlfallen, 4: Strahlteiler, 5: optische Verzogerungsstrecken, 6: Zufilhrung zur Fokussierung
ins Messvolumen.
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Da jede Verlangerung des Strahlweges und jeder zusatzliche Spiegel die thermische Empfind-
lichkeit der Anordnung vergroRert und zudem der zur Verfligung stehende Raum begrenzt
ist, stellt die Verzogerungsstrecke stets einen Kompromiss zwischen maximaler Pulsseparati-
on und minimaler Lange dar. Beim Einsatz zweier Strecken gilt es zudem, das Verzégerungs-
verhéltnis auf minimale Spitzenpulsleistung zu optimieren. ABBILDUNG 3.11 zeigt die simulier-
te Spitzenpulsintensitat bezliglich des unverzogerten Pulses in Abhangigkeit des Langenver-
haltnisses zweier Verzogerungsstrecken fiir verschiedene Langen eines GauB-Pulses. Es zeigt
sich, dass bereits ab einer Verzogerung der langeren der beiden Strecken von etwa 3-facher
Pulslange (Halbwertsbreite, Full Width Half Maximum, FWHM) die maximale Abschwachung
erreicht wird. Nicht unerheblichen Einfluss hat das Langenverhéltnis der beiden Strecken.
Besonders unglinstig ist ein ganzzahliges Verhaltnis von 2, bei dem einzelne Pulse zeitlich
koinzidieren und sich die Maxima gerade addieren. Glnstiger sind gebrochene Verhaltnisse
wieetwal:1.6 oderl1:2.6.
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ABBILDUNG 3.11 — Spitzenpulsleistung (Peak Power) eines Laserpulszuges, welcher mittels zwei-
er optischer Verzogerungsstrecken generiert wird, in Abhangigkeit des Verzogerungs- bzw.
Langenverhiltnisses der beiden Strecken (Ratio D1/D2) fir unterschiedliche Pulslangen (Pulse
Length, ausgedrickt in Vielfachen der Verzogerungszeit der langeren Strecke). Gerade Ver-
haltnisse sind besonders unglinstig, da sich dann einzelne Pulse maximal tberlagern. Glinstiger
sind gebrochene Verhaltnisse wie etwa 1.6 oder 2.6 (die zusammen mit der 1 interessanter-
weise eine Goldene Zahlenfolge [110] bilden).

GemaR den oben beschriebenen Optimierungskriterien besteht die beschriebene Anordnung
aus zwei Verzogerungsstrecken im Verhaltnis 1 : 2.6 mit Langen von 3.3 bzw. 8.6 m, entspre-
chend einer Verzégerung von 11.2 bzw. 28.8 ns. Dies entspricht bei den typischen Pulslangen
der verwendeten Laser etwa dem 3- bis 4-fachen der Halbwertsbreite. Die Spitzenpulsleis-
tung wird durch diese Anordnung bis auf Werte zwischen 16 und 18 % abgesenkt.

Der gesamte Pulszug von etwa 1 ps Lange wird mit einer spharischen Linse mit einer Brenn-
weite von 750 mm in das Messvolumen (festgelegt durch die abbildenden Detektionsopti-
ken) fokussiert. Ein Lagesensor (sog. Beam Monitor, DataRay) im Fokus der Linse reprasen-
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tiert den Strahl im Messvolumen und dient dessen Justage und Kontrolle. Piezo-Motoren
(New Focus) an den kritischen Spiegeln erlauben eine beriihrungsfreie und sehr genaue Ein-
stellung der Strahlfiihrung mit dem Ziel, die einzelnen Pulse der unterschiedlichen Laser bzw.
der Umlaufe der Verzégerungsstrecken raumlich bestmoglich zu Gberlagern, um einen mi-
nimalen Strahltaillen-Durchmesser im Fokus zu erzielen. Dem gleichen Zweck dienen die o.g.
Teleskope, mit deren Hilfe die Foki der einzelnen Laser auf die gleiche Stelle eingestellt wer-
den. Der Durchmesser des Strahls limitiert direkt die raumliche Auflésung und muss zur
Messung raumlicher Gradienten deshalb moglichst gering sein. Die zeitliche Auflésung der
Messtechnik ist durch die Lange des Laserpulszuges gegeben. Ein Energiemesskopf
(Coherent) hinter dem Messvolumen dient der Einzelschuss-Energiemessung, die fiir die
Referenzierung des Rayleigh-Signals notwendig ist. Von etwa 1200 mJ Ausgangspulsenergie
der vier Laser erreichen rund 800 mJ das Messvolumen.

Der optische Aufbau zur Detektion der Signale ist in ABBILDUNG 3.12 skizziert. Das System er-
laubt die Abbildung der Rayleigh-Streuung und Raman-Spektren entlang einer Linie von etwa
6 mm Lange. Ein achromatisches Linsensystem (Linos) mit groBer Apertur und kleiner Ein-
trittsblendenzahl (F-Zahl) von 2 sammelt im rechten Winkel zum Laserstrahl das Raman- und
Rayleigh-gestreute Licht. Austrittsseitig wird es unter einer Blendenzahl von 4 auf den Ein-
trittsspalt eines Spektrometers fokussiert. Ein steilkantiger Strahlteiler (Barr Associates) un-
ter 45° reflektiert das Rayleigh-gestreute Licht auf eine thermo-elektrisch gekihlte CCD-
Kamera (Princeton Instruments) in der Abbildungsebene des Linsensystems. Der interne Ver-
schluss (Shutter) erlaubt minimale Verschlusszeiten von etwa 15 ms zuzliglich der Zeit zum
Offnen und SchlieRen. Ein weiterer Laserlinien-Filter (Semrock, 2 nm Halbwertsbandbreite,
OD > 6 auBerhalb £+ 8 nm um die Laserwellenlange) vor der Kamera unterdriickt restliches
Streulicht (hauptsachlich im Vergleich zur Rayleigh-Wellenlange blau-verschobenes Licht
verursacht durch die Lumineszenz der zu untersuchenden Flamme). Vor dem Spektrometer
reduziert ein Langpassfilter (Semrock, OD > 6 unterhalb 535 nm) durch den Strahlteiler le-
ckendes Rayleigh-gestreutes Licht. Der Eintritt zum Spektrometer erfolgt durch einen schnel-
len mechanischen Schliefer [111, 112]. Dieser dient zur Minimierung stérender Streustrah-
lung aus der zu untersuchenden Flamme oder der Umgebung. Eine mit 21 000 U/min rotie-
rende Scheibe mit einem 0.93 mm weiten Spalt erlaubt Verschlusszeiten von etwa 10 us
Halbwertsbreite (1.2 ps vollstindige Offnung zuziiglich jeweils 9.5 ps fiir den Offnungs- bzw.
SchlieBvorgang). Eine zweite mechanisch gekoppelte Scheibe mit 3000 U/min reduziert die
Offnungsfrequenz auf 50 Hz. Gleichzeitig stellt der Verschluss die Ausléseimpulse (Trigger)
fir alle anderen Gerate (Laser, Kameras usw.) bereit. Das eigentliche Spektrometer ([113],
Modifikationen durch F. Fuest) nutzt ein holographisches Transmissionsgitter (Kaiser Optical
Systems) mit sehr hoher Beugungseffizienz von etwa 70 bis 95 % im relevanten Wellenlan-
genbereich. Ein Kamera-Objektiv (Canon, 135 mm Brennweite) parallelisiert das inzidierende
Licht vor dem Gitter, ein zweites (Canon, 85 mm Brennweite) bildet auf den Chip der ther-
mo-elektrisch gekiihlten CCD-Kamera (Princeton Instruments) ab. Ein externer lris-
Verschluss (Vincent Associates) im Strahlengang mit Verschlusszeiten kleiner der Perioden-
dauer des schnellen mechanischen Verschlusses von 20 ms verhindert Mehrfachbelichtun-
gen wahrend des Auslesevorgangs der Kamera.
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ABBILDUNG 3.12 — Experimenteller Aufbau zur Detektion der Raman/Rayleigh-Streuung.
1: Fokussierlinse, 2: Lagesensor zur Positionskontrolle des Laserstrahls, 3: abgebildete Linie mit
angedeuteter Raman-Diskretisierung (griin) und feinerer Rayleigh-Diskretisierung (blau),
4: Messobjekt, 5: Energiemesskopf, 6: Hitzeschild, 7: objektseitiges Sammellinsen-System,
8: abbildungsseitiges Sammellinsen-System, 9: Strahlteiler zur Reflexion des Rayleigh-
gestreuten Lichts, 10: Laserlinienfilter zur Unterdriickung von Streulicht, 11: Rayleigh-Kamera
mit internem lIris-SchlieRer, 12: typisches Rayleigh-Bild, 13: Langpassfilter zur Unterdriickung
restlichen Rayleigh-gestreuten Lichts, 14:schneller mechanischer SchlieBer, 15: Kamera-
Objektiv, 16: Iris-SchlieRer, 17: holografisches Transmissionsgitter, 18: Kamera-Objektiv,
19: Raman-Kamera, 20: typisches Raman-Bild mit horizontaler raumlicher Achse und vertikaler
spektraler Achse.

Um das relative Ausleserauschen zu minimieren und die Bildrate zu maximieren, werden
einzelne Pixel der Raman-Kamera zu Bereichen zusammengefasst. Dies geschieht direkt auf
den Ausleseregistern der Kamera noch vor der Vorverstarkung und Digitalisierung der akku-
mulierten Ladung (sog. Hardware Binning). Zum einen werden spektrale Bereiche entspre-
chend der Lage der Spektren verschiedener Spezies, zum anderen rdumliche Abschnitte (sog.
Strips) zu einzelnen Detektionskandlen zusammengefasst. Das raumliche Binning wird im
Bereich der durch den Laserstrahldurchmesser limitierten raumlichen Auflésung gewahlt.
ABBILDUNG 3.13 verdeutlicht das Vorgehen, in TABELLE 3.3 sind die Wellenlangenbereiche der
einzelnen Detektionskanale aufgefiihrt. Analog werden die Bilder der Rayleigh-Kamera zu
Bereichen zusammengefasst, die in etwa einem Zehntel der Raman-Messvolumengrofie ent-
sprechen. Dies erlaubt ein Verschieben der Rayleigh-Daten gegeniliber den Raman-Daten
zwecks Anpassung der raumlich korrespondierenden Bereiche in der Datenauswertung.

Im Zusammenspiel aller Komponenten hat die Apparatur ein raumliches Aufldsungsvermo-
gen von etwa 450 x 700 (465) x 700 p.m3 (radial x axial x tangential im Koordinatensystem
der Stromung), wobei die radiale Auflésung durch das Binning der Kameras, die axiale durch
den Strahltaillen-Durchmesser (1/€?) (bzw. die Hohe des Spektrometerspaltes unter Berlick-
sichtigung des Abbildungsverhéltnisses von 2:1) und die tangentiale wiederum durch den
Strahltaillen-Durchmesser limitiert ist.
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ABBILDUNG 3.13 — Synthetisches (aus experimentellen Einzelspektren in willkirlicher Intensitat
zusammengesetztes) Spektrum mit den Stokes’schen ro-vibratorischen Raman-Banden aller
Hauptspezies, Rayleigh-Signatur sowie C,-Fluoreszenz im experimentell erfassten Wellenlan-
genbereich (Wavelength) entlang einer raumlichen Linie (Spatial Coordinate) von etwa 6 mm
Lange (links). Man erkennt eine leichte Biegung der einzelnen Spektralbanden. Dieser sog.
Bowing-Effekt [114] hat seine Ursache im optischen Design des Spektrometers und muss in der
Auswertung berlicksichtigt werden. Am Spektrum an der zentralen raumlichen Koordinate
(rechts) sind die einzelnen spektralen Bereiche hervorgehoben, die noch auf dem Chip der Ka-
mera zu Detektionskandlen zusammengefasst werden (vgl. TABELLE 3.3).

Die zeitliche Auflésung entspricht der Lange des Laserpulszuges von 1 us. Es werden Bild-
wiederholraten von maximal 5 Hz erreicht, was um GréRRenordnungen langsamer als die tur-
bulenten Zeitskalen ist — die Einzelschussdaten sind demnach voneinander statistisch unab-
hangig. Zur Bestimmung radialer Profile werden etwa 500 Einzelschisse, fiir aussagekraftige
konditionierte Einzelschuss-Statistiken eine entsprechend héhere Anzahl, einbezogen.

TABELLE 3.3 — Wellenlangenbereiche, die auf dem Chip der Kamera zu Detektionskanalen zu-
sammengefasst werden (Hardware Binning). Neben denen fur die Hauptspezies sind weitere
Kanale fir die nicht ganzlich separierte Rayleigh-Streuung, die mit angeregte Fluoreszenz von
C,-Spezies sowie mehrere Hintergrundkanale definiert.

Kanal Wellenldngenbereich [nm]
Rayleigh 529 558
C2 553 567
(o]07} 568 578
0: 578 584
Hintergrund 586 595
co 597 603
N: 603 611
CHs 622 643
H20 651 665
Hintergrund 669 677
H: 678 689

Hintergrund 690 696
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3.2.4.3 Kalibrierung und Datenreduktion

Die Auswertung der Messdaten erfolgt mit einem hybriden Ansatz [107, 115], der die sog.
Matrix-Inversionsmethode [116,117, 118, 119] kombiniert mit theoretisch simulierten Ra-
man-Spektren [104]. In ABBILDUNG 3.14 sind die einzelnen Schritte der Datenauswertung in
der Ubersicht dargestellt — die Teilaspekte werden im Folgenden niher erliutert. Generell
muss bericksichtigt werden, dass die Raman-Spektren temperaturabhangig sind und die
Banden spektral benachbarter Spezies teilweise Uberlappen kénnen. Dies fihrt zu einem
Ubersprechen (sog. Crosstalk) zwischen einzelnen Detektionskanélen (vgl. ABBILDUNG 3.13).
Der Rayleigh-Streuquerschnitt, der zur Bestimmung der Temperatur bekannt sein muss,
hdngt wiederum von der stofflichen Zusammensetzung ab, weshalb die Bestimmung der
Konzentrationen und der Temperatur iterativ erfolgt.

Response &
Crosstalk Curves
g N T
e Spectra * Spectra e Calibration
Simulation Integration « additional
= for entire T range * according to experimental
« accounting for experimental binning response curves (CH,
« optical dispersion reglons &G S i
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ABBILDUNG 3.14 — Abfolge der Datenauswertung. Die fiir den relevanten Temperaturbereich si-
mulierten ro-vibratorischen Raman-Spektren werden entsprechend den experimentell defi-
nierten Detektionsbereichen aufintegriert und an der Apparatur gegen adaquate Referenzen
kalibriert. Die Bestimmung von Temperatur T und Teilchenzahldichten N; aus den Raman- und
Rayleigh-Signalen S erfolgt iterativ.

Spektren-Simulation

Die Simulation der ro-vibratorischen Raman-Spektren der di- und triatomaren Spezies ba-
siert auf quantenmechanischen Ansatzen und erfolgt mit der Software RAMSES [104, 107].
Neben den Ubergangsdipolmomenten flieRen in die Simulation experimentspezifische Pa-
rameter wie Laserwellenldange, optische Dispersion, Transmissions- und Apparatefunktionen
(s.u.) der Detektionseinheit ein. Uber den notwendigen Temperaturbereich werden fiir jedes
simulierte Molekiil dessen Spektrallinien, entsprechend den spektroskopischen Ubergéngen,
an den entsprechenden Pixel-Stellen platziert und mit der charakteristischen Apparatefunk-
tion gefaltet. Durch Uberlagerung ergeben sich die spezifischen Spektralbanden (vgl. ABBIL-
DUNG 3.15), welche noch mit der globalen Transmissionscharakteristik gewichtet werden. Die
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so erhaltenen temperaturabhdngigen Spektren-Bibliotheken (z.B. im Bereich zwischen 250
und 2500 K in Schritten von 25 K) werden nun innerhalb der experimentell definierten Pixel-
bereiche (vgl. ABBILDUNG 3.13) aufintegriert (vgl. ABBILDUNG 3.16) und tabelliert. Um der oben
erwahnten Biegung der Spektralbanden Rechnung zu tragen, werden die Spektren relativ zu
den Integrationsbereichen zuséatzlich in beide Richtungen pixelweise verschoben (Shift). Die-
ses Vorgehen bildet die Verschiebung der Spektren relativ zu den fest definierten experi-
mentellen Detektionskandlen an den Randern des Abbildungsbereichs ab. Somit ergeben
sich die temperatur- und shift-abhangigen relativen Kennlinien der einzelnen Spezies sowie
deren gegenseitiges Ubersprechverhalten (Crosstalk). Fiir Spezies, deren Spektren nicht zu-
verlassig Giber den gesamten Temperaturbereich simuliert werden konnen (CH; und das Flu-
oreszenz-Spektrum von C,), werden stattdessen experimentell bestimmte Kennlinien der
Matrix-Inversionsmethode (s.0.) verwendet.

Die Kennlinien ergeben sich einerseits aus der Entwicklung der integralen Intensitat (der ge-
samten Intensititen aller Uberginge), andererseits hdngen sie vom Hinauslappen der Spek-
tren aus ihren Detektionsbereichen ab. Das Ubersprechen (Crosstalk) ergibt sich dagegen
aus dem Hineinlappen in andere Kanale. So nehmen z.B. die Antworten von CO, und O, mit
steigender Temperatur zu (vgl. ABBILDUNG 3.16). Da die Spektren auch zunehmend breiter
werden, erhéht sich ebenfalls das Ubersprechen von 0, auf CO, (CO,<<0,) und umgekehrt
(0,<<COy).

ABBILDUNG 3.15 — Simulierte Raman-Spektren von CO, im Temperaturbereich von 250 bis
2500 K bei konstantem Druck und einer Apparate-Funktion mit einer Breite von 3 nm.
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ABBILDUNG 3.16 — Raman-Spektren von CO, und O, bei drei verschiedenen Temperaturen (blau:
300 K, griin: 1250 K, rot: 2200 K) und konstanter Dichte (Apparate-Funktion mit einer Breite
von 3 nm). Die Spektren Gberlappen und die Detektionsbereiche von CO, (gelb) und O, (tirkis)
grenzen direkt aneinander an (links). Die Kennlinien (Response, bei konstanter Dichte, normiert
auf ihren Wert bei 300 K) weisen eine Temperaturabhingigkeit auf, ebenso wie das Uber-
sprechverhalten (Crosstalk, normiert auf die Intensitdt der Gbersprechenden Spezies) von O,
auf CO, (C0O,<<0,) und umgekehrt (0,<<CO,) (rechts).

Bestimmung von Temperatur und Teilchenzahldichten

Die nach obigem Vorgehen berechneten Kennlinien werden gegen verschiedene, in Zusam-
mensetzung, Druck und Temperatur genau bekannte Gasmischungen und
Kalibrationsflammen absolut kalibriert. Die Rayleigh-Aufnahmen werden vom Hintergrund
bereinigt, GUbereinstimmend zu den Raman-Messvolumina aufintegriert und gegen Luft kalib-

riert. Die unbekannten Teilchenzahldichten N, der Spezies i sind mit den in den einzelnen

Detektionskandlen gemessenen Signalen S, Uber die von Temperatur T und Shift sh ab-

hangige Kalibrationsmatrix Ig(T, sh) verknupft. In Matrix-Schreibweise gilt:

— P(T,sh)N . (3.18)

Raman

Der Raman-Signal-Vektor S, beinhaltet neben den Spezies-Signalen auch Kanile fiir Hin-

tergrund und C,-Interferenz (vgl. TABELLE 3.3). Wahrend die Diagonalelemente p, (T, sh) der

Matrix P den Kennlinien der einzelnen Spezies entsprechen, stellen die neben-diagonalen
Eintrage p,(T,sh) mit j#i das Ubersprechverhalten der Kanile (Crosstalk) dar. Die Lésung

von FORMEL (3.18) nach den Teilchenzahldichten erfolgt Gber eine Inversion der Matrix F flr

den entsprechenden Shift und eine aus dem Rayleigh-Signal S berechnete Temperatur

Rayleigh
T’ fir einen zunichst geschitzten (zusammensetzungsabhangigen) Rayleigh-Streuquer-
schnitt 7,....» berechnet als Linearkombination der Streuquerschnitte der Einzelspezies

([120], vgl. TABELLE €.1):

ref G/
T/ Rayleigh Rayleigh

= ref ref
SRayleigh O-Rayleigh

(3.19)
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Der Index ref bezieht sich auf die bekannte Temperatur und den bekannten Streuquer-

schnitt des Kalibrationsgases. Die Kennlinien-Bibliotheken werden im Temperatur- und Shift-
Raum jeweils linear interpoliert. Die so bestimmte Zusammensetzung dient zur Berechnung
eines genaueren Rayleigh-Streuquerschnitts und einer genaueren Temperatur, die erneut in
FORMEL (3.18) einflieRt. Es erfolgt eine Iteration bis zur Konvergenz von Temperatur und Zu-
sammensetzung. Unter der Annahme, dass die Gesamtheit aller Spezies gemessen wird, er-

folgt die Berechnung der Stoffmengenanteile x; durch eine Normierung der Teilchenzahl-

dichten auf deren Summe:

X, :Z]:V—Jiv (3.20)

Daraus wird das Aquivalenzverhiltnis ¢ nach FORMEL (2.5) bestimmt.

Die 1D-Raman/Rayleigh-Streuung liefert somit entlang einer raumlichen Linie die vollstandi-
gen thermo-kinetischen Zustandsvektoren einschlielich der Temperatur, der Stoffmengen-
anteile der Hauptspezies und daraus abgeleitet das Aquivalenzverhiltnis. Damit kénnen bei
entsprechender Statistik nicht nur Mittelwerte und FluktuationsgréRen, sondern auch kondi-
tionierte Statistiken und instantane Gréf3en wie multiskalare Korrelationen und Gradienten
abgeleitet werden.

3.2.4.4 Apparatur-Charakteristika

Die Kalibration des Spektrometers (d.h. die Zuordnung von Pixeln zu Wellenldngen in
Abhangigkeit der raumlichen Position, die sog. optische Dispersion) erfolgt mit einer
Niederdruck-Spektrallampe (LOT-Oriel) mit bekannten atomaren Emissionslinien (Hg und
Ne). Die Dispersion wird im Rahmen anderer experimenteller Genauigkeiten hinreichend mit
einem einzigen Polynom 3. Ordnung beschrieben, welches in die Spektren-Simulation
einflieBt. Die Biegung in rdaumlicher Richtung (Bowing, vgl. ABBILDUNG 3.13) verursacht in
erster Naherung lediglich eine Verschiebung des Dispersionspolynoms und wird durch
weitere Polynome 3. Ordnung (eines fiir jede Spezies) quantifiziert. An diesen Polynomen
wird der korrekte, durch das Bowing verursachte, relative Shift der Integrationsbereiche
gegeniber den Spektren (bzw. umgekehrt) abgelesen. Die entsprechenden Graphen sind in
ABBILDUNG 3.17 dargestellt.

Die Apparatefunktion (maRgeblich durch die Form und Weite des Laserstahls sowie die Ab-
bildungseigenschaften der abbildenden Detektionseinheit determiniert) dominiert alle ande-
ren Linienverbreiterungseffekte und wird experimentell Gber die Lichtstreuung an struktur-
losen Gasteilchen (d.h. an einem Edelgas), welche reine Rayleigh-, aber keine Raman-
Streuung verursachen, fir den abgebildeten Bereich (sowohl spektral als auch raumlich) be-
stimmt.

Die Transmissionscharakteristik wird mithilfe einer raumlich homogenen Strahlungsquelle,
einer Ulbricht-Kugel (Gigahertz-Optik), bekannter spektraler Leistungsdichte gemessen und
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ist in ABBILDUNG 3.17 veranschaulicht. Sie hdangt neben den Transmissionseigenschaften der

optischen Komponenten auch von der Vignettierung (Randlichtabdunkelung) [121] durch das

achromatische Linsensystem und die im Spektrometer verbauten Kamera-Objektive ab.

wavelength [nm]

spectral bowing [nm]

T T T T T g
700 v ol
1 -3mm T
sz
650+ 0mm ™ .
---------- +3 mm ~N
600 - .
- »‘/‘l
550 - _
R /// 612.0 ], ]
1 611.5
450 4 E
400, 611.0 ]
350 67025 67050  670.75 4
T T T T T v T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200
pixel no. along spectral direction
T T T T T T T
L [— 575 nm (CO,) T ]
1 s 805 nm (N,) T T
00+ ----685nm (H,) s N3
v
02 5 i
a
i 7
-0.4 e e
S
4 b
$Lg
06 i -
W
j 5
084 ot i
b
-4 Fl ;}
e
104" B
i T T T T T T
-3 2 -1 0 1 2 3

spatial coordinate [mm]

d(wavelength)/d(pixel) [nm/pixel]

0.1800
0.1775
01750

01725+

01700 /

016757

T T T T T ¥ T T - \I 1
0 200 400 600 800 1000 1200
pixel no. along spectral direction
T T T T
10 0 ey, oo -3mm
0mm
--------- +3mm
0.8+
8 2T TRy,
§ 061 7
= i 5,
& R i
S 044 g v
g il YA
y o
o \4 i
024 i W
?;1. \_\ | 1
1 » A
¥ A
rd b8
T T T T
550 600 650 700
wavelength [nm]

ABBILDUNG 3.17 — Optische Eigenschaften des Raman-Spektrometers. Die Dispersion (hier defi-
niert als Zuordnung zwischen Pixel und Wellenldnge) ist flr die verschiedenen rdumlichen Posi-
tionen (Spatial Coordinate) entlang des Messbereichs (gezeigt sind jeweils die zentrale Position
bei 0 mm sowie die zwei Extrempositionen bei -3 bzw. +3 mm) leicht unterschiedlich und ist
zwischen raumlicher Mitte und Rand um etwa 1 nm entsprechend etwa 6 Pixeln verschoben
(oben links). Die Kurvenform, besser zu erkennen an der Ableitung der Dispersion (oben
rechts), ist jedoch fur die einzelnen raumlichen Positionen nahezu identisch und l&sst sich hin-
reichend durch ein einziges Polynom 3. Ordnung beschreiben. Der Verschiebung, verursacht
durch das optische Bowing, wird Uber spezies-spezifische Polynome Rechnung getragen (unten
links). Die optische Durchlassigkeit (Transmittance) sinkt sowohl in spektraler als auch raumli-

cher Richtung zum Rand hin ab (unten rechts).

Fehler- und Sensitivitdtsanalyse

Im Folgenden werden mogliche Fehlerquellen der Apparatur und Auswertung benannt und

die Auswirkungen systematischer und stochastischer Natur auf die gemessenen ZielgroRen,

d.h. die Momente von Temperatur, Stoffmengenanteilen und Aquivalenzverhiltnis,

beschrieben und wenn moglich quantifiziert. Andere GrofRen, wie etwa Korrelationen, seien

aufgrund der Komplexitat der Zusammenhange an dieser Stelle ausgenommen. Ausgehend
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von einzelnen experimentell charakterisierten Rauschquellen wird das Gesamtrauschen der
MessgroRen simuliert und mit dem experimentell bestimmten Rauschen verglichen. Diese
Analyse dient einerseits der Charakterisierung der Apparatur bezliglich Genauigkeit und
Prazision, andererseits der Identifizierung moglicher Schwachstellen und Verbesserungs-
potenziale.

Systematische Fehlerquellen
e Kalibrationsgase und Referenzflammen

Ungenauigkeiten bei der Kalibration gegen isotherme Gasmischungen und Flammen verur-
sachen systematische Fehler bei der Messung der ZielgroBen im Experiment. Das Rayleigh-
Signal zur Bestimmung der Temperatur wird an Luft kalibriert, deren Temperatur (ca. 293 K)
mit einem Thermoelement im Zustrom zum Messvolumen bestimmt wird. Der barometri-
sche Druck (ca. 1000 hPa), und damit die Dichte, werden mit einem elektronischen Druck-
sensor erfasst. Fehler verhalten sich stets prozentual zur gemessenen Temperatur und kon-
nen nach Spezifikationen auf etwa +0.15 % abgeschatzt werden. Der absolute Fehler bei
Flammentemperaturen (max. 2200 K) betragt damit weniger als 4 K.

Die Kalibration der Spezieskennlinien erfolgt gegen Referenzgase und Gasmischungen be-
kannter Zusammensetzung. N, wird meist am Reingas, O, an Luft kalibriert — die Ungenauig-
keit der stofflichen Zusammensetzung ist damit verschwindend gering und die Genauigkeit
maRgeblich durch die Kenntnis der Temperatur (s.0.) limitiert. Zur Kalibration von CO,, CO,
H, und CH4 werden definierte Mischungen (Linde) eingesetzt, deren Ungenauigkeit mit +1 %
des Stoffmengenanteils angegeben ist. H,O kann nicht ohne weiteres bei Umgebungstempe-
ratur kalibriert werden, da es instrumentell schwierig ist, genau definierte H,0-Gehalte in
der Gasphase einzustellen und Kondensation zu vermeiden. Stattdessen wird ein adiabater
Matrix-Brenner (vgl. KAPITEL 3.2.5.6) verwendet, Fehler miissen somit auf die Genauigkeit der
Kenntnis von Temperatur und Stoffmengenanteil in dieser Flamme zurlickgefiihrt werden.
Beides hadngt sowohl vom Brenner selbst (Uber die Genauigkeit der Brennstoff-
Zusammensetzung, gegeben durch die Massendurchflussregler) als auch von der numeri-
schen Gleichgewichtsberechnung (durchgefiihrt mit der Software CHEM1D, [122]) ab. Bei
einem angenommenen additiven Fehler von 1 % bei Verwendung von zwei Durchflussreglern
(laut Hersteller typischerweise 0.5 % Genauigkeit, 0.2 % Wiederholgenauigkeit) betragt der
zu erwartende Fehler etwa +1 % flr den Stoffmengenanteil des Wassers und +0.5 % fir die
Temperatur. Diese Fehler kompensieren sich jedoch teilweise, da H,0-Anteil und Tempera-
tur stark korreliert, H,O-Anteil und Dichte antikorreliert zueinander sind und das gemessene
Signal somit kaum variiert. Als dominierende Unsicherheit der Gleichgewichtsberechnung ist
das verwendete Strahlungsmodell (Planck) anzusehen und die Tatsache, dass die Tempera-
tur nach der Flammenfront aufgrund des Warmetransports durch Strahlung wieder abfallt
[123]. Der Abstand zwischen der Flammenfront und dem Messvolumen ist nicht exakt kon-
trollierbar und bekannt — die tatsdchliche Temperatur kann somit um bis zu 30 K (bei einer
Unsicherheit des Abstandes von 5 mm) niedriger im Vergleich zur Rechnung ausfallen. Dies
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verursacht um bis zu +1 % Uberschatzte H,O-Stoffmengenanteile. Konservativ verrechnet
liegt der zu erwartende Fehler im Bereich von 0 bis +2 %.

e [jnearitdt der Detektoren

Eine etwaige Nichtlinearitat der Detektoren (Raman- und Rayleigh-Kameras, Messkopf fir
die Laserenergie) fuhrt zu groBer werdenden Fehlern bei der Messung der ZielgrofRen, je
weiter man sich vom Referenz- bzw. Kalibrationspunkt entfernt. Der durch die Nichtlinearitat
(bestimmt gegen eine raumlich homogene Ulbricht-Kugel variabler und referenzierter
Leuchtstarke) der Kameras verursachte Fehler betragt maximal 1.5 % fiir die Temperatur.
Die Nichtlinearitat aufseiten der Raman-Detektion ist mit £0.5 % deutlich geringer und wird
bei der Berechnung der normierten Stoffmengenanteile (vgl. FORMEL (3.20)) (zumindest teil-
weise) kompensiert.

Die Nichtlinearitat des verwendeten Energiemesskopfes betragt laut Hersteller etwa +3 %
Uber den maximal maéglichen Messbereich (3 J/Puls). Da jedoch lediglich auf die relative La-
serenergie referenziert wird und deren Fluktuation lediglich 3% (2 sigma) der mittleren
Pulsenergie von etwa 750 mJ betragt, wird der zu erwartende systematische Fehler vernach-
lassigbar klein.

e Simulation und Integration der Raman-Spektren

Die quantenmechanischen Modelle zur Bestimmung der Ubergangsdipolmomente und die
Berechnung der temperaturabhangigen Raman-Spektren koénnen als akkurat angesehen
werden [115]. Jedoch steht der Vergleich mit aufgeldsten experimentellen Hochtemperatur-
spektren noch aus — und ein solcher Vergleich kdnnte auch prinzipiell nur so genau wie die
Kenntnis der Temperatur sein. Zur Abschatzung eines moglichen Fehlers wird deshalb die
Diskrepanz zwischen experimentell und per Simulation erzeugten Kennlinien [115] herange-
zogen, wobei davon auszugehen ist, dass ein nicht unbetrachtlicher Anteil der Abweichun-
gen aus dem Experiment stammen konnte. Insofern stellen die folgenden Fehlerangaben
eher den unglinstigsten Fall und oberste Fehlerschranken dar. Die Fehler bei der Bestim-
mung der Stoffmengenanteile (+ entspricht einer Uber-, - einer Unterschitzung) ergeben
sich demgemaR im Bereich bis 2200 K (bis 2500 K) wie folgt: CO,: 0...+2.5 % (0...+5 %), O,: -
-3..41.5% (-3..47 %), CO: -4...0 % (-6.5...0 %), N,: 0..+1 % (-3...+1 %), H,0: -1...40.5 % (di-
to), Hy: 0...+1 % (dito). Der Fehler fur CH,, fir welches auf eine rein experimentelle Kennlinie
zuriickgegriffen wird, muss konservativ auf -4...+4 % angesetzt werden.

Fir eine korrekte Auswertung missen die Lagen der spektralen Banden sowie der
Detektions- bzw. Integrationsbereiche (vgl. ABBILDUNG 3.13) in Simulation und Experiment
Ubereinstimmen. Zwei Arten von systematischen Fehlerquellen sind in diesem Kontext
denkbar: Zum einen kann eine anfanglich an der korrekten Position befindliche Bande
innerhalb der fixen Detektionsbereiche driften (verursacht durch eine Drift oder
systematische Ablenkung des Laserstrahls). Zum anderen kénnen die gewahlten Bereiche
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und die Lage der Spektren von vornherein inkonsistent sein. Die jeweiligen Auswirkungen
auf die Kennlinie von O, sowie auf das Ubersprechverhalten zwischen O, und CO, sind in
ABBILDUNG 3.18 gezeigt. Die Sensitivitaten anderer Spezies fallen tendenziell geringer aus, da
dort die Detektionsbereiche weiter gefasst sind oder die Spezies nur in geringem Anteil
vorkommen (vgl. ABBILDUNG 3.13).
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ABBILDUNG 3.18 — Sensitivitdt der Raman-Antwort (Response) gegeniiber einer Verschiebung
(Shift) der Spektren relativ zu den experimentellen Detektionsbereichen am Beispiel von O, bei
einer Apparate-Funktion von 3 nm. Zwei grundsatzliche Falle knnen unterschieden werden:
a) Wahrend einer Messung driften die Spektren weg von der kalibrierten Position mit Shift =0
bei einer Temperatur von exemplarisch 300 K (oben links). b) Es wird bereits auf ein verscho-
benes Spektrum kalibriert (oben rechts). Beide Sensitivitdten nehmen mit steigender Tempera-
tur bzw. Temperaturdifferenz zum Kalibrationspunkt aufgrund der breiter werdenden Spek-
tren zu. Da die Spektren von CO, und O, iiberlappen, wird auch das Ubersprechen (Crosstalk)
beeinflusst (unten links). Beides fihrt zu einer fehlerhaften Berechnung der (auf den Wert bei
Shift = 0 normierten) Stoffmengenanteile (Mole Fraction) (unten rechts).

Anfangliche Inkonsistenz kann nahezu ausgeschlossen werden, da simulierte mit aufgelésten
experimentellen Spektren abgeglichen werden und die Biegung der spektralen Banden
(Bowing) ausreichend genau bertcksichtigt wird. Der andere Fall, eine spektrale Drift,
verursacht durch eine Positionsdanderung des Laserstrahls wahrend der Messung, kann zu
einem gewissen Grad am Rayleigh-Bild erkannt und korrigiert werden. Die mittlere
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Laserstrahlposition wird typischerweise im Bereich von +15 um konstant gehalten (vgl.
ABBILDUNG 3.19), was einer spektralen Verschiebung von weniger als 0.5 Pixeln entspricht.
(Zum Vergleich: die Halbwertsbreite des CO,-Spektrums bei 300 K betragt etwa 35 Pixel, die
Breite des Detektionsbereiches etwa 60 Pixel.) Die Auswirkungen auf eine besonders
sensitive Modell-Brennstoffzusammensetzung von ¢=1 mit koexistierenden Stoffmengen-
anteilen von CO, und O, im Verhaltnis 1:2 bei einer Temperatur von 1250 K sind in
ABBILDUNG 3.18 dargestellt. Zur Orientierung dienen folgende Zusammenhdnge fiir die
absoluten Fehler von CO, und O, in Abhangigkeit des Pixel-Shift:

Errgy = F(0.5%...4%) s005 sk * Xor F 1% Xep, |- (EShift), (3.21)
Errégy =] £(0.5%...3%);y0x ss00x * Xeon £ 2%+ X, |- (XShift). (3.22)

Bei einer maximale Verschiebung von +0.5 Pixel erreichen die absoluten Fehler Werte von
maximal 2 % bei O, und +5.5 % bei CO,. Fir alle anderen Spezies, die in erster Naherung
nur Uber die Normierung der Stoffmengenanteile betroffen sind, fallt der Fehler verschwin-
dend gering aus. Der resultierende Fehler fiir das Aquivalenzverhiltnis betragt etwa +0.5 %.
Eine zusatzliche statistische Schwankung des Laserstrahls (bis zu etwa +25 um) induziert kei-
nen systematischen Fehler, da die Systemantwort in erster Naherung symmetrisch ist.
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ABBILDUNG 3.19 — Ablenkung des Laserstrahls (sog. Beam Steering) durch Dichteschwankungen
in der untersuchten Flamme, exemplarisch gezeigt fiir die Konfiguration TSF_A bei einer axia-
len Position von 100 mm. Der Laserstrahl durchdringt die Flamme von rechts, d.h. von groRen
Radii kommend (Mitte, perspektivisch dargestellt). Es wird die rechts von der Mittelachse lie-
gende Halfte des Radialprofiles messtechnisch abgerastert. Gezeigt sind die Auswirkungen auf
das Rayleigh-Abbild des Strahls. Je langer dessen Weg durch die Flamme bis zum Ort der Mes-
sung ist, desto deutlicher werden die Effekte. Zum einen nimmt der Strahldurchmesser um et-
wa 3 % zu, begleitet von einer im Vergleich zum ungestorten Strahl verdreifachten Fluktuation
desselben (links). Die axiale Strahllage andert sich durch die optischen Eigenschaften der
Flamme und durch andere Drift-Erscheinungen, wird aber wahrend des Experimentes perma-
nent kontrolliert und korrigiert. Der bei dieser Messung erreichte Wert von maximal £15 um
ist auch fur andere Messungen reprasentativ. Die strahlorthogonale Ablenkung im Fall ohne
bzw. vor Durchtritt durch die Flamme von 10 um (dann gegeben durch die Pointing-Stabilitat
des Lasersystems sowie etwaige mechanische Vibrationen der Optiken) verdreifacht sich auf
etwa 30 um im Zentrum der Flamme (rechts).
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Ebenso wie die Lage muss auch die Form simulierter und experimenteller Spektren tberein-
stimmen, zumindest, wenn die Spektren aus ihren Detektionsbereichen hinauslappen (an-
sonsten ist die Ubereinstimmung der integralen Intensititen ausreichend). Bei Messungen
unter nahezu konstanten Umgebungsbedingungen ist eine Laserstrahlweitendnderung, ver-
ursacht durch den Durchtritt durch die optisch weniger dichte Flamme (vgl. ABBILDUNG 3.19)
der plausibelste Grund fiir eine Anderung der Apparatefunktion und damit fiir eine Ande-
rung der Form der Spektren. In ABBILDUNG 3.20 sind die Anderungen der Kennlinie von O,
sowie des Ubersprechens zwischen O, und CO, fiir eine Variation der Weite der Apparate-
funktion (hier als Gaul-Profil angenommen) dargestellt. Die Kennlinien dieser Spezies rea-
gieren besonders empfindlich, da sie sich bereits bei Umgebungstemperatur nicht vollstan-
dig in ihren Detektionsbereichen befinden. Bei einer realistischen Aufweitung von 2.5 % in
der Flamme werden die Stoffmengenanteile tendenziell leicht unterschatzt (etwa -1.5...0 %).

Der Einfluss einer falsch bestimmten Zusammensetzung auf die gemessene Temperatur ist
aufgrund der Ahnlichkeit der Rayleigh-Streuquerschnitte vernachlassigbar klein.
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ABBILDUNG 3.20 — Sensitivitdat der Raman-Antwort (Response) fiir O, (links) und des wechselsei-
tigen Ubersprechens (Crosstalk) zwischen O, und CO, (rechts, jeweils normiert auf ihren Wert
bei einer relativen Weite von 1), gegeniiber einer Variation der Weite der Apparate-Funktion
(Width, auf den Nominalwert von 3 nm normiert), analysiert an simulierten und mit einer
Gaul-Funktion gefalteten Spektren.

e Hintergrundkorrektur

Der lokale Hintergrund, verursacht durch die Lumineszenz der Flamme, wird beim Rayleigh-
Bild Uber eine lineare Interpolation der Randwerte bestimmt und vom Signal abgezogen.
Signifikante systematische Fehler sind quasi auszuschlieRen, da der Hintergrund nahezu
homogen ist.

Aufseiten der Raman-Detektion dienen Hintergrundkanale (vgl. TABELLE 3.3) zur Bestimmung
des instantanen lokalen Hintergrundes. Die Abhangigkeiten der einzelnen Kanale werden fir
Unter der

reprasentative Positionen in der zu untersuchenden Flamme bestimmt.

Abschatzung, die Korrelation auf 15 % (typische Abweichung zwischen Korrelationen,
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welche an unterschiedlichen Positionen in der Flamme bestimmt wurden) zu kennen,
betragt der dadurch verursachte Fehler im Maximum etwa £0.005 Stoffmengenanteile. Fir
die laserinduzierte Fluoreszenz-Interferenz von C,-Spezies gelten in etwa die gleichen
Uberlegungen.

® Rayleigh-Streuquerschnitte

Die zur Berechnung der Temperatur verwendeten relativen Rayleigh-Streuquerschnitte [120]
sind prinzipiell so akkurat wie die Zusammensetzung der entsprechenden Kalibrationsgase
(s.0.), zuziglich eines apparativen Zuschlags. Werden realistische, bei der CHs-Verbrennung
entstehende Stoffgemische und eine Gaul¥’sche Fehlerfortpflanzung angenommen, so
betragt die Unsicherheit etwa +1 % (90 %-Konfidenzintervall) bei Umgebungstemperatur.
Der Einfluss einer falsch bestimmten Temperatur auf die Zusammensetzung liegt aufgrund
der relativ geringen Sensitivitat der Spezieskennlinien (vgl. ABBILDUNG 3.16) im Subprozent-
Bereich.

e Apparative Drift

Zum moglichst konstanten Betrieb der Apparatur werden die einzelnen Komponenten und
Systeme vor Beginn der Messung in einen thermisch stationaren Zustand gebracht und dort
durch Kontrolle der Umgebungstemperatur gehalten. Zudem werden in kurzen zeitlichen
Abstdanden Referenzen vermessen, die ggf. zur nachtraglichen Korrektur dienen. Besonders
sensitive Parameter werden wahrend des Betriebes kontrolliert und korrigiert.

Als dominierende Fehler dieser Art werden zum Ersten die Verdanderung der Laserstrahl-Lage
und die damit verbundene Verschiebung der Raman-Spektren relativ zu den vordefinierten
Detektionsbereichen angesehen. Die Auswirkungen auf die gemessenen Stoffmengenanteile
sind bereits oben ausgefiihrt und quantifiziert (vgl. z.B. ABBILDUNG 3.18). Zum Zweiten rea-
giert die Transmission durch den vor der Rayleigh-Kamera angebrachten schmalbandigen
Filter extrem sensitiv auf eine Anderung des Inzidenzwinkels. Durch die kleine F-Zahl (d.h.
groRen Offnungswinkel) des achromatischen Linsensystems befinden sich Teilstrahlen auch
bei zentrierter Justage bereits in der Transmissionsflanke des Filters (maximaler Inzidenz-
winkel etwa 7°). Hier ldsst eine Anderung des Winkels um 1° die Transmission bereits um bis
zu 100 % variieren (vgl. ABBILDUNG 3.21). Kleinste Anderungen der Strahllage oder der opti-
schen Komponenten haben somit schon einen signifikanten Einfluss. Anhand der Entwick-
lung der Rayleigh-Intensitdten von Referenz- zu Referenzmessung kann der Fehler auf +2 %
(90 %-Konfidenzintervall) abgeschatzt werden.
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ABBILDUNG 3.21 — Durchlassigkeitsgrad (Transmittance) des vor der Rayleigh-Kamera ange-
brachten Laserlinien-Filters in Abhangigkeit des Inzidenzwinkels (Incidence Angle, 0° entspre-
chen senkrechtem Einfall). In der Flanke betragt die Sensitivitit rund
100 % / ° Winkelanderung.

Zum Dritten kann sich die rdaumliche Zuordnung zwischen Raman- und Rayleigh-
Messvolumina entlang der abgebildeten Linie, anfanglich bestimmt durch eine adaquate
Maske, verschieben. Dieser Verschiebungseffekt (Mismatch) hat bei der instantanen Einzel-
messung dann eine Auswirkung, wenn Bereiche starker Temperatur- und Konzentrations-
gradienten geschnitten werden, wie sie in der Flammenfront auftreten. In den Mittelwerten
wird der hierdurch verursachte Fehler abgemildert, da starke Gradienten nicht in jedem Ein-
zelschuss vorliegen und sich einzelne spiegelbildliche Gradienten gegenseitig kompensieren.
In ABBILDUNG 3.22 sind die Auswirkungen einer solchen Verschiebung im Temperaturraum
quantifiziert. Bei typischen in der vorgemischten Flammenfront auftretenden Gradienten
von 3000 K/mm [124] entsprechen 100 K etwa 30 um raumlicher Verschiebung. Eben diese
Verschiebung wird experimentell i.Allg. unterschritten, sodass die instantanen Fehler maxi-
mal #9.5% fir CO, , +3.5% fir CH, ,#1.5% fir O, sowie *1% fir H,O und das
Aquivalenzverhiltnis betragen. N, zeigt keine Abhingigkeit und die Anderung des Rayleigh-
Streuquerschnittes aufgrund der falsch bestimmten Zusammensetzung fiihrt zu einem Feh-
ler von £0.5 % bei der Messung der Temperatur. Die Fehler der statistischen Momente sind
stark abhangig von der Haufigkeit und Orientierung geschnittener Flammenfronten und vari-
ieren zwischen den einzelnen Messposition in den Flammen. An Positionen mit hoher Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit von Flammenfronten (im Bereich des Flame Brush nahe der Diise
mit schwacher Intermittenz) betragen die konservativ abgeschatzten Fehler fir die Mittel-
werte nur etwa 25 % der instantanen Fehler. Damit ist der Verschiebungseffekt lediglich fir
CO, mit rund #2.5 % und CH4; mit +1 % signifikant. Da es sich um systematische Fehler han-
delt, sind die Fluktuationen in erster Naherung nicht betroffen.
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ABBILDUNG 3.22 — Sensitivitdt der Raman-Antworten (links) und der abgeleiteten GroéRen
(rechts) gegeniber einer falschen Zuordnung (Mismatch) zwischen Raman- und Rayleigh-
Messvolumina in einer besonders sensitiven Modell-Brennstoffzusammensetzung von ¢=1
mit koexistierenden Stoffmengenanteilen von O,, CH,, CO, und H,0 bei einer Temperatur von
1250K. In der vorgemischten Flammenfront treten Temperaturgradienten von Uber
3000 K/mm auf, sodass z.B. eine raumliche Diskrepanz von 30 um einer Verschiebung von et-
wa 100 K entspricht.

e Datenfilterung

Obwohl der untersuchte Brenner in einem einhillenden feingefilterten Luftstrom (Coflow)
von 300 mm Radius platziert ist, dringen gelegentlich Tertidrluft-Pakete aus der Umgebung
und mit diesen Staubpartikel in die Hauptstromung ein. Werden diese vom Laserstrahl
getroffen oder tangiert und leuchten auf, verfalschen sie das jeweilige Bild und selbiges
muss verworfen werden. Dies verursacht folglich eine systematische Abweichung der
gemessenen Mittelwerte hin zu hohen Temperaturen und hin zu stofflichen
Zusammensetzungen des Brennstoffs bzw. Abgases. Im unglinstigsten Fall korreliert das
Auftreten von Partikeln vollstandig mit dem Eintrag von tertidarer AulRenluft. Unter dieser
Annahme kann der maximale Fehler lber die Anzahl der aussortierten Bilder abgeschatzt
werden. Bei den untersuchten Konfigurationen betragt der maximale Fehler im Mittelwert
der Temperatur +5 K und im Mittelwert des Aquivalenzverhéltnisses +0.05 @-Einheiten. In

weiten Bereichen der Stromung fallt der Fehler deutlich geringer aus oder ist

vernachlassigbar klein.

e Normierung

Bei der Berechnung der Stoffmengenanteile (vgl. FORMEL (3.20)) wird angenommen, dass die
Gesamtheit aller Spezies gemessen wird. Im Bereich der Flammenfront ist diese Annahme
relativ ungenau, da eine Reihe von Zwischenspezies entsteht, die sich, wie der Vergleich mit
laminaren Flamelet-Rechnungen zeigt, auf bis zu 10 % der Gesamtheit aufsummieren
konnen. Abgemildert wird der Effekt allerdings durch das rdaumliche Auflésungsvermogen
der Apparatur (ca. 500 um), welche um ein Vielfaches grober ist als die Dicke der
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Flammenfront (ca. 100 um), und dadurch, dass auch die Zwischenspezies (maBgeblich C,Hg)
in dhnlicher Weise im Detektionskanal fir CH,4 erfasst werden. Im instantanen Einzelschuss
kann der Fehler bis zu +1.5% betragen. Bei den Mittelwerten ist die Abweichung
vernachlassigbar klein, da nur bei einem Anteil der Einzelschiisse eine Flammenfront
geschnitten wird.

e Prdzisionsbedingte Genauigkeit

GemdaR den Grundsatzen der Statistik (vgl. ANHANG b) flhrt jede statistische Fehler- bzw.
Rauschquelle zu systematisch zu hoch gemessenen FluktuationsgroBen, wohingegen die Mit-
telwerte unbeeinflusst bleiben. Bei statistisch unabhangigen Zufallsprozessen (die einzelnen
apparativen Rauschquellen sowie die physikalische Schwankung der Messgrofe konnen
i.Allg. als solche betrachtet werden) addieren sich die Standardabweichungen dabei geomet-
risch (vgl. FORMEL (b.5)), wobei sich einzelne Rauschquellen wiederum in gleicher Weise auf-
summieren. Die niedrigste messbare Fluktuation ist somit durch das Gesamtrauschen der
Apparatur limitiert. Andererseits wird das apparative Rauschen rasch unerheblich, wenn die
natirlichen Schwankungen groRer als selbiges sind. Als Faustformel kann gelten, dass bei im
Vergleich zum Rauschen 2-facher Schwankung die Standardabweichung um etwa 10 %, bei
3-facher um 5 % und bei 7-facher um nur noch 1 % liberschatzt wird.

In hochturbulenten und intermittenden Systemen, wie sie im Rahmen dieser Arbeit unter-
sucht werden, spielt der Fehler der Standardabweichungen deshalb eine untergeordnete
Rolle. Anhand TABELLE 3.4 und o.g. Faustformel kann die Auswirkung auf die gemessene so-
wie die untere Grenze der messbaren Standardabweichung aus der Prazision abgeschatzt
werden.

Stochastische Fehlerquellen
® Photonenrauschen

Photonenrauschen (sog. Shot Noise) ist eine fundamentale Eigenschaft der Quantennatur
des Lichts und stellt die unterste Rauschgrenze dar, der sich ein optisches Detektionssystem
anndhern kann — in diesem Kontext spricht man vom Shot-Noise-Limit. Photonenrauschen
entsteht durch die variierende Anzahl gestreuter oder detektierter Photonen und folgt einer
Poisson-Statistik [125]:

Gshot noise \ Np (323)

in Einheiten von Photonen bzw. Photoelektronen mit der Anzahl der gesammelten Photonen
N, . Bezogen auf das Signal ergibt sich das Signal-zu-Rausch-Verhaltnis (Signal-to-Noise Ra-

tio, SNR) zu

SNR = JJZ\T :JNTFJ% (3.24)
P
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mit der Count-Zahl N_. auf der CCD-Kamera und dem Konversionsfaktor (Gain) G in

[Counts/Elektron]. Das typische Photonenrauschen der einzelnen Detektionskanale ist fir
verschiedene exemplarische thermo-kinetische Zustande in TABELLE 3.4 aufgeflihrt.

® Rauschen der CCD-Kameras

Nicht intensivierte CCD-Kameras weisen zwei maligebliche Rauschquellen auf — zum einen
das Rauschen des Dunkelstroms, zum anderen das Ausleserauschen. Unter dem
Dunkelstrom versteht man die im CCD-Substrat thermisch erzeugten Elektronen. Dieses
Pseudo-Signal kann im Mittel durch den Abzug eines entsprechenden Dunkelbildes korrigiert
werden, jedoch moduliert es in der Einzelaufnahme mit einem statistischen Muster, das,
ahnlich wie das Photonenrauschen, Poisson-verteilt ist. Bei den verwendeten thermo-
elektrisch gekiihlten Kameras und den sehr kurzen Zykluszeiten von hochstens 200 ms kon-
nen sich allerdings nur wenige Elektronen akkumulieren und das Dunkelstrom-Rauschen
(Dark Noise) erlangt im Vergleich zum Ausleserauschen keine groRe Bedeutung.

Unter Ausleserauschen (Read Noise) sind samtliche Rauschquellen zusammengefasst, die mit
den elektronischen Schaltkreisen der Kamera zusammenhangen. Insbesondere sind dies sog.
Reset Noise (welches beim Ricksetzen des Ausleseknotens bei Kameras mit Correlated
Double Sampling auftritt), Shift-Noise beim Verschieben der Ladung, das Rauschen des
Vorverstarkers sowie das Rauschen und der Quantisierungsfehler des Analog-Digital-
Wandlers (Analog Digital Converter, ADC). Typische Werte fiir das aus beiden Anteilen
zusammengesetzte gesamte Kamera-Rauschen der einzelnen Detektionskanale sind in TABEL-
LE 3.4 zu finden. Das SNR schwacher Signale, wie etwa der Raman-Signale, ist i.Allg. durch
das Rauschen der Kamera limitiert, wahrend das SNR starker Signale haufig nahe des Shot-
Noise-Limits liegt. ABBILDUNG 3.23 verdeutlicht die Entwicklung des erreichbaren SNR bei
steigender Signalstarke.

® Rauschen interferierender Kandile

Durch das gegenseitige Ubersprechverhalten der Raman-Detektionskanile iibertragt sich
nicht nur ein Teil des Signals, sondern auch ein Teil des Rauschens (Photonen- wie
Ausleserauschen) zwischen den Kanadlen. Zwei Anteile dieser Wechselwirkung missen
berlicksichtigt werden. Zum einen ist der Ubersprechende Anteil, der im Mittel zwar Gber die
Werte der neben-diagonalen Eintrage der Kalibrationsmatrix bekannt ist, in der instantanen
Messung mit Photonenrauschen moduliert, zum anderen verfalscht sowohl Photonen- als
auch Ausleserauschen den instantanen Wert des interferierenden Kanals. Dieser zusatzliche
Rauschanteil auf Kanal i, verursacht durch Kanal j, betragt dann

I 2
o-nui.\‘e,i<<j = pi<<j \/2Sj + O-readm)ise,j (325)
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mit dem mittleren Signal (in Einheiten von Photonen) S und dem entsprechenden Matrix-

Element p,__; der Kalibrationsmatrix. Der Anteil wird vor allem dann signifikant, wenn ers-

tens das Signal des betroffenen Kanals gering ist und zweitens sowohl p als auch S des
ibersprechenden Kanals hoch sind. Dies ist z.B. der Fall fiir das Ubersprechen von O, auf CO,
in Luft oder unverbranntem Brennstoff, von CO, auf O, im Abgas, von N, auf CO sowie des
Hintergrundes ( p =1) auf alle schwachen Kanile. Typische Werte sind in TABELLE 3.4 angege-
ben. Analoge Uberlegungen gelten fiir die lokale instantane Hintergrund-Korrektur des
Rayleigh-Signals. Das maximale Rauschen, verursacht durch Auslese- und Photonenrauschen,
betragt selbst bei Flammentemperaturen nicht mehr als +0.5 % des Signals.
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ABBILDUNG 3.23 — Signal-zu-Rausch-Verhaltnis (SNR) in Abhdngigkeit der Signalstérke (in Einhei-
ten von Photoelektronen, d.h. detektierten Photonen) fiir zwei typische Werte des Kamera-
rauschens (20 Elektronen bei der Raman-Kamera, 100 bei der Rayleigh-Kamera). Das Rayleigh-
SNR ist sowohl bei Umgebungstemperatur als auch bei Flammentemperatur durch das Photo-
nenrauschen (Shot Noise) limitiert, ebenso wie das der starkeren Raman-Signale (N, und CH, in
Luft oder bzw. unverbranntem Brennstoff). Bei den verhaltnismaRig schwachen Raman-
Signalen (z.B. H, und CO bei Flammentemperatur) ist das SNR hingegen durch das Rauschen
der Kamera begrenzt. Die untere Nachweisgrenze (SNR=3) liegt, je nach Spezies, bei ungefahr
1 %. Die Werte beziehen sich auf die in KAPITEL 3.2.4.2 spezifizierte Apparatur.

® Schwankungen der Signalstérke

Die Intensitat sowohl der Rayleigh- als auch Raman-Signale ist proportional zur
Einzelpulsenergie der Laser. Wahrend bei der Berechnung der normierten
Stoffmengenanteile aus den Raman-Signalen Uber die Normierung implizit und quasi
rauschfrei auf die Pulsenergie referenziert wird (da sich eine Energieschwankung
gleichermalien auf alle Spezies auswirkt und bei der Normierung deshalb eliminiert wird),
geschieht dies flir das Rayleigh-Signal Uber eine Einzelpuls-Energiemessung mit dem
eingebauten Energiemesskopf. Die Puls-zu-Puls-Fluktuation (ca. 2.5 % fir 90 % der Pulse)
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werden somit auf das apparative Rauschen des Messkopfes und der Auslese-Elektronik
reduziert. Letzteres dominiert das Rauschen des Messkopfes (ca. 0.01 % bei 800 mJ laut
Hersteller) und fihrt zu einem statistischen Fehler von etwa +0.5 % (90 %-Konfidenzintervall,
guantifiziert gegeniliber der Uber den gesamten Bildbereich aufintegrierten Rayleigh-
Intensitat als MaR fiir die Laserenergie).

Die schwankende Ablenkung des Laserstrahls in einer Flamme (Beam Steering, vgl. ABBIL-
DUNG 3.19) fiihrt zu einer Fluktuation der unnormierten Raman-Signale, da variable Anteile
derselben am Eintrittsspalt des Spektrometers abgeschnitten werden. Der Effekt ist jedoch
fir alle Spezies aquivalent, sodass er durch die Normierung keinerlei Einfluss auf die
Stoffmengenanteile hat. Wohl aber kommt es durch die ebenfalls verursachte spektrale
Verschiebung zu einer modulierten Antwort der einzelnen Spezies und damit zu einem
zusatzlichen apparativen  Anteil der relativen Schwankung der gemessenen
Stoffmengenanteile (vgl. ABBILDUNG 3.18) von etwa +8 % fir CO,, 4 % fir O, (jeweils
bezogen auf den nominalen Stoffmengenanteil) sowie +1.5 % fiir das Aquivalenzverhiltnis
(¢=1) bei einer typischen Bewegung von +40pum des Laserstrahls (jeweils 90 %-
Konfidenzintervall). Andere Spezies kénnen iiber die Normierung oder das Ubersprechen in
gewissem MaRe beeinflusst werden. Aufseiten des Rayleigh-Signals kénnte die sich
andernde Durchlassigkeit des Strahlteilers (vgl. ABBILDUNG 3.21) eine Rolle spielen, jedoch ist
dieser Effekt nicht ohne weiteres quantifizierbar. In isothermen (Bereichen der) Strémungen
spielt Beam Steering eine untergeordnete Rolle, da keine oder lediglich duRerst moderate
Dichteschwankungen zu erwarten sind.

e Normierung

Die Normierung der gemessenen Teilchenzahldichten zur Berechnung der
Stoffmengenanteile egalisiert die Schwankungen der Laserenergie von Puls zu Puls sowie
stochastische Schwankungen der Signalstirke aus anderen Griinden (z.B. Beam Steering).
Durch die zusatzliche ,Information” der Normierungsgleichung (FORMEL (3.20)) ergibt sich
zudem eine 7:6-Uberbestimmtheit des zu I6senden Gleichungssystems (vgl. FORMEL (3.18)),
die prinzipiell zu einer zusatzlichen Rauschreduzierung einzelner Kandle fihrt. Allerdings
entsteht durch die Normierung auch eine Ankopplung aller RauschgréoRen der anderen
Kanale, sodass sich das SNR auch verschlechtern kann. Die Zusammenhange sind nicht mehr
ohne weiteres analytisch beschreibbar und stark fallabhdngig. Tendenzen werden weiter
unten aufgezeigt. Typische Werte einzelner RauschgroBen sind in TABELLE 3.4 zu finden.

e Datenstatistik

Nach ForMmEL (b.3) und FORMEL (b.4) ergibt sich bei typischerweise 500 Einzelmessungen pro
Position, an den Positionen maximaler Fluktuationen (bis zu 100 % des Mittelwertes), eine
maximale statistische Ungenauigkeit von rund 7.5 % fir die Mittelwerte und 15 % fir die
Standardabweichungen bei einem Konfidenzintervall von 90 %.
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® Rauschsimulation der Apparatur

Zum besseren Verstandnis werden generische Signale mit synthetischem reprasentativem
Photonen- und Ausleserauschen sowie Laserenergie-Schwankungen beaufschlagt und der
Auswertung zugefiihrt. Auf diese Weise kdnnen Sensitivitditen und GesetzmaRigkeiten
bezlglich der zu erwartende Signal-zu-Rausch-Verhaltnisse analysiert werden. Typische
Signal- und Rausch-Niveaus der Instrumentierung lassen sich aus entsprechenden
experimentellen Messungen ableiten. Das Photonenrauschen wird gemaR FORMEL (3.23) aus
der bekannten Count-Zahl als pseudo-zufillige Poisson-verteilte Zufallsfolge generiert.
Charakterisiertes Ausleserauschen und Laserenergie-Fluktuationen werden als Gaul3-
verteiltes Ensemble erzeugt. Aus den so erzeugten generischen Signalen werden
Stoffmengenanteile und Temperaturen bestimmt und diese statistisch ausgewertet. Bei
einem ausreichend grofRen Stichprobenumfang (> 10 000) werden die Ergebnisse nahezu
unabhingig vom statistischen Rauschen. TABELLE 3.4 bietet einen Uberblick iiber einzelne
Terme. Folgende GesetzmaRigkeiten kénnen qualitativ beobachtet werden:

e Je hoher die Signalstarke (d.h. je mehr Photonen detektiert werden), desto geringer
wird das relative Photonenrauschen und desto hoher wird das SNR.

e Je hoher der Stoffmengenanteil, desto hoher werden die Signalstarke und das SNR.

e Je hoher der Wert des Antwortkoeffizienten p, (vgl. FORMEL (3.18)), desto hoher

wird das SNR aller Kanadlen (ohne Normierung), jedoch kann dann die Normierung
das SNR des Kanals i verschlechtern. Dieser Effekt tritt nur bei Spezies mit im
Vergleich zu den anderen Spezies signifikant héherem Raman-Streuquerschnitt auf
(z.B. CHy)

e Je hoher das Ausleserauschen, desto geringer wird das SNR auf diesem Kanal.
Jedoch wird der Normierungsvorteil umso grofer, je hoher das Gesamtrauschen ist.
Da das Ausleserauschen auf allen Kandlen vergleichbar ist, profitieren vor allem
Signale mit hohem absoluten Photonenrauschen (d.h. starkem Signal bzw. hohem
Stoffmengenanteil, z.B. N;) von der Normierung.

e Je hoher das Rauschen auf anderen Kandlen j ist, desto weniger profitiert Kanal i
von der Normierung. Dies betrifft vor allem Spezies mit geringem
Stoffmengenanteil, da dann das Photonenrauschen der Spezies mit hohem
Stoffmengenanteil Uberspricht. Tatsachlich kann sich der Effekt der Normierung
dann ins Gegenteil verkehren und das SNR verschlechtern.

e Aufgrund des spektralen Ubersprechens verschlechtert jede Rauschquelle auf Kanal
J das SNR auf Kanal i, wenn der entsprechende Koeffizient p,__. ungleich 0 ist.

Hiervon sind Spezies mit schwachem Signal, aber gleichzeitig hoher Beeinflussung
betroffen (vgl. FORMEL (3.25) und zugehorige Diskussion).

e Das SNR des Aquivalenzverhiltnisses bleibt von der Normierung unbeeinflusst, da
sich das C-O-H-Verhaltnis durch selbige nicht dndert.
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TABELLE 3.4 — Typische Werte der einzelnen Kanile / MessgroRen (Stoffmengenanteile,
Aquivalenzverhiltnis und Temperatur [K]) fiir Mittelwert f und mittleres Signal S sowie si-
mulierte Werte fiir Ausleserauschen o gy, Photonenrauschen oy, Rauschen aller Crosstalk-
Terme oy, Rauschen aufgrund von Signalschwankungen o (verursacht durch nicht korrigier-
te Laserenergieschwankungen und Beam Steering), Gesamt-Rauschen &, simuliertes und
experimentelles (exp) Signal-zu-Rausch-Verhaltnis (SNR) sowie Effekt der Normierung auf das
SNR (---: <0.5, --: 0.5...0.75, -: 0.75...0.95, =: 0.95...1.05, +: 1.05...1.25, ++: 1.25...1.5, +++: >1.5).
Der obere Index § bezieht sich auf Signal-Einheiten (Photoelektronen), Index f auf Einheiten
der MessgrofRe. Die Werte sind fiir drei reprdsentative thermo-kinetische Zustande angegeben.
Mit < gekennzeichnete Eintrage liegen unterhalb der Nachweisgrenze (ca. 1 % Stoffmengenan-
teil), mit / gekennzeichneten Terme entfallen deshalb. Der zusatzliche maximale relative statis-
tische Fehler o"e’smt der Mittelwerte bei Stichprobenumfangen von 500 ist nicht in die appara-
tiv bedingten GroRen eingerechnet und abhangig vom natirlichen (turbulenten) Schwan-
kungsniveau. Alle Werte sind in einfachen Standardabweichungen angegeben (rund 68 %-
Konfidenzintervall). Es werden die SI-Dezimalprafixe k fir 1000, M fir Millionen und m fir
1/1000 verwendet.

CO; 0; co N2 (o H20 Hz o TIK]
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|

/ 0.19 / 0.71 0.095 / / 1 300

0..45%

Der Vergleich simulierter und an geeigneten Referenzflammen und Kalibrationsgasen
experimentell bestimmter Signal-zu-Rausch-Verhaltnisse (vgl. TABELLE 3.4) zeigt generell eine
gute Ubereinstimmung, d.h. die wichtigsten prézisionslimitierenden Faktoren sind in der
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Fehlerabschatzung bzw. der Rauschsimulation bericksichtigt. Lediglich das SNR der
Temperatur im Abgas wird um das Doppelte Uberschatzt und das SNR von N, fallt
experimentell deutlich héher aus als in der Simulation. Bei der Temperatur wirkt sich
vermutlich der nicht quantifizierte und deshalb in der Simulation nicht bericksichtigte Effekt
des Beam Steering auf die Transmission des Filters vor der Rayleigh-Kamera aus (s.0.). Da das
SNR von N, bereits durch Photonenrauschen limitiert ist, kann in diesem Fall nur der Gewinn
durch die Normierung in der Simulation unterschatzt werden.

Nichtsdestoweniger leistet eine solche Simulation wertvolle Beitrage zum Verstandnis der
(Wechsel-)Wirkung vielfaltiger Rauschquellen und kann als Instrument genutzt werden, die
Auswirkungen und den Nutzen apparativer Anderungen abzuschitzen.

3.2.4.5 Verbesserungspotenzial

Abgesehen von Verbesserungen aufseiten der Spektren-Simulation und Auswertung, auf die
hier nicht weiter eingegangen wird, kdnnen auf der apparativen Seite verschiedene MaR-
nahmen Genauigkeit und Prazision erhéhen.

Signalstarke und damit Signal-zu-Rausch-Verhéltnis wiirden durch eine hohere Laserpuls-
energie verbessert. Das prinzipielle Limit liegt an der laserinduzierten Durchbruchschwelle,
welche von der Flachenleistung des Lasers wahrend des Pulses abhangt. Bei durch die turbu-
lenten ZeitmaRe und die Offnungszeit des schnellen mechanischen SchlieRers begrenzten
Pulslangen von maximal etwa 1 pus muss die Energie also zeitlich und raumlich (in Synthese
mit einer optimalen Fokussierbarkeit also GauRR-formig ohne Hot Spots) moglichst gleichma-
RBig verteilt sein, um die kritische Spitzenpulsleistung zu unterschreiten. Technische Neuent-
wicklungen wie etwa Microsekunden-Laser mit quasi beliebig hoher Pulsenergie, einstellba-
rer Pulslange und ausgezeichneter Fokussierbarkeit (Quantel) stellen eine vielversprechende
Alternative zu den verwendeten Nanosekunden-Lasern dar. Durch die bessere
Fokussierbarkeit und den Wegfall der Verzogerungsstrecken konnte zudem eine deutlich
bessere raumliche Auflosung (bis etwa 100 um) erreicht werden.

Die Quanteneffizienz aufseiten der Detektion ist bei den verwendeten optischen Bauelemen-
ten und CCD-Kameras nahezu ausgereizt. Eine Verbesserung konnte lediglich durch die Re-
duzierung des apparativen Rauschens und der experimentellen Interferenzen erfolgen, wo-
von vor allem signalschwache Spezies profitierten. Potenzial ist beim Ausleserauschen der
Raman-Kamera vorhanden und bei der Unterdriickung optischer Interferenzen wie Lumines-
zenz oder laserinduzierter Fluoreszenz. Letztere konnte durch getrennte Detektion gegen-
satzlich polarisierter Anteile diskriminiert werden (sog. Polarized/Depolarized Raman
Scattering, [126]), allerdings mit ungelosten Fragen der experimentellen Ausfiihrung. Derzeit
stellt vor allem der Transmissionsgrad erhaltlicher Polarisationsfilter bzw. die Effektivitat
polarisierender Strahlteiler ein Hindernis dar. Um eine dem jetzigen Experiment vergleichba-
re Signalstdrke auf beiden Kanalen zu erreichen, misste ein kompletter zweiter Detektions-
arm vorhanden sein — mit unabsehbaren Schwierigkeiten bei Experiment und Auswertung.
Insbesondere erschwert dann das auf beiden Seiten unterschiedliche Beam Steering die Zu-
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ordnung der rdaumlich korrespondierenden Bereiche und Drifteffekte wirken sich angesichts
des komplexeren Aufbaus starker aus. Vielversprechend ist diese Technik deshalb nur bei
hoher Fluoreszenz-Interferenz, wie sie bei brennstoffreichen bzw. mit héheren oder unge-
sattigten / aromatischen Kohlenwasserstoffen betriebenen Flammen auftritt.

Die Auswirkungen der Lumineszenz kénnten dagegen durch kiirzere Belichtungszeiten der
Kameras verringert werden. Intensivierte gate-bare Kameras sind allerdings keine Alternati-
ve, da die zu erwartende Nichtlinearitdat und das Rauschen des Bildverstarkers inakzeptabel
hoch sind [127]. Neue Frame-Transfer-Kameras (z.B. Princeton Instruments) mit hoher Quan-
teneffizienz dagegen stellen eine vielversprechende Technologie dar. Ein schnellerer mecha-
nischer SchlieBer als der bereits sehr schnelle verwendete Schliefer mit rotierenden Schei-
ben ware zusatzlich erstrebenswert, ist aber nicht leicht zu realisieren. Limitierend sind die
mechanische Belastbarkeit der Komponenten und die Verfligbarkeit leistungsstarker Antrie-
be. Auch die zeitliche Synchronisation z.B. mehrerer getrennter Systeme stellt eine Heraus-
forderung dar. Hier bleibt die Entwicklung und Verflgbarkeit alternativer Technologien (z.B.
von Piezo-Aktuatoren oder elektro-optischen Komponenten) abzuwarten.

Nicht zuletzt missen die Ursachen experimenteller Drifteffekte weitergehend analysiert und
nach Moglichkeit beseitigt oder kompensiert werden. Von Interesse sind in diesem Kontext
ebenfalls schneller repetierende Kamera- und Lasersysteme, da Messungen dann schneller
durchfiuhrbar und durch Drifteffekte weniger beeintrachtigt waren. Aktuell wird sogar von
zeitlich korrelierten Raman/Rayleigh-Messungen an einem isothermen Freistrahl im kHz-
Bereich berichtet [128], allerdings bei weit weniger Pulsenergie, sehr niedrigem SNR und
geringer Statistik.

3.2.5 Prufstand

Der in KAPITEL 3.2.4.2 beschriebene Versuchsaufbau zur Raman/Rayleigh-Streuung ist in ei-
nen komplexen Versuchsstand integriert. Neben der reinen Messtechnik gewahrleisten wei-
tere Systeme die addquate Durchfiihrung der Messungen. Insbesondere missen wahrend
einer gesamten Serie, bestehend aus verschiedenen Kalibrations- und Referenzmessungen
sowie der Messung des eigentlichen Untersuchungsobjektes, kritische Versuchsparameter
Uberwacht und ggf. korrigiert werden, um eine systematische Drift der Gesamtapparatur zu
verhindern. Zweck und Funktionsweise der wichtigsten Komponenten werden im Folgenden
in ihrem Zusammenspiel dargestellt.

3.2.5.1 Laser und Strahlfallen

Die vier Nd:YAG-Laser (Quanta-Ray) dienen als Anregungsquelle fiir die Raman/Rayleigh-
Streuung. Uber die Unterbrechung der Quality-Switch-Trigger kann die Emission einzelner
Laser unterbrochen werden (z.B. zu Justage-Zwecken), ohne selbige komplett ausschalten zu
missen. Diese bleiben somit nahe dem thermischen Betriebszustand und erreichen diesen
nach Aufhebung der Unterbrechung schon nach wenigen Sekunden erneut. Ebenso kann der
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Laserstrahl durch mechanische Strahlfallen vor den Lasern und innerhalb der Verzégerungs-
strecken blockiert werden.

3.2.5.2 Kameras

Die zwei thermo-elektrisch gekihlten CCD-Kameras erfassen die Raman- und Rayleigh-
Signale. Die Benutzerschnittstelle basiert auf dem Scientific Imaging ToolKit (SITK, Rcubed)
unter der grafischen Programmiersprache LabVIEW (National Instruments). Neben der Steu-
erung der Kameras und dem Auslesen und Speichern der digitalisierten Daten erlaubt die
Benutzeroberflache eine augenblickliche Analyse und grafische Darstellung der Messdaten
und Versuchsparameter (wie etwa Rayleigh-Temperatur, Stoffmengenanteile der Hauptspe-
zies, Signalstarke, Strahlposition und -weite) und liefert somit wichtige Informationen zur
Optimierung und zum stabilen Betrieb des Priifstandes. Alle wichtigen Versuchsparameter
werden fir die spatere Auswertung elektronisch protokolliert.

3.2.5.3 Strahllagenkontrolle und -korrektur

Ein flachiger Lagesensor (Beam Monitor, DataRay) dient der Positionskontrolle der Pulse der
unterschiedlichen Laser und Verzégerungsstrecken. Mithilfe von Piezo-Motoren (NewFocus),
integriert in die Optikhalter, kann die Strahllage untereinander und bezlglich der Detekti-
onsoptiken korrigiert werden. Die Ansteuerung und Verwaltung der Piezo-Motoren erfolgt
Uber ein TCP-IP-Protokoll unter LabVIEW.

3.2.5.4 Energiereferenz

Die Einzelschussenergie der Laser wird mit einem vorverstarkten pyroelektrischen Messkopf
(Coherent) gemessen und dient der Normalisierung des Rayleigh-Signals. Die Digitalisierung
erfolgt mit einer Analog-Digital-Wandlerkarte (National Instruments), die mit LabVIEW aus-
gelesen wird. Einzelschuss-Signale und gemittelte Schussenergien werden gespeichert und
zur laufenden Kontrolle bzw. Maximierung der Laserenergie visualisiert.

3.2.5.5 Umgebungstemperaturen und Luftdruck

Zur Kalibration mittels isothermer Gase (vgl. KapiTEL 3.2.4.3) mUiissen deren Temperatur und
Druck bekannt sein. In der Zustromung wird die Temperatur deshalb mit Pt100-
Temperaturfihlern (Newport Omega) erfasst, ebenso wie die Temperatur des den Brenner
einhillenden Luftstroms (Coflow) und des achromatischen Linsensystems. Der Druck wird
mit einem barometrischen Drucksensor (Sensortechnics) gemessen. Die Messdaten werden
mit einem Multifunktionsdatenerfassungsgerat (National Instruments) erfasst und via TCP-
IP-Protokoll an den entsprechenden Computer ibermittelt, wo sie angezeigt und protokol-
liert werden.
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3.2.5.6 Referenzobjekte, Kalibrierbrenner und Massendurchflussregelung

Zur Kalibration und Verifikation der Messtechnik kommen verschiedene Referenzobjekte
und -flammen sowie isotherme Gase zum Einsatz.

Eine Lochmaske (Lochabstande von 250 bzw. 500 um) dient der Zuordnung der Pixel der
Kameras im physikalischen Raum. Hieraus werden die raumlich korrespondierenden Berei-
che zwischen Raman- und Rayleigh-Messvolumina im Referenz-Koordinatensystem be-
stimmt.

Ein quasi-adiabater Matrix-Brenner [129] dient der Generierung verschiedener Flachflam-
men und kann oberhalb des stratifizierten Brenners platziert werden. Verschiedene Adapter,
u.a. mit Morel-Kontur [130], ermoglichen die Stabilisierung verschiedener laminarer Jet-
Flammen oder das laminare Ausstromen isothermer Referenzgase direkt aus der Diise des
stratifizierten Brenners.

Die Ansteuerung der elektronischen Massendurchflussregler (Bronkhorst High-Tech) erfolgt
entweder analog Uber eine nachverstarkte Steuerspannung oder digital via Dynamic-Data-
Exchange-Server (Bronkhorst High-Tech). Eine Benutzerschnittstelle unter LabVIEW kombi-
niert die Ansteuerung mit einer brennerspezifischen Geometriemaske zur Berechnung ein-
zelner Gasstrome aus globalen GroRen wie etwa der Bulk-Geschwindigkeit und dem
Aquivalenzverhiltnis. Die komplette Instrumentierung erlaubt somit ein schnelles Umschal-
ten zwischen den verschiedenen Brennern bzw. Flammen.

3.2.5.7 Brenner-Positioniersystem

Brenner und Coflow sind auf einem 3-achsigen Positioniersystem, einer sog. Traversierung,
platziert, um diese im ortsfesten System der Messtechnik zu verfahren. Die Tangentialrich-
tung ist mit einer einfachen handgesteuerten Linearachse (IAl) ausgefiihrt und dient lediglich
zur anfanglichen Ausrichtung der Brenner am Koordinatensystem der Detektionseinheiten.
Diese wird wahrend einer Messung nicht verandert. Radial- und Axialrichtung hingegen die-
nen der Positionierung wahrend der Messung und sind mit einer speicherprogrammierbaren
Steuerung (SPS, Jetter) motorisiert. Die Ansteuerung erfolgt computergesteuert lber einen
Object-Linking-and-Embedding-for-Process-Control (OPC)-Server (Jetter), Gber den LabVIEW
als OPC-Client mit der SPS kommuniziert. Eine LabVIEW-basierte Benutzeroberflaiche ermog-
licht die relative, absolute oder vorprogrammierte Verfahrung und protokolliert gleichzeitig
alle angefahrenen Positionen. Gleichzeitig wird die an den Master-Computer riickgemeldete
Position zur Generierung eindeutiger Dateinamen verwendet.

3.2.5.8 Einhausung und thermische Abschirmung

Um die Warmestrahlung der Flammen sowie Umgebungslicht und diffuse Streustrahlung der
Laser abzuschirmen, sind sowohl der Laserstrahl als auch die Detektionsoptiken und Kame-
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ras mit teils doppelwandigen Einhausungen versehen. Das achromatische Linsensystem wird
durch ein luftgekihltes infrarotundurchlassiges Hitzeschutzglas (Schott) geschiitzt.

3.2.5.9 Synchronisation

Die zeitliche Synchronisation aller datenerfassenden Gerdte (Kameras und Energiereferenz)
sowie der verschiedenen Shutter und Laser erfolgt liber externe Trigger-Impulse. Als Zeitge-
ber agiert der schnelle mechanische Verschluss am Eintritt des Spektrometers, der aufgrund
seines duBerst exakten Zyklus bereits vor dem Offnungszeitpunkt das Synchronisationssignal
ausgibt. Dieses wird in einer Elektronik auf mehrere unabhangig voneinander verzégerbare
Pulse aufgeteilt, die an die externen Synchronisationsanschliisse der Gerate weitergeleitet
werden. Eine sog. Notscan-Logik gewdhrleistet, dass der Impuls zur Datenakquisition nur
dann ausgegeben wird, wenn alle Systeme bereit sind. Andernfalls wiirde jedes System mit
seiner eigenen maximalen Rate Daten erfassen und eine Schuss-zu-Schuss-Synchronisation
ware nicht langer gegeben. Die maximale Akquisitionsfrequenz liegt, limitiert durch die ma-
ximale Schussrate der Laser, bei 10 Hz. Aufgrund der Auslesedauer der CCD-Kameras kann
nur jeder zweite Trigger-lmpuls genutzt werden, sodass eine Datenerfassung mit lediglich
5 Hz moglich ist. ABBILDUNG 3.24 verdeutlicht das Trigger- und Notscan-Schema.

3.2.5.10 Computer-Kommunikation und Online-Statistik

Zum Zwecke der erleichterten und schnelleren Bedienbarkeit sowie der zentralen Speiche-
rung und Darstellung von Messdaten kommunizieren die einzelnen Computer untereinan-
der. Der Datenaustausch findet dabei mithilfe der Shared Variable Engine von LabVIEW Uber
sog. Netzwerk-Variablen statt. Ein Computer mit zentraler Benutzerschnittstelle (Master)
veroffentlicht Akquisitionsparameter wie etwa die Anzahl aufzunehmender Daten und den
jeweiligen Dateinamen im Netzwerk und gibt das Kommando zum Start einer Messung. Die
Satelliten-Computer (Slave) ihrerseits Gbermitteln Statusmeldungen und ausgewdahlte Mess-
daten zurilick an den Master-Computer, wo sie protokolliert und visualisiert werden. Die Po-
sition des Brenners wird automatisch zur Generierung eindeutiger Dateinamen verwendet.
Gleichzeitig werden hier Sicherungskopien der Rohdaten der Slave-Computer erstellt. Durch
diese Master-Slave-Architektur wird das Experiment mit einer einzigen Schnittstelle gesteu-
ert und die wichtigsten Statusinformationen und Online-Messdaten werden zentral ange-
zeigt. Es bleibt anzumerken, dass die Online-Auswertung lediglich zur Orientierung beim
Vermessen unbekannter Flammen dient und in keiner Weise die nachtragliche Auswertung
ersetzt.
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ABBILDUNG 3.24 — Zeitliches Trigger- und Notscan-Schema. Ein kompletter Akquisitionszyklus
dauert 200 ms. Der mit 50 Hz operierende schnelle mechanische SchlieRer (Wheel Shutter) ist
gleichzeitig der Taktgeber. Die Elektronik reduziert die Frequenz der Trigger-Pulse auf 10 Hz.
Einige ms vor der Belichtung empfangen die beiden Kameras, der Energiemesskopf (Energy
Head) und der lIris-SchlieRer (Iris Shutter) das Signal zur Aufnahme. Die vier Laser pulsen se-
quentiell wahrend der schnelle Verschluss ganzlich gedffnet ist. Notscan-Signale blockieren
wahrend des Auslesevorgangs der Kameras weitere Trigger-Signale.
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3.3 Ubersicht der MessgréRen, Charakteristika und Fehler

TABELLE 3.5 resimiert samtliche in den vorangegangenen Kapiteln dargestellten systemati-

schen und statistischen Fehler sowie die grundlegenden Charakteristika der einzelnen Mess-

techniken und durchgefiihrten Experimente.

TABELLE 3.5 — Ubersicht iber die Charakteristika und experimentelle Fehler der eingesetzten
Messtechniken und durchgefiihrten Experimente. Die Fehler beziehen sich auf ein 90 %-
Konfidenzintervall und sind typische Werte, die unter der deutlichen Mehrheit der Konditionen
erreichbar sind. %-Werte sind auf typische Erwartungs- / Sollwerte bezogene Fehler. Maximale
Fehler stellen realistische Fehlerschranken dar. M: Mittelwert, SD: Standardabweichung, <:
vernachldssigbar, r: radial, a: axial, t: tangential im Koordinatensystem der Strémung, 1*: ten-
denzielle Uberschitzung, | : tendenzielle Unterschitzung. Es werden die Sl-Dezimalprifixe k
fir 1000, M fiir Millionen und m fiir 1/1000 verwendet.

Spaltweite Flammenhalter-Zentrierung Bulk- .
o3 axiale Rohr- Geschwindia- Aquivalen
2 Staffelung g1 1 Spalt 2 Einfluss auf Max. d. Keit 9 zverhiltnis
ED P P Axial-Geschw. el
o =S
[ I qn
oo A +01mm  £0.65mm 0.2 mm +10 % bei _i2 +2.5% +0.02
5 g RN (£2 %) (£3 %) (1 %) S < sonst max.#5%  max. £0.04
o
s Prizision
o Wiederhol- 0.2 % <
genauigkeit
Axial-Geschwindigkeiten Radial-Geschwindigkeiten PP
K ntegrale ZeitmaBe
< M SD M SD o
£
o - 0...+0.4 m/s 0
E Genauigkeit (typ. 0...+2 %) < < 0..+15%
<
0 P 0 +2 % ® 2%
%_ Prazision +1% (max. +4 %) 1% (max. +4 %) <
o
= - 1k...5k: 10 % d. Messpunkte
(=
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[72]
&z " .
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S
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4 EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

.. von den Resultaten der Geschwindigkeits- und Skalarmessungen an paramet-
risch variierten Konfigurationen, der Bedeutung umfassender Messtechniken zum
Verstéindnis der physikalisch-chemischen Phdnomene und den Auswirkungen von
Stratifizierungseffekten auf die Verbrennung.

4.1 Vergleich der Konfigurationen
4.1.1 Einordnung im Regime-Diagramm

Im Regime-Diagramm der turbulenten Verbrennung nach Borghi und Peters (vgl. KAPI-
TEL 2.3.1) sind die untersuchten Konfigurationen im Bereich der diinnen Reaktionszonen an-
zutreffen, mit Uberlappung in die Bereiche der gefalteten bzw. aufgebrochenen Flammen-
fronten (vgl. ABBILDUNG 4.1).

3
10 : L] T Illllll L] T Illllll L] T lllllll T T lllllll T T Jllllt:
; A G ;
o B H -
4 broken J .
~ 10 reaction K
'; 3 zones = thin ]
i reaction 7
- i e ]
5 ]
£ 10" = i1l "
@ = ‘ ]
= ] S —— ]
:5__5 i | —_— |
e \/ corrugated flamelets
= 0%
i laminar i
1 flames wrinkled flamelets 1
1OI T T I'Illlll T T 'I'Iillll T T 'I'IIIIII T T 'I'IIIIII T T mTrrrTrT
10" 10° 10 10° 10° 10°

int. length scale Iaf'lam. flame thickness (,f
ABBILDUNG 4.1 — Untersuchte Konfigurationen im Regime-Diagramm nach Borghi und Peters. Je
nach Position in der Flamme sind die Konfigurationen im Bereich der diinnen Reaktionszonen
(Thin Reaction Zones) anzutreffen, mit Uberlappung in die Bereiche der gewellten Flammen-
fronten (Corrugated Flamelets) und aufgebrochenen Reaktionszonen (Broken Reaction Zones).
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Es sind somit teils starke Turbulenz-Chemie-Interaktionen zu erwarten. Die (beziglich der
Reaktionsfront unkorrelierten) Fluktuationen der Geschwindigkeiten u” (extrahiert aus den
Geschwindigkeitsmessungen) reichen von 1 m/s in den zentralen Ringspaltstromungen bis,
abhangig von der Austrittsgeschwindigkeit, 7.5 m/s in den Scherzonen. Die laminaren Brenn-

geschwindigkeiten A, in dieser Betrachtung begrenzt durch die Aquivalenzverhiltnisse des

ersten bzw. zweiten Ringspaltes, variieren zwischen 0.15 und 0.4 m/s bei den CHj-
Konfigurationen [124] sowie zwischen 0.2 und 0.6 m/s bei den C;Hs;-Flammen [131]. Die in-

tegralen LangenmaRe [, werden unter den einzelnen Konfigurationen als dhnlich angesehen
und bewegen sich zwischen 1 und 10 mm. Zu den laminaren Flammendicken [, existieren

unterschiedliche abweichende Angaben (vgl. in [124]), sodass Werte zwischen 0.2 und
2.5 mm zugrunde gelegt werden.

4.1.2 Integrale Zeitmal3e

TABELLE 4.1 enthadlt die mit Laser-Doppler-Anemometrie gemessenen integralen ZeitmaRe
ausgewahlter Konfigurationen. Die gewonnenen Daten dienen zunéachst einer Charakterisie-
rung der Stromung im Kontext der Modellvalidierung. Ein quantitativer Vergleich innerhalb
einzelner und zwischen verschiedenen Konfigurationen gestaltet sich schwierig, da aufgrund
der von einem einfachen Freistrahl abweichenden Geometrie und der Verbrennung sinnvolle
Vergleichspositionen nicht ohne weiteres definierbar sind. Werden die radialen Positionen
mit lokal maximaler turbulenter kinetischer Energie (TKE, lokalisiert im Scherungsbereich
zwischen Ringspalt 2 und Coflow) miteinander verglichen, so ist eine Erh6hung der integra-
len ZeitmaBBe mit zunehmendem axialem Abstand zur Diise zu beobachten, wie es fiir Frei-
strahlen zu erwarten ist (vgl. ABBILDUNG 4.2). Diese Beobachtung gilt flir alle hier untersuch-
ten Konfigurationen.

TSF A r |
TSF_A i1 L
TSF_D_r -
TSF E r .
TSF_Ir 1
TSF_K_r

integral time scale [ms]

0 4

%5 80 75 100 125 150 175 200
axial coordinate [mm]

ABBILDUNG 4.2 — Integrale Zeitmalie (Integral Time Scale) in Abhangigkeit des Abstandes zur
Brennerduse flr ausgewahlte Konfigurationen beim radialen Maximum der TKE.
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TABELLE 4.1 — Integrale Zeitmalle ausgewadhlter Konfigurationen an charakteristischen Positio-
nen in der Stromung bzw. Flamme (TKE: turbulente kinetische Energie, Koordinaten bez. des

Pilotaustritts).

Konfiguration axiale Pos. radiale Pos. ungefahre charakt. Position integrales ZeitmaR
[mm] [mm] [ms]
TSF A r 75 30 sichtbarer Flammenrand 0.4
39 Maximum der Radialgeschwindigkeit 1.1
125 58 Maximum der TKE 2.0
200 0 Mittelachse 39
28 Maximum der Radialgeschwindigkeit 3.7
TSF_A_ i1 -9 23 Maximum der Axialgeschwindigkeit 0.9
1 9 Maximum der TKE 0.8
12 Maximum der Axialgeschwindigkeit 1.5
24 Maximum der Axialgeschwindigkeit 1.3
29 Maximum der TKE 0.4
50 0 Mittelachse 1.5
28 Maximum der TKE 0.7
75 0 Mittelachse 1.2
30 Maximum der TKE 0.9
100 0 Mittelachse 1.6
12 Maximum der Axialgeschwindigkeit 1.0
24 Maximum der Axialgeschwindigkeit 0.9
30 Maximum der TKE 1.0
125 0 Mittelachse 1.8
36 Maximum der TKE 2.2
TSF D r 75 39 Maximum der TKE 0.6
125 48 Maximum der TKE 1.2
TSF_E r 50 24 Maximum der TKE 0.8
TSF_ILr 25 18 Maximum der TKE 0.5
75 36 Maximum der TKE 0.9
125 52 Maximum der TKE 15
200 60 Maximum der TKE 3.6
TSF_ K r 75 24 sichtbarer Flammenrand 1.1
32 Maximum der TKE 0.9
125 35 sichtbarer Flammenrand 1.3
40 Maximum der TKE 1.8
200 60 Maximum der TKE 2.6

4.1.3 Parametervariationen

In diesem Abschnitt werden ausgewadhlte Konfigurationen anhand radialer Profile der Ge-

schwindigkeiten und der turbulenten kinetischen Energie miteinander verglichen und die

Effekte verschiedener Parametervariationen diskutiert. Die vollstandigen Ergebnisse der Ge-

schwindigkeitsmessungen jeder einzelnen Konfiguration finden sich in ANHANG a.
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4.1.3.1 Einfluss der Verbrennung

ABBILDUNG 4.3 verdeutlicht den Einfluss der Verbrennung auf das Stromungsfeld. Wahrend
bei der Konfiguration TSF_A_r aus beiden Ringspalten Brennstoff ausstromt (mit jeweils
10 m/s Bulk-Geschwindigkeit und einem Aquivalenzverhaltnis von 0.9 im inneren bzw. 0.6 im
dulleren), brennt bei Konfiguration TSF_A_il lediglich der Pilot und aus den Ringspalten tritt
Luft aus.

Im disennahen Bereich (bei einem axialen Abstand von 50 mm) reflektiert sich die dreige-
teilte Geometrie der Dise deutlich im Profil der Axialgeschwindigkeiten. Jedem Strom kann
ein lokales Maximum im Profil zugeordnet werden. Aufgrund des radialen Impulsaustau-
sches verwischt diese Struktur flir groRere Abstande zur Dise mehr und mehr. Im isother-
men Fall wandern diese Maxima nur unwesentlich nach auen und das gesamte Stromungs-
profil weitet sich lediglich geringfiigig auf. Dies ist auch an den niedrigen, von der Brenner-
achse abgewandten Radialgeschwindigkeiten zu erkennen.

axial velocity [m/s] radial velocity [m/s] TKE [m?/s?
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ABBILDUNG 4.3 — Vergleich der isothermen Konfiguration TSF_A il (blau) mit der reagierenden
Konfiguration _r (rot) anhand radialer Profile der Axial-, der Radialgeschwindigkeit und der
turbulenten kinetischen Energie (TKE) in unterschiedlichen axialen Abstanden zur Brennerdi-
se. Die gestrichelten Linien deuten die Lage der Rohrwande des Brenners an. Die einzelnen
Messpunkte sind zur besseren Erkennbarkeit gestrichelt verbunden. Leichte Asymmetrien im
Bereich des Piloten sind auf die delikate Zentrierung des Flammenhalters zurtickzufihren.

Anders im reagierenden Fall: durch die thermische Expansion kommt es sowohl zu einer axi-
alen als auch radialen Beschleunigung der Fluidelemente und einer starken Aufweitung des
Axialgeschwindigkeitsprofils und des TKE-Profils. Axial- sowie Radialgeschwindigkeiten stei-
gen um etwa 3 m/s im Vergleich zur isothermen Stromung an. Die radiale Lage der Maxima
der Radialgeschwindigkeit entspricht dabei einer Position, die etwa 10 mm aulerhalb der
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mittleren Flammenfront-Position (vgl. ABBILDUNG 4.14) liegt. Die TKE ist am hochsten im Be-
reich maximaler Scherung zwischen der Strémung aus Ringspalt 2 und dem Coflow. Bei ei-
nem Disenabstand von 50 mm hat die Reaktion noch keinen nennenswerten Einfluss auf
den Wert der TKE, fiir groRere Abstande tragt sie aber offensichtlich signifikant zur Turbu-
lenzproduktion oder Intermittenz bei.

4.1.3.2 Einfluss der Austrittsgeschwindigkeit

Bei Konfiguration TSF_B_r sind die Bulk-Geschwindigkeiten aller drei Stréme um das 1.5-
fache im Vergleich zur Konfiguration TSF_A_r erhoht. Die unverbrannte mittlere Austrittsge-
schwindigkeit der Ringspalte betrdgt 15 m/s anstelle von 10 m/s und die geometrischen
Reynolds-Zahlen sind von etwa 13 000 auf 20 000 erhoht.

Bereits die Flammenfotografien (vgl. ABBILDUNG 4.4) und die daraus visuell abgeleiteten
Flammenldangen (vgl. TABELLE 3.1) zeigen, dass Flamme B deutlich gestreckter (150 mm) und
weniger aufgeweitet ist als Flamme A (120 mm). Dies ist auf die gesteigerte Axialgeschwin-
digkeit bei gleichzeitig nicht im gleichen MalRe erhdhter Radialgeschwindigkeit und turbulen-
ter Brenngeschwindigkeit zurickzufiihren, wie anhand der Profile in ABBILDUNG 4.5 im Fol-
genden verdeutlicht wird. Die Radialprofile der Geschwindigkeitskomponenten und der TKE
sind bei TSF_B_r deutlich weniger zu groReren Radii verschoben, was die schlankere Gestalt
der Flamme widerspiegelt. Die Axialgeschwindigkeiten skalieren ungefahr mit den gesteiger-
ten Austrittsgeschwindigkeiten, weisen aber eine den Profilen von TSF_A_r sehr dhnliche
Form auf. Die Unterschiede zwischen beiden Flammen werden erst anhand der Profile der
Radialgeschwindigkeit deutlich, welche die Warmefreisetzung widerspiegeln.

ABBILDUNG 4.4 — Fotografien der Flammen TSF_A_r und _B_r mit unterschiedlichen Austrittsge-
schwindigkeiten.
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Wahrend Flamme A bei einem Disenabstand von 50 mm bereits bis in den Bereich der

Stromung des zweiten Ringspaltes durchgebrannt ist (zu erkennen am Maximum der Radial-

geschwindigkeit bei etwa 30 mm radial und der niedrigeren Schulter bei 20 mm), findet die

Warmefreisetzung der Flamme B noch im Bereich des ersten Ringspaltes statt (zu erkennen

am Maximum bei etwa 20 mm und dem niedrigeren zweiten Maximum bei knapp 30 mm).
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ABBILDUNG 4.5 — Vergleich der Konfigurationen TSF_A r (rot) und
die Bulk-Geschwindigkeiten aller drei Stréme um das 1.5-fache erhoht.

radial coordinate [mm]

_B_r (blau). Bei zweiter sind
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Erst bei einem Disenabstand von 75 mm ist die Flamme vergleichbar weit durchgebrannt
und weist ein Profil ahnlich dem bei 50 mm der Flamme A auf. Diese ist bei etwa 125 mm
nahezu vollstandig ausgebrannt und die Radialgeschwindigkeiten fallen auf sehr kleine Wer-
te zuriick, wahrend Flamme B auch bei 150 mm noch eine moderate Warmefreisetzung auf-
weist. Global gesehen steigen die Radialgeschwindigkeiten bei TSF_A_r auf maximale Werte
um 3 m/s an. Bei TSF_B_r werden Werte von fast 4 m/s erreicht, was auf eine erhéhte War-
mefreisetzung pro Einheitsvolumen hindeutet. Flr Diisenabstande ab 100 mm koinzidieren
diese Maxima mit denen der TKE, was auf eine klare Abhangigkeit der turbulenten Brennge-
schwindigkeit vom Turbulenzgrad schlieRen lasst. Die TKE ist bei Flamme B deutlich héher
und skaliert erwartungsgemall etwa mit dem Quadrat der Austrittsgeschwindigkeit. Die Er-
hohung der turbulenten Brenngeschwindigkeit kompensiert allerdings nicht die gesteigerten
Austrittsgeschwindigkeiten, sodass der Ausbrand bei Flamme B erst bei groBeren axialen
Diisenabstanden erfolgt ist.

4.1.3.3 Einfluss der Stratifizierung

Der Einfluss einer Variation der Stratifizierung wird anhand der Konfigurationen TSF_A r,
TSF_F_rund TSF_G_r untersucht. Bei allen Konfigurationen betrigt das Aquivalenzverhiltnis
0.9 im inneren Ringspalt. Im auBeren variiert es von 0.6 bei A, Gber 0.75 bei F bis zu 0.9 bei
G. Letztere Konfiguration stellt somit eine homogen vorgemischte Flamme mit geteilter koa-
xialer Einstrémung dar.

Visuell unterscheiden sich die Flammen hauptsachlich im Randbereich mit variierendem
Aquivalenzverhiltnis, wahrend der achsennahe Bereich sehr dhnlich erscheint (vgl. ABBIL-
DUNG 4.6).

Abbildung 4.6 - Fotografien der Flammen TSF_A r, F r und _G_r mit unterschiedlicher
Stratifizierung.
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Der Brennstoff mit Ursprung im dufleren Ringspalt brennt in Folge der hoheren laminaren
Brenngeschwindigkeit fiir die Flammen mit héherem Aquivalenzverhiltnis erwartungsgemaR
schneller durch und erzeugt die abrupte Verbreiterung der Flammen ab einer Héhe lber der
Diise von etwa 50 mm. Die brennstoffreicheren Flammen sind aufgrund der erhéhten War-
mefreisetzung und thermischen Expansion in radialer Richtung etwas voluminéser, wahrend
die Flammenlangen aufgrund der gestiegenen Brenngeschwindigkeit nahezu konstant blei-
ben. In Konsistenz zu diesen Beobachtungen unterscheiden sich die Geschwindigkeitsprofile
(vgl. ABBILDUNG 4.7) erst ab einer Hohe von 75 mm deutlich, wenn die Flammen die Ring-
spaltstromung des zweiten Ringes erreichen.
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ABBILDUNG 4.7 — Vergleich der unterschiedlich stratifizierten Konfigurationen TSF_A r (rot),
_F_r (blau) und _G_r (griin). Bei allen Konfigurationen betrigt das Aquivalenzverhéltnis 0.9 im
inneren Ringspalt und variiert im duBeren von 0.6 bei A, Giber 0.75 bei F bis zu 0.9 bei G.
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Die Radialgeschwindigkeiten werden nahe der Mittelachse sogar negativ, da durch die ver-
starkte Expansion im lateralen Bereich der Strémung Gase nach innen gedriickt werden. Die
TKE ist fir die weniger mageren Konfigurationen in der Ausbrandzone bei 150 mm geringer.
Dies kann durch die verstarkte Dampfung der Turbulenz in Folge der hoheren Viskositat der
Abgase bei hoheren Verbrennungstemperaturen erklart werden. Die deutlich erhéhte TKE
der Flamme G bei einem Dusenabstand von 50 mm ist dagegen auf die Intermittenz der
Flammenfronten in axialer Richtung zuriickzufiihren. Dies wird auch durch die von Normal-
verteilungen abweichenden PDFs von Axial- und Radialgeschwindigkeiten (nicht gezeigt) un-
termauert. Im Randbereich der Stromung, wo die mittlere Axialgeschwindigkeit bereits auf
sehr niedrige Werte abfillt, kann die erhéhte Brenngeschwindigkeit mit der Anstromge-
schwindigkeit konkurrieren und Flammenfronten stromauf brennen. Insofern stellt gerade
diese Konfiguration einen interessanten Benchmark-Fall fir Verbrennungsmodelle dar, da
Brenngeschwindigkeit, Mischvorgdange und turbulente intermittierende Strémung in enger
Wechselwirkung miteinander stehen.

4.1.3.4 Einfluss der Scherung

Die Konfigurationen TSF_A r, TSF_C_r sowie TSF_D_r weisen bei gleicher Stratifizierung
(Aquivalenzverhiltnisse von 0.9 im inneren bzw. 0.6 im duReren Ringspalt) unterschiedliche
Scherungen zwischen den einzelnen Stréomen auf. Dies wird durch variierte Bulk-
Geschwindigkeiten im duBeren Ringspalt von 10 (A), 5 (C) bzw. 20 m/s (D) realisiert. Im inne-
ren Ringspalt hingegen wird die Geschwindigkeit bei 10 m/s konstant gehalten, sodass bei
Flamme A eine minimierte Scherung zwischen den Ringspaltstromungen, bei den Flammen C
und D eine im Vergleich erhéhte Scherung auftritt. Richtung Coflow ist die Scherung fiir Kon-
figuration C hingegen am geringsten und fir D am hochsten.

Anhand der Flammenfotografien (vgl. ABBILDUNG 4.8) lassen sich bereits die auffalligsten Un-
terschiede aufzeigen, die durch die Profile der Geschwindigkeiten und der TKE (vgl. ABBIL-
DUNG 4.9) bestéatigt werden. Die Halbierung der Bulk-Geschwindigkeit bei Flamme C im Ver-
gleich zu Flamme A wirkt sich fast ausschlieBlich auf die dulere Stromung aus. Etwa im glei-
chen Abstand von 50 mm zur Dise beginnt der Brennstoff des zweiten Ringspaltes zu bren-
nen (zu erkennen am blass-blauen Bereich, der die hell-blaue Flamme des inneren Ringspal-
tes umgibt), der Ausbrand ist allerdings schon bei spatestens 150 mm abgeschlossen, wah-
rend er bei Flamme A bis etwa 200 mm dauert. Entsprechend unterscheiden sich die Profile
der Axialgeschwindigkeit, die vor allem bei Radii zwischen 30 und 60 mm voneinander diffe-
rieren. Die Radialgeschwindigkeiten, Indikatoren fiir den Umsatz und die Warmefreisetzung,
unterscheiden sich bis zu einer Hohe von 75 mm kaum, fallen dann bei TSF_C_r bei 100 mm
auf Werte um 1 m/s ab, wahrend dieses Niveau bei TSF_A_r erst bei 150 mm erreicht wird.
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ABBILDUNG 4.8 — Fotografien der Flammen TSF_A r, C rund _D_r mit unterschiedlicher Sche-
rung.

Die Effekte der Verdopplung der duReren Stromungsgeschwindigkeit auf 20 m/s bei TSF_D r
fallen deutlich dramatischer aus. Hier findet zusatzlich eine signifikante Beeinflussung der
inneren Bereiche der Stromung statt, zu erkennen am Profil der Radialgeschwindigkeit, das
bei einer Hohe von 200 mm negative Geschwindigkeiten im Bereich der Mittelachse aufweist
und vor allem an der TKE, welche beim Vergleich der Maximalwerte um den Faktor 5 héher
als bei Flamme A liegt und selbst bei kleinen Radii hohe Werte von bis zu 5 m?/s® aufweist.
Gleichzeitig erscheint die Flamme deutlich blasser und die Reaktionszone dehnt sich bis auf
Uber 300 mm aus. Es liegt die Vermutung nahe, dass die intensive turbulente Mischung zwi-
schen den Ringspaltstromungen und dem Coflow zu einer raumlich ausgedehnten Abmage-
rung und damit sowohl verringerter Brenngeschwindigkeit als auch reduzierter Warmefrei-
setzung pro Einheitsvolumen und ggf. lokalem Verléschen und unvollstandigem Ausbrand
fuhrt. Der experimentelle Beweis fiir diese Vermutung kann allerdings erst durch zukiinftige
Skalarmessungen erbracht werden.
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_D_r

TKE [m?/s

radial velocity [mVs]

4.1 Vergleich der Konfigurationen

axial velocity [mVs]
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ABBILDUNG 4.9 — Variation der Scherung durch Veranderung der Bulk-Geschwindigkeit im dulSe-
4.1.3.5 Einfluss des Brennstoffes

ren Ringspalt bei den Konfigurationen TSF_A r (10 m/s, rot),

(20 m/s, grun).
zu Tage. CoH, hat eine im Vergleich zu CH4 etwa doppelte laminare Brenngeschwindigkeit

Die Effekte der Variation des Brennstoffes treten am deutlichsten zwischen den Konfigurati-
onen TSF_J_r, mit Methan (CH4) als Brennstoff, und TSF_H_r, mit Ethen (C,H4) als Brennstoff,
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[79] und eine gut 1.5-fache molare Verbrennungsenthalpie [132,133]. Bei gleichem
Aquivalenzverhiltnis ergibt sich damit eine ungefahr identische Verbrennungsenthalpie des
Brennstoffgemisches. Bei beiden Konfigurationen stromt vorgemischter Brennstoff mit ei-
nem Aquivalenzverhiltnis von 0.6 und einer Bulk-Geschwindigkeit von 10 m/s aus dem inne-
ren Ringspalt und mit 0.9 und 5 m/s aus dem auReren.

Flammenfotografien (vgl. ABBILDUNG 4.10) und Profile der Geschwindigkeiten und der TKE
(vgl. ABBILDUNG 4.11) zeigen deutlich, dass die C,Hs-Flamme H trotz des geringen Aquivalenz-
verhdltnisses zligig durch die innere Ringspaltstromung hindurch brennt und die dulRere bei
einer Hohe von etwa 50 mm entziindet. Dies geht einher mit erhéhten Radialgeschwindig-
keiten und hohen TKE-Niveaus. Die Verbrennung findet aufgrund der hohen Brenngeschwin-
digkeit in einem relativ kleinen Volumen unter starker Lichtemission statt. Spatestens
125 mm Uber der Dise ist sie visuell abgeschlossen und Radialgeschwindigkeit und TKE fallen
auf sehr kleine Werte ab.

Die CH4-Flamme J hingegen erreicht die dulSere Ringspaltstromung nicht vor einer Hoéhe von
etwa 125 mm und die Verbrennung setzt sich bis iber 300 mm fort. Flammenleuchten und
Radialgeschwindigkeiten bleiben verhaltnismalig moderat (z.B. im Vergleich zu TSF_C_r, wo
die Stratifizierung genau invertiert ist, vgl. ABBILDUNG 4.8). Vermutlich kommt es im Bereich
der dulleren Stromung bereits vor der Entziindung zu einer deutlichen Abmagerung durch
Sekundarluft-Eintrag — dies kann aber nur durch zuklnftige Skalarmessungen gezeigt wer-
den.

ABBILDUNG 4.10 — Fotografien der Flammen TSF_H_r und _J_r mit unterschiedlichem Brenn-
stoff.
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4.2 Analyse der ,Basis“-Konfiguration

radial coordinate [mm]

ABBILDUNG 4.11 — Variation des Brennstoffes zwischen den Konfigurationen TSF_H_r (Ethen,
rot) und _J_r (Methan, blau). Die Pilotflamme wird in beiden Fallen mit Methan betrieben.

Fir die ,Basis“-Konfiguration TSF_A_r mit minimierter Scherung (Bulk-Geschwindigkeiten in
den Ringspalten jeweils 10 m/s) aber Schichtung (Aquivalenzverhiltnisse von 0.9 bzw. 0.6)
liegen sowohl detaillierte Geschwindigkeitsinformationen, Zeit- und LangenmaRe als auch

Skalardaten vor, sodass im Folgenden eine ganzheitliche Analyse und Interpretation dieser

Daten stattfindet. Die Darstellungen reprdsentieren eine Auswahl einer Vielzahl denkbarer

statistischer Aufbereitungen und sollen die Moglichkeiten multiskalarer und multidimensio-

naler Messtechniken aufzeigen. Gleichzeitig soll die Bedeutung umfassender Messungen

(d.h. sowohl der Geschwindigkeits- als auch Skalarfelder) zur Interpretation von Messergeb-

nissen hervorgehoben werden.
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4.2.1 Radialprofile ausgewdhlter Skalare

ABBILDUNG 4.12 zeigt Radialprofile der wichtigsten Skalare in unterschiedlichen Abstanden zur
Brennerdise. Es ist zu erkennen, dass die Temperatur des aus dem Pilotrohr austretenden
Abgases (Profil bei 5 mm Disenabstand) etwa 100 K unterhalb der adiabaten Flammentem-
peratur von 2100 K liegt. Dies kann durch den Enthalpieverlust an das Pilotrohr erklart wer-
den. Die intendierte Stratifizierung ist klar an den plateau-artigen Verldufen des Stoffmen-
genanteils von CH, und des Aquivalenzverhiltnisses zu erkennen. Diese Strukturen verwi-
schen aufgrund der Intermittenz in grofleren Abstanden zur Dise. Stratifizierung tritt den-
noch instantan auf, wie in KAPITEL 4.2.5 gezeigt.
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ABBILDUNG 4.12 — Radiale Mittelwertprofile der Temperatur, der Stoffmengenanteile der reak-
tiven Spezies, des Aquivalenzverhiltnisses und der Fortschrittsvariablen (berechnet auf Basis
der Temperatur und des Aquivalenzverhiltnisses) der Konfiguration TSF_A_r in verschiedenen
axialen Abstanden zur Duse. Die gestrichelten senkrechten Linien deuten die Lage der Rohr-
wande des Brenners an. Diskontinuitaten und , wellenférmige” Profile sind auf Fehler bei der
Bestimmung der Minoritatenspezies zuriickzufiihren, deren Kalibration mit systematischen
Ungenauigkeiten behaftet ist.

Aus den lokalen Maxima der Fluktuationen der Temperatur und des Aquivalenzverhiltnisses
konnen die Verlaufe der mittleren Flammenfrontposition sowie der Mischungsschichten ab-
geleitet werden (vgl. ABBILDUNG 4.13). Die bereits anhand der Geschwindigkeitsprofile (vgl.
KapiTEL 4.1.3) beobachtete Aufweitung des Stromungsfeldes ist hier ebenfalls erkennbar. Die
Breite der Maxima spiegelt die Intermittenz (d.h. die raum-zeitliche Variation der ,Grenz-
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schichten” zwischen den Stromungen der Ringspalten und des Coflow) wider. Das zweite
schwache Maximum der Temperaturfluktuation bei einer radialen Position von knapp
25mm bei einem Disenabstand von 45mm wird durch die Anderung des
Aquivalenzverhiltnisses (und damit der adiabaten Flammentemperatur) an dieser Position
erklart. Die ,Aufspaltung” des duReren Maximums der Aquivalenzverhiltnis-Fluktuation
hdangt mit der Anwesenheit groRskaliger Wirbel(-straBen) zusammen (vgl. ABBILDUNG 4.15),
die in diesem Bereich fiir eine Zone der Durchmischung und einen Ausgleich skalarer Gradi-

enten sorgen.
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ABBILDUNG 4.13 - Radiale Profile der Standardabweichung der Temperatur, der Stoffmengenan-
teile der reaktiven Spezies und des Aquivalenzverhiltnisses der Konfiguration TSF_A_r in ver-
schiedenen axialen Abstdanden zur Dise. Die nicht auf null abfallenden Fluktuationen hangen
direkt mit der Prazision der einzelnen MessgréRen (vgl. TABELLE 3.5) zusammen.

4.2.2 Verlauf der Mischungs- und Scherschichten

Aus den gemessenen Axialgeschwindigkeitsprofilen kann der ungefahre Verlauf der mittle-
ren Scherschichten bestimmt werden, solange Intermittenz und Warmefreisetzung eine un-
tergeordnete Rolle spielen. Dies ist im disennahen Bereich bis etwa 75 mm der Fall, sodass
das lokale Minimum der mittleren Axialgeschwindigkeit als Position der Scherschicht zwi-
schen innerer und duRerer Ringspaltstromung interpretiert wird. Das lokale Maximum der
Fluktuationen definiert die Scherschicht zwischen duBerer Ringspaltstromung und dem
Coflow. Die Positionen der entsprechenden Mischungsschichten werden aus den lokalen
Maxima der Fluktuation des Aquivalenzverhiltnisses bestimmt. Als mittlere Flammenpositi-
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on wird der steilste Gradient der mittleren Temperatur definiert, der mit dem lokalen Maxi-
mum der Fluktuationen koinzidiert. Die Breite des Fluktuationspeaks an seiner Basis wird als
MaR fiir die raumliche Schwankung der Flammenposition herangezogen. ABBILDUNG 4.14
zeigt das Ergebnis dieser Analyse zusammen mit einer (zeitlich stark gemittelten und in Blick-
richtung raumlich integrierten) Flammenfotografie.

axial coordinate [mm]

25 50
radial coordinate [mm]

ABBILDUNG 4.14 — Fotografie der Flamme TSF_A_r mit Uberlagerten Verlaufen der mit Ra-
man/Rayleigh-Streuung gemessenen mittleren Flammenposition (Flame Brush, rot) und deren
Intermittenz (gepunktet), der mittleren Mischungsschichten (Mixing Layer) zwischen Ringspalt
1 und 2 (grin) und zwischen 2 und Coflow (weiR) sowie die mit Laser-Doppler-Anemometrie
bestimmten Scherschichten (Shear Layer, jeweils gepunktet).
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Zunachst ist festzustellen, dass der zu erwartende deckungsgleiche Verlauf von Scher- und
Mischungsschichten im Rahmen der Reproduzierbarkeit zweier unabhangiger Messungen
sehr gut experimentell wiedergegeben wird. Der Verlauf der mittleren Flammenposition und
deren Schwankung stimmen mit dem visuellen Eindruck der Flamme Uberein. Wichtig fiir die
folgenden Analysen ist die Beobachtung, dass sich mittlere Flammenposition und Mi-
schungsschicht zwischen innerer und dulRerer Ringspaltstromung etwa in 100 mm Hohe Gber
der Duse bei einer radialen Position von 35 mm treffen. An diesem Punkt ist also das Auftre-
ten stratifizierter Flammenfronten maximal wahrscheinlich. Auf diesen Aspekt wird naher in
KAPITEL 4.2.5 eingegangen.

4.2.3 Geschwindigkeitsfelder und abgeleitete Grof3en

Der Vorteil der 2-dimensionalen PIV-Messungen im Vergleich zu 0-dimensionalen LDA-
Messungen besteht in der Moglichkeit, neben Momenten der Geschwindigkeiten auch Feld-
grolRen wie die Wirbelstarke und raumliche Korrelationen (und daraus z.B. Langenmalie)
berechnen zu kénnen.

In ABBILDUNG 4.15 ist neben dem mittleren Geschwindigkeitsfeld auch die Wirbelstarke dar-
gestellt.

1400
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ABBILDUNG 4.15 — Mittleres Geschwindigkeitsfeld (Pfeile) der Konfiguration TSF_A_r mit Uberla-
gerter Farbdarstellung der Wirbelstarke (Vorticity). Mit Linien sind die Lage der Wande des Pi-
lotrohres (schwarz) sowie die Verlaufe der mittleren Flammenposition (rot) und der mittleren
Mischungsschichten zwischen innerer und duBerer Ringspaltstrémung (grin) bzw. duBerer
Ringspaltstromung und Coflow (weill) dargestellt. Positive Wirbelstdrken (griin — gelb — rot)
entsprechen einer Drehung im Uhrzeigersinn.
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Die Aufweitung der Stromung, zu erkennen an nach auBen gekippten Vektorpfeilen, wird
malgeblich durch die thermische Expansion verursacht. Die mittlere Flammenposition
trennt dabei klar Bereiche koaxialer und inklinierter Stromungsrichtungen. Im Nachlauf des
Pilotrohres sind deutliche WirbelstraBen zu erkennen. Im Bereich der Mischungsschicht zwi-
schen innerer und duflerer Ringspaltstromung entstehen gegenlaufige, aber relativ schwache
Wirbel, die auf eine vergleichsweise niedrige Scherung hinweisen, wie es bei dieser Konfigu-
ration beabsichtigt ist. Im Bereich zwischen duRerer Ringspaltstromung und Coflow hingegen
sorgen starke, ausdrehende Wirbel fir eine profunde Sekundarlufteinmischung (auch zu
erkennen an der inwarts gerichteten Stromung im unteren rechten Bereich der Abbildung)
und Abmagerung (vgl. die Profile des Aquivalenzverhiltnisses in ABBILDUNG 4.12). Diese Ana-
lyse betont die Relevanz grof3skaliger Strukturen fiir das gesamte Stromungs- und Skalarfeld.

Zur Quantifizierung typischer GroRenskalen sind in ABBILDUNG 4.16 integrale Langenmalie

gezeigt.
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ABBILDUNG 4.16 — Farbdarstellung der Wirbelstarke der Konfiguration TSF_A_r sowie Profile der
integralen Langenmale entlang der durch blaue Punkte angedeuteten Pfade an den Réndern
des Bildausschnitts. Die Ldngenmale sind jeweils aus der rdaumlichen Kreuzkorrelation der
axialen Geschwindigkeitskomponenten (z-Richtung) Richtung Bildmitte (axial in +z- bzw. radial
in tr-Richtung, blaue Pfeile) bestimmt. Mittlere Flammenposition (rot) und die Mischungs-
schicht mit dem Coflow (weiR) sind angedeutet. Die rote Kurve zeigt den Verlauf der Langen-
malSe entlang der mittleren Flammenposition Richtung Bildmitte (rote Pfeile).
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Wie fir Stromungen dieser Art zu erwarten, fallen die Ldngenmalie in Stromungsrichtung
(longitudinale) durch die axiale Streckung tendenziell groRBer aus als jene quer zur Stro-
mungsrichtung (transversale). Beachtlich ist die starke Abhangigkeit der Skalen von der Ge-
genwart raumlicher ,,Grenz“-schichten. Dies ist deutlich an den transversalen Langenmalen
ersichtlich, die im Bereich des verbrannten Abgases (in der Abbildung links bei einer radialen
Position von 10 mm und ab einer Hohe von 45 mm) konstant 6 mm betragen, nahe der mitt-
leren Flammenposition (unterhalb von 45 mm) aber auf Werte abfallen, die in etwa der Ent-
fernung zwischen Korrelationsursprung und Flammenposition entsprechen. Zur Unterstit-
zung dieser Behauptung ist auch der Verlauf der Langenmalie entlang der Flammenposition
dargestellt. Stromabwarts steigen diese gleichmaRig an, es zeigt sich jedoch kein abrupter
Sprung wie im zuvor diskutierten Fall. Die qualitativ gleiche Beobachtung wird im Bereich der
intensiven Mischungsschicht zwischen dullerer Ringspaltstromung und Coflow gemacht
(rechts in der Abbildung).

4.2.4 Wahrscheinlichkeitsverteilungen ausgewahlter Skalare

Wahrscheinlichkeitsverteilungen bieten einen zusatzlichen physikalischen Einblick, wenn die
Verteilung einer GrolRe stark von einer Normalverteilung abweicht und durch zwei Momente
unzureichend beschrieben wird. In ABBILDUNG 4.17 sind daher Histogramme der Temperatur
an unterschiedlichen axialen und radialen Positionen der Strémung gezeigt. In Bereichen der
mittleren Flammenfrontposition (vgl. ABBILDUNG 4.14) weisen die Verteilungen eine bimodale
Form auf, was auf die Intermittenz der Strémung schlielRen lasst. An diesen Messpositionen
wird ungefahr gleich haufig heiRes Abgas und kaltes Frischgas angetroffen, aber auch die
Wahrscheinlichkeit intermediarer Temperaturen ist ungleich null. Letztere Beobachtung ist
durch Mischungseffekte oder die Messung innerhalb instantaner Flammenfronten zu erkla-
ren. Eine Unterscheidung kann anhand gebundener Wahrscheinlichkeitsverteilungen (sog.
Joint PDF) getroffen werden (s.u.). AulRerhalb der Zone der Intermittenz liegen dagegen mo-
nomodale Verteilungen vor. Ab einem Disenabstand von 75 mm und einer radialen Position
von 35 mm werden aufgrund des dort brennenden magereren Brennstoffs des duReren
Ringspaltes geringere Maximaltemperaturen beobachtet als an achsennahen Positionen.
Dies deckt sich mit dem Verlauf der Mischungsschichten und der visuellen Erscheinung der
Flamme in ABBILDUNG 4.14 sowie der Analyse der Aquivalenzverhiltnis-Verteilungen (s.u.).

Um als Ursache intermediarer Temperaturen reine Mischungsprozesse (zwischen heillen
und kalten Gasen) von instantanen Flammenfronten zu unterscheiden, ist in ABBILDUNG 4.18
die gebundene Wahrscheinlichkeitsverteilung der Temperatur und des Gradienten der Tem-
peratur gezeigt. Temperaturgradienten groRer 1000 K/mm (Betrag) sind Flammenfronten
zuzuordnen, deutlich flachere Gradienten werden hingegen von Mischungsprozessen domi-
niert. Die Daten lassen die Schlussfolgerung zu, dass beide Prozesse vorkommen und in der
gleichen WahrscheinlichkeitsgroRenordnung liegen.
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ABBILDUNG 4.17 — Temperaturverteilung an ausgewahlten axialen und radialen Positionen in

der Konfiguration TSF_A_r in Form von Histogrammen. Jeweils etwa 7000 einbezogene Punkte
sind in Intervalle von 100 K eingeteilt.

Insgesamt betrachtet ist das Auftreten extremer Temperaturen aber wesentlich haufiger als
das intermediarer, d.h. Mischungsprozesse zwischen Abgas und Brennstoff spielen fiir die
globale Struktur der Flamme eine im Vergleich zur Intermittenz eher untergeordnete Rolle.
Auf die Bedeutung von Mischungs- und Stratifizierungseffekten vor der Ziindung wird naher
in KApPITEL4.2.5 eingegangen. Beachtenswert ist auch die Tatsache, dass sowohl negative
(d.h. nach aulRen hin abfallende Temperaturen) als auch positive Gradienten auftreten, auch
wenn erstere etwas haufiger beobachtet werden kénnen — die Flammen- und Mischungs-
fronten scheinen also nahezu isotrop orientiert zu sein, was auch im Einzelschuss zu be-
obachten ist. Zur quantitativen Gradientenmessung musste in Konsequenz auch deren Ori-
entierung beziglich der Linie der Raman/Rayleigh-Streuung bekannt sein. Dies kann mess-
technisch z.B. durch Planare Laserinduzierte Fluoreszenz des OH-Radikals (OH-PLIF) in zwei
sich kreuzenden Ebenen bewerkstelligt werden, wie in [134, 135] realisiert.
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ABBILDUNG 4.18 — Gebundene Wahrscheinlichkeitsverteilung der Temperatur und des Tempera-
turgradienten in Konfiguration TSF_A_r bei einem Dlsenabstand von 100 mm und radialen Po-
sitionen zwischen 30 und 55 mm (logarithmische Skala). Es sind etwa 35 000 Einzelmessungen
einbezogen und in Intervalle von 100 K bzw. K/mm eingeteilt.

In analoger Weise zur Temperatur prdsentiert ABBILDUNG 4.19 die Haufigkeitsverteilungen
des Aquivalenzverhiltnisses. Bimodale Formen treten hier nicht auf, da der Gradient des
mittleren Aquivalenzverhiltnisses sehr viel flacher als der der Temperatur ist (vgl. ABBIL-
DUNG 4.12). Nahe der Mittelachse sind quasi ausschlielllich Werte von 0.9 zu beobachten,
d.h. dort kommt es zu keiner signifikanten Einmischung magererer Gemische. Im Bereich des
dulleren Ringspaltes kommen hingegen Werte zwischen 0.9 und 0.6 oder zwischen 0.6 und 0
vor. Eine Streuung Uber den gesamten Bereich von 0 bis 0.9 tritt ansatzweise ab Diisenab-
standen von 75 mm auf, d.h. hier existieren raumliche Bereiche, in welchen bedingt durch
Turbulenz und Intermittenz alle moglichen Mischungszustande, aber auch die urspriingli-
chen Kompositionen beobachtet werden kénnen. Angesichts der rdumlichen Auflésung der
Messtechnik von etwa 500 um ldsst dies auf die Existenz von Mischungsstrukturen schlief3en,
die sowohl deutlich kleiner als 500 um sind (ggf. bis hinab zur molekularen Mischung), als
auch auf die von groReren Strukturen (ggf. bis hinauf du den charakteristischen Langen der
Strémung). Zur genaueren Analyse misste eine zumindest 2-dimensionale bildgebende
Technik zur Mischungsuntersuchung (wie etwa Laserinduzierte Fluoreszenz einer Marker-
Spezies, sog. Tracer-PLIF, funktioniert allerdings nur in unverbrannten Gemischen) eingesetzt
werden.
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ABBILDUNG 4.19 — Verteilung des Aquivalenzverhiltnisses an ausgewéhlten axialen und radialen
Positionen in der Konfiguration TSF_A_r in Form von Histogrammen. Jeweils etwa 7000 einbe-
zogene Punkte sind in Intervalle von 0.1 eingeteilt. Die im Vergleich zur Temperatur breiteren
Verteilungen sind auch auf die geringere Prazision der Messung von etwa +0.065 bei Abgas-
temperaturen zurtickzufiihren.

Ein zentrales Thema der vorliegenden Arbeit ist die Untersuchung von Stratifizierungseffek-
ten. Eine fiir den Ablauf der chemischen Reaktion potenziell relevante Stratifizierung liegt im
engeren Sinne dann vor, wenn sich die laminare Brenngeschwindigkeit (welche in gewisser
Weise die Verbrennungseigenschaften reprasentiert) Uber die physikalische Ausdehnung
der Flammenfront signifikant dndert. Bei einer Verringerung selbiger von rund 0.3 auf 0.1
m/s bei Abmagerung von 0.9 auf 0.6 Aquivalenzverhéltnisse [84] ist deshalb schon bei gerin-
gen Gradienten mit einem Effekt zu rechnen. Daflir sprechen auch die Ergebnisse von Kang
und Kyritsis [61, 62, 63], welche (im laminaren Fall) signifikante Effekte bereits ab Gradien-
ten des Aquivalenzverhiltnisses von 0.01 mm™ feststellten. Wie ABBILDUNG 4.20 zeigt, treten
selbst in einer Hohe von 100 mm tiber der Diise durchaus Gradienten von tiber 0.1 mm™ auf
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(Werte unterhalb von rund 0.05 kdnnen bedingt durch die Prazision der Messung nicht auf-
gelost werden). ,Homogene” Mischungen scheinen zwar haufiger aufzutreten (zu erkennen
an den drei Peaks bei einem Null-Gradienten), entscheidend ist aber die Frage, ob die Ver-
brennung im stratifizierten Bereich stattfindet. Auf diese Frage wird in KAPITEL4.2.5 in Form
konditionierter Statistiken eine Antwort gegeben.

\.
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probability [1E-3]
Now RO

ABBILDUNG 4.20 — Gebundene Wahrscheinlichkeitsverteilung des Aquivalenzverhiltnisses und
seines Gradienten in Konfiguration TSF_A_r bei einem Diisenabstand von 100 mm und radialen
Positionen zwischen 20 und 55 mm (lineare Skala). Es sind etwa 50 000 Einzelmessungen ein-
bezogen und in Intervalle von 0.02 (mm™) eingeteilt. Es sei darauf hingewiesen, dass die Form
solcher Verteilungen stark vom raumlichen Bereich der einbezogenen Proben abhangt.

In Erganzung zu den oben gezeigten Verteilungen der Temperatur und des
Aquivalenzverhiltnisses an diskreten Positionen in der Strémung sind in ABBILDUNG 4.21 volle
Radialprofile des Anteils niedriger, intermediarer und hoher Werte beider GroRen abgebil-
det. Aquivalenzverhiltnisse tiber 0.75 reprédsentieren Kompositionen, die ihre Historie eher
im inneren Ringspalt haben und Werte kleiner 0.45 stehen fir eine signifikante Sekundar-
lufteinmischung. Dazwischen liegende Werte sind tendenziell dem dulleren Ringspalt zuzu-
ordnen. Fir die Temperatur sind die Intervalle willkiirlich gewahlt — bei der Berechnung sol-
cher Kurven missen sie so gesetzt werden, dass eine ausreichende und in etwa gleich grole
Stichprobenmenge fiir alle Bereiche zustande kommt, um statistische Artefakte zu vermei-
den. Diese Art der Darstellung bietet den Vorteil, Haufigkeiten in Form der tblichen Radial-
profile zur Verfligung zu stellen und kann somit als weitere quantitative Vergleichsmoglich-
keit zu numerischen Simulationen dienen.
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ABBILDUNG 4.21 — Radiale Profile des Anteils niedriger (blau), intermedidrer (griin) und hoher
Werte (rot) der Temperatur (links) und des Aquivalenzverhéltnisses (rechts) in unterschiedli-
chen axialen Abstanden zur Dise in der Konfiguration TSF_A r. Jede Ebene enthilt etwa
60 000 bis 120 000 Einzelmessungen.

4.2.5 Instantane Skalarprofile und konditionierte Statistiken

Im vorangegangenen Kapitel wurde gezeigt, dass auch in grofReren Abstanden zur Brenner-
duse durchaus steile Gradienten des Aquivalenzverhiltnisses (> 0.1 mm™) auftreten. Ent-
scheidend fiir den Einfluss potenzieller Stratifizierung auf die Verbrennung ist die Frage, ob
dort auch Flammenfronten anzutreffen sind. ABBILDUNG 4.22 zeigt zunachst vier exemplari-
sche Momentaufnahmen in einem Diisenabstand von 100 mm, die genau diesen Fall aufwei-
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sen. Die Flammenfronten brennen quasi immer vom brennstoffreicheren ins magerere Ge-
misch hinein. Die Variation des Aquivalenzverhiltnisses {iber die Flammenfront (etwa 1 mm
Dicke) hinweg kann dabei Giber 0.5 Einheiten betragen. Der Fall umgekehrter Brennrichtung,
also vom brennstoffarmeren ins brennstoffreichere Gemisch, ist extrem selten zu beobach-
ten. Offensichtlich entziinden sich die Gase des dufleren brennstoffirmeren Ringspaltes
nicht, bevor die des inneren vollstandig verbrannt sind, und es findet aufgrund der hohen
Austrittsgeschwindigkeiten kein Transport brennender magerer Gase stromaufwarts hinein
in brennstoffreichere Gemische statt. Interessant ist die Frage, ob dies ggf. bei der Konfigu-
ration TSF_C_r (mit reduzierter Austrittsgeschwindigkeit im dueren Ringspalt) auftritt. An
dieser Stelle sei erwadhnt, dass aufgrund der 1-dimensionalen Messtechnik nur zur Flammen-
front orthogonale Stratifizierung detektiert werden kann. Zur Reaktionsfront parallele
Schichtungen (d.h. die Flamme brennt entlang einer Isolinie des Aquivalenzverhéltnisses)
treten gewiss ebenso auf, werden aber nicht als solche erkannt.
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ABBILDUNG 4.22 — Exemplarische Momentaufnahmen in Konfiguration TSF_A_r mit

Stratifizierung. Die instantanen radialen Profile von Temperatur und Aquivalenzverhéltnis
stammen von der Position, an der nach ABBILDUNG 4.14 die Mischungsschicht zwischen den
Ringspalten und die mittlere Flammenfrontposition aufeinandertreffen (etwa 100 mm Disen-
abstand, 35 mm Radius). Die Spanne des Aquivalenzverhiltnisses (iber die Flammenfronten
reicht von Werten der beiden Ringspaltstromungen (0.9/0.6, oben links) bis hin zu Werten, die
eher einem Ubergang vom &uReren Ringspalt in den Coflow entsprechen (0.6/0.2, oben
rechts). Sogar noch gréRere Bereiche kdnnen beobachtet werden (0.9/0.3, unten links). Allen
drei Ereignissen ist gemein, dass die Flamme von der brennstoffreicheren Seite in das magere-
re Gemisch hinein brennt. Der umgekehrte Fall tritt duRerst selten auf (unten rechts).
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Zur Quantifizierung der Stratifizierungseffekte werden verschiedene konditionierte Wahr-
scheinlichkeitsverteilungen herangezogen. Diese Verteilungen sind die statistischen Pen-
dants der im Kontext multiskalarer Messungen sonst liblichen Streudiagramme der Einzeler-
eignisse (sog. Scatterplot, vgl. z.B. [69]). Die Punktdichte im Streudiagramm wird in der
Wahrscheinlichkeitsverteilung als relative Wahrscheinlichkeit ausgedriickt. ABBILDUNG 4.23
zeigt zum einen die gebundene Verteilung von Temperaturgradient und
Aquivalenzverhiltnis fiir einzelne Messpunkte, die signifikante Stratifizierung aufweisen
(Gradient des Aquivalenzverhiltnisses groRer 0.2 mm™). Zum anderen représentieren die auf
Temperaturgradienten  groRer 1000 K/mm konditionierten  Verteilungen des
Aquivalenzverhiltnisses und seines Gradienten Proben, die mit hoher Wahrscheinlichkeit
innerhalb einer Flammenfront liegen. Es werden Statistiken aus einer Ebene 100 mm Uber
der Dise (Stratifizierung im Bereich der Reaktionszonen zu erwarten) verglichen mit Mes-
sungen aus 25 mm Disenabstand (wo selbige im Einzelschuss quasi nicht zu beobachten ist).

Es zeigt sich, dass bei der Ebene in 100 mm Hohe etwa 5 % der signifikant stratifizierten Pro-
ben brennen. Die Spanne des Aquivalenzverhiltnisses reicht dabei von etwa 0.8 bis 0.2 mit
einer Tendenz zur mageren Seite, d.h. Stratifizierung zwischen dem Brennstoff des duRReren
Ringspaltes und Sekundarluft ist (zumindest an dieser Position) etwas haufiger anzutreffen
als die intentionelle Schichtung zwischen den beiden Ringspalten (oben links in ABBIL-
DUNG 4.23). Von einer anderen Perspektive aus betrachtet, brennen etwa 30 % der Flammen-
fronten durch stratifiziertes Gebiet mit einem Gradienten von gréRer 0.1 mm™ (Betrag), 5 %
bei groBer 0.2 mm™ und lediglich 0.2 % bei groRer 0.3 mm™ (unten links). In 25 mm Héhe
hingegen findet die Verbrennung in ganzlich unstratifiziertem Gebiet statt (oben und unten
rechts). Die minimale Breite der Verteilung des Aquivalenzverhiltnis-Gradienten ist hier
durch die Prazision der Messung limitiert.

Eine Analyse der Richtungen der Gradienten (vgl. TABELLE 4.2) bestatigt die oben anhand der
Einzelschiisse vollzogene qualitative Beobachtung, dass die Flammen meist vom brennstoff-
reicheren ins magerere Gemisch brennen (Gradienten mit gleichem Vorzeichen, etwa 90 %
der Falle) und nur selten in entgegengesetzter Richtung. Kommt es zu diesem Fall, scheint
sich eher die Brennrichtung der Flamme als die der Schichtung umzukehren.

Es lasst sich zusammenfassen, dass in Bereichen dieser Stromung, in der mittlere Mischungs-
schichten und Flammenfronten aufeinandertreffen, moderat stratifizierte Flammen (ab
0.1 mm™) relativ haufig auftreten, die Wahrscheinlichkeit fiir ausgepragtere Schichtung aber
rapide abnimmt. An Positionen, wo Flammen abseits der potenziellen Stratifizierungsgebie-
te, d.h. abseits der Mischungszonen, brennen, spielen Stratifizierungseffekte allenfalls eine
untergeordnete Rolle. Inwieweit diese eine Rolle fiir die Simulation reaktiver Stromungen
spielen, hangt dann auch davon ab, inwieweit sie auf dem numerischen Gitter diskretisiert
werden.
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ABBILDUNG 4.23 — Konditionierte Wahrscheinlichkeitsverteilungen in der Konfiguration TSF_A r
in axialen Abstanden z zur Dise von 100 mm (links) und 25 mm (rechts). Zum einen ist die ge-
bundene Verteilung des Aquivalenzverhiltnisses und des Temperaturgradienten fiir Stichpro-
ben mit hohem Gradienten des Aquivalenzverhiltnisses (|grad ¢| > 0.2 mm™) gezeigt (oben,
unterschiedliche Skalierung!), zum anderen die des Aquivalenzverhiltnisses und seines Gradi-
enten konditioniert auf hohe Temperaturgradienten (|grad 7| > 1000 K/mm, unten). Jede Ver-

teilung enthalt etwa 1000 Punkte aus dem gesamten reagierenden Radialbereich. Rausch-
Artefakte sind auf die geringe Statistik zurlickzufiihren.

TABELLE 4.2 — Anteile signifikant stratifizierter Flammen mit verschiedenen Kombinationen der
Richtung des Temperatur (7)- und Aquivalenzverhiltnis (¢)-Gradienten in der Konfiguration

TSF_A_r in 100 mm Disenabstand. Ein negativer Gradient steht dabei flir von innen nach au-
Ren brennende Flammen und einer nach auBen hin magereren Schichtung.

negativer ¢-Gradient | positiver ¢-Gradient

negativer 7-Gradient 81.5 % 2.5%

positiver 7-Gradient 85% 75%
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Die vorliegende Arbeit bietet detaillierte Informationen Uber die Strukturen turbulenter vor-
gemischter und teilweise stratifizierter Flammen. Die experimentellen Ergebnisse dienen
primar zur Validierung numerischer Modelle der Vormischverbrennung im Kontext der Grob-
struktur-Simulation. Des Weiteren sollten die Effekte der Stratifizierung auf die Verbrennung
und etwaige Implikationen fiir die Modellierung untersucht werden.

Hierzu wurden zunachst obligatorische und fakultative Anforderungen an Verbrennungsex-
perimente flir die Modellvalidierung aufgezeigt. Diese umfassen Aspekte des Messobjekts
(des Brenners), der eingesetzten Messtechniken und der Durchfiihrung und Auswertung der
Messungen. In diesem Kontext wurden die Charakteristika der durchgefiihrten Experimente
diskutiert.

Die Grundlagen und die experimentelle Implementierung der eingesetzten diagnostischen
Methoden der Laser-Doppler-Anemometrie, der Particle Image Velocimetry und der kombi-
nierten Raman/Rayleigh-Streuung wurden vorgestellt und Fehlerquellen aufgezeigt. Zur Ab-
schatzung der Genauigkeit und Prazision der Messungen wurden ausfiihrliche Sensitivitats-
analysen durchgefihrt.

Die Apparatur zur Raman/Rayleigh-Streuung wurde optimiert und in einen komplexen Prif-
stand integriert. Der Priifstand selbst wurde fiir eine zuverlassige und bedienungsfreundliche
Datenakquisition ausgelegt und stellt die fir die Durchfiihrung der Messungen essentiellen
Randbedingungen bereit. Er beinhaltet insbesondere computergestiitzte Systeme zur Steue-
rung und Positionierung des Brenners, Uberwachung und Steuerung der Messtechnik,
instantanen Messdaten-Visualisierung und automatisierten Protokollierung.

Nicht weniger als 12 reagierende und 8 komplementare isotherme Stromungskonfiguratio-
nen wurden definiert und experimentell charakterisiert. Mit Laser-Doppler-Anemometrie
wurden systematisch Karten der Momente der Axial- und Radialgeschwindigkeiten erstellt
sowie punktuell integrale ZeitmaRe bestimmt. Die Particle Image Velocimetry diente der
Bestimmung von 2-dimensionalen Feldern der Geschwindigkeit und der Wirbelstarke sowie
integralen Langenmallen ausgewadhlter Konfigurationen. Es wurde zudem die Moglichkeit
aufgezeigt, aus zeitlich korrelierten Messungen zeitliche Korrelationen und integrale Zeitma-
Be zu bestimmen. An der ,Basis“-Konfiguration wurden mithilfe der Raman/Rayleigh-
Streuung mittlere Profile der Temperatur, der Hauptspezies-Stoffmengenanteile und des
Aquivalenzverhiltnisses bestimmt. Eine Vielzahl statistischer Aufbereitungen in Form von
Wahrscheinlichkeitsverteilungen und konditionierten Statistiken komplementiert die Daten
und zeigt Moglichkeiten des statistischen Vergleichs zwischen Experiment und Simulation
auf.

Auf Basis der gewonnenen Informationen wurden die Konfigurationen in das Regime-
Diagramm der turbulenten Verbrennung eingeordnet. Sie liegen vornehmlich im Bereich der
diinnen Reaktionszonen, mit Uberlappung in die Bereiche der gewellten Flammenfronten
und der aufgebrochenen Reaktionszonen.
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Anhand des Vergleichs einzelner Konfigurationen wurden die Auswirkungen der chemischen
Reaktion, der Stromungsgeschwindigkeit, der Stratifizierung, der Scherung und des Brenn-
stoffes auf die Eigenschaften des Stromungsfeldes analysiert. Diese Parametervariationen
dienen vor allem zur Generierung einer breiten Datenbasis fir die Modellvalidierung.

Die detaillierte Analyse der ,Basis“-Konfiguration zeigte, dass deren Struktur durch starke
Intermittenz und grof3skalige Strukturen gepragt wird. Wahrend fiir diisennahe Positionen
die Verbrennung in weitestgehend homogenen Mischungen stattfindet, ist fiir grofRere Di-
senabstande haufig moderate Stratifizierung im Bereich von Flammenfronten anzutreffen.
Die Flammen brennen dabei bevorzugt in Richtung des magereren Gemisches.

Skalaruntersuchungen der weiteren Konfigurationen kénnen dazu beitragen, die Auswirkun-
gen von Stratifizierung besser zu verstehen und zu quantifizieren. Insbesondere Konfigurati-
on TSF_L r mit einer Fett-Mager-Schichtung verspricht, der Betrachtung weitere Aspekte
hinzuzufiigen, da hier der Aquivalenzverhiltnis-Bereich erweitert ist und zusatzlich Mischung
und Stratifizierung zwischen brennstoffhaltigem Abgas und Frischgas oder Sekundarluft auf-
treten konnte. Die Konfiguration TSF_J_r mit invertierter Stratifizierung lasst erwarten, dass
die bei der ,Basis“-Konfiguration selten beobachtete Propagation der Flammenfronten von
magerem in brennstoffreicheres Gemisch haufiger vorkommt.
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a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

Die nachfolgenden Abbildungen zeigen jeweils Radialprofile der Mittelwerte (linke Spalte)
und Standardabweichungen (rechte Spalte) der Geschwindigkeitskomponenten in unter-
schiedlichen Hohen Uber der Brennerdiise, sortiert nach Konfigurationen. Die senkrechten
gestrichelten Linien deuten die Position der Rohrwande des Brenners an.
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a.2 TSF A il

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

a.3 TSF_A_i2

Axialgeschwindigkei
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Radialgeschwindigkeit

mean [nm/s]
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rms [m/s]

Axialgeschwindigkei

a4 TSF Br

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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a.5 TSF_B_il
Axialgeschwindigkei

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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Radialgeschwindigkeit
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a.6 TSF_B_i2

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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Radialgeschwindigkeit
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a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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Radialgeschwindigkeit

rms [m/s]
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a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

a.8 TSF_C_i

Axialgeschwindigkei

mean [m/s]
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Radialgeschwindigkeit

rms [m/s]

mean [ns]
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mean [m/s]

Axialgeschwindigkei

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
a.9 TSF_D_r

rms [n/s]
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a.10 TSF_D_i

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

Axialgeschwindigkei

rms [m/s]

mean [m/s]
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Radialgeschwindigkeit
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a.11 TSF E r

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

Axialgeschwindigkei

mean [m/s]

rms [mis]
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radial coordinate [mm]

radial coordinate [mm]
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rms [m/s]

mean [m/s]

Axialgeschwindigkei

a.12 TSF F r

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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mean [m/s]

Axialgeschwindigkei

a.13 TSF. G r

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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Radialgeschwindigkeit

mean [m/s]
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a.14 TSF H r

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen
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a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

a.15 TSF | r

Axialgeschwindigkei
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Radialgeschwindigkei

rms [n/s]

mean [nm/s]
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rms [mVs]

mean [m/s]

radial coordinate [mm]

Axialgeschwindigkei

a.16 TSF J r

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

w0 o ) te} o w0 w0 o [te} [te} o w [ts} =} w0 w0 o w0
- - o ~ — =] ~ - =] - - [=} - - o - - =]
1 1 1 I 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 | 1 | 1
. 4 4 4 4 €1
.
. -+ - - -+ -+
. -
L] .
. . .
. . .
. + . - . - =+
. . .
. . .
. . . -
. - - T -
- =+ . -+ . - . =+ . e .
.
. L] . - L] .
. .
IIIIIIIIIII B T T Ty
3o . T - = &= o=
. . . . . .
. . 1
. . . . . .
. . . .
®__ [ S ®___ <+ - - - — ®____ e ®__ T i [ L
L) L] - . L
. . . . ] . .
- . - -
. . . . . .
T T . - . -T . - .
......................................... L el S ] S e S B e
1 .
. .
=+ -+ - =+ e .
£, QS E Q£ S € ‘o £ of
1+ & 1+~ & =€ ™~ E 1o &
.
.
. + . + - - -+
. .
. .
- - -
. . .
- -+ . - . - -
. . .
. . .
. . . .
. . . i .
. T . - . - . - . T .
.
. . 1 . . .
. .
e e T e © | . ]
EX » T H = = ==
. - - - -
L] . -
- L] - - .
- . . .
. ____ o, ___= e ____-= e _fFo—-_- B S . ]
0 s O 0 0
- . 1 - L .
. . . .
- - - L -
+ -+ . - . -+ . -+ .
e e T L L o L S e e e L e
.
. .
- - - + -1 .
.
T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
@ © T N O N o © © ¢ N O N O ©® © ¥ N O N QO ©o © ¥ N O N o ©o © ¢ N O N O ©o O F N O

radial coordinate [mm]




ANHANG

148

Radialgeschwindigkeit

mean [m/s]

ms [m!s]
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a.17 TSF_J_i

a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

Axialgeschwindigkei
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Radialgeschwindigkeit

mean [n/s]

rms [mvs]
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a Radialprofile der untersuchten Konfigurationen

a.18 TSF_J_i

Axialgeschwindigkei
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b Statistik und Fehler

Um die Signifikanz experimenteller Ergebnisse bewerten zu kénnen, ist stets auch eine Aus-
sage Uber die zu erwartenden Fehler notwendig. Der folgende Abschnitt gibt einen kurzen
Uberblick tiber Konzepte und Terminologie. Wahrend systematische Fehler durch sorgfiltig
durchgefiihrte Experimente und Referenzmessungen mit anderen Methoden meist ausge-
schlossen oder eliminiert werden kdonnen, unterliegt die statistische Genauigkeit stets den
Gesetzen der Statistik als auch verschiedenen experimentellen Einfllissen, die gemeinhin als
Rauschen bezeichnet werden. Als dritte Art kbnnen systematische, aber unbekannte Fehler
auftreten. Der Begriff absolute Genauigkeit bezeichnet die Abweichung zwischen Messwert
und ,wahrem” Wert [136] und wird sowohl durch die dufere Genauigkeit (in dieser Arbeit
vereinfacht als Genauigkeit bezeichnet), d.h. die systematischen Abweichungen, als auch
durch die innere Genauigkeit, die Prdzision, gegeben durch die statistischen Fehler, be-
stimmt.

Experimentelle MessgroBen kénnen i.Allg. nach dem zentralen Grenzwertsatz [137] als nor-
malverteilt angenommen werden. Bei einer gegebenen Anzahl von Stichproben n einer
MessgroRe X gilt fir den relativen Fehler des Mittelwertes mit einer
Irrtumswahrscheinlichkeit & (1— «a wird als Konfidenzintervall bezeichnet):

t
gﬂg, (b.1)

rel
‘E rr —
n X

wobei o die empirische Standardabweichung und x der empirische Mittelwert der Stich-

probe sind. ¢,  sind die Grenzen der Student’schen t-Verteilung [138], innerhalb derer

n—1
das Wahrscheinlichkeitsintegral den Wert 1 —a annimmt. ¢ wird auch als das entsprechende
Quantil der t-Verteilung bezeichnet.

Der relative Fehler der gemessenen Standardabweichung liegt mit der Wahrscheinlichkeit
1—a im Bereich

rel n_l
—-1<Err) <———-1 (b.2)

2
/1,1—(1/2,71—1

n—1

2
Za/ln—l

mit den entsprechenden Quantilen y°der y°-Verteilung [138].

Fir groRe Stichprobenumfange (> 500) kdnnen naherungsweise folgende Formeln [93] zur
Abschatzung der zu erwartenden relativen Fehler herangezogen werden:

‘Err{"/ < N\l/i/z g (b.3)
: n X
und
|Erry| < Me (b.4)

V2n
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N ist das entsprechende Quantil der Standardnormalverteilung [138]. Fir ein
Konfidenzintervall von 90 % betragt es z.B. 1.645 (95 %: 1.960, 99 %: 2.576).

Bei statistisch unabhangigen Zufallsprozessen (die einzelnen apparativen Rauschquellen so-
wie die physikalische Schwankung der MessgrofRe kdnnen i.Allg. als solche betrachtet wer-
den) addieren sich die Standardabweichungen o dabei geometrisch

o'=\o'+o..., (b.5)

wobei ¢’ die gemessene, ¢ die physikalische und o,

noise

die durch das Rauschen verursach-

te Standardabweichung ist. Einzelne Rauschquellen summieren sich wiederum in gleicher
Weise auf:

_ 2
o-noise - Z O-noise,i * (b 6)

i

Diese Formel wird nicht nur zur Berechnungen statistischer Gesamtfehler herangezogen,
sondern auch fir die Abschatzung unbekannter systematischer Fehler [139].

¢ Rayleigh-Streuquerschnitte

TABELLE c.1 — Relative Rayleigh-Streuquerschnitte [120], normiert auf N,.

Spezies normierter Rayleigh-Streuquerschnitt
CO: 2.3920
0 0.8580
co 1.2510
N2 1.0
CHa 2.14
H20 0.7100

H: 0.2144
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