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1 Einleitung

Die Verbrennung ist eine der altesten der Menschheit bekannten Technologien und hat tber
die Jahrhunderte nicht an Bedeutung verloren. Elektrische Energie wird aktuell iberwiegend in
Warmekraftanlagen gewonnen (Abb. 1-1 (1)). Auch wenn der Anteil erneuerbarer Energiequel-
len in den letzten Jahren deutlich steigt (Stromerzeugung aus erneuerbaren Quellen 224.8 TWh
daraus Windkraft 17.3% im Jahr 2018 und 244.3 TWh daraus Windkraft 24.5% im Jahr 2019),
ist die Verbrennung fossiler Energietrager flr die weltweite Energiebereitstellung weiterhin un-
entbehrlich. Auf die Verbrennung als Energiequelle verldsst sich neben der Energiebranche
auch das Transportwesen. Momentan finden in der Luftfahrt ausschliefSlich fllissige Brennstoffe
Verwendung. In naher Zukunft ist eine Anderung voraussichtlich nicht zu erwarten.

Bei der Verbrennung fossiler Brennstoffe werden mit dem Abgas neben den Hauptprodukten
der Verbrennungsreaktion (Kohlendioxid und Wasser) auch geringe Mengen von Nebenpro-
dukten ausgestoBen, die negative Auswirkungen auf Umwelt und Mensch haben. Diese Emis-
sionen werden als Schadstoffe bezeichnet und zdhlen zu den negativen Aspekten dieser Tech-
nologie. Kohlenmonoxid CO, Schwefeldioxid SO, unverbrannte Kohlenwasserstoffe, Stickoxide
(NOx) und nicht zuletzt Rul® gehdren zu den bekanntesten anfallenden Schadstoffen. Weitere
Forschung zum besseren Verstandnis der Verbrennung ist von groBer Notwendigkeit. Dies wird
uns schlieBlich effizientere Verbrennungsprozesse (Kostenoptimierung und Umweltschutz) bie-
ten, die absolut unabdingbar fiir die Deckung des Energiebedarfs kiinftiger Generationen wer-
den.
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Abb. 1-1 Bruttostromerzeugung in Deutschland 2018: insgesamt: 647 TWh [1].

Zu den wichtigsten Schadstoffen der Verbrennung gehort der Rul3, der als Zwischenprodukt
unvollstandiger Verbrennung, vor dem Verlassen der Brennkammer vollig oxidiert werden
sollte. Die RuBbildung in technisch relevanten Verbrennungssystemen, z.B. Gasturbinen, Flug-
zeugtriebwerken, die durch hohe Turbulenz bzw. Instationaritdt charakterisiert werden, ist im-
mer noch eine enorme Herausforderung bei der Verbrennungsmodellierung [2, 3, 5, 10, 24,
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50]. Die komplexe Interaktion zwischen Chemie und Turbulenz solcher Systeme wirft viele Fra-
gen auf. Ein tieferes Verstandnis der physikalisch/chemischen Prozesse bei der RuBbildung ist
unabdingbar auf dem Weg zur erfolgreichen Modellierung turbulenter Verbrennung [82, 86,
89, 91, 93, 124].

Zwecks einer Reduktion der Schadstoffemissionen, wie z.B. NOx, wird in modernen Gasturbi-
nenanlagen eine Reihe von Verbrennungskonzepten vorgeschlagen/realisiert. Die Fett-Mager-
Verbrennungsfiihrung (engl. Rich Burn-Quick Quench-Lean Burn, RQL) wird in teils vorgemisch-
ten oder Diffusionsflammen realisiert. Durch die Vermeidung stochiometrischer Bedingungen
werden die Verbrennungstemperaturen gesenkt und folglich die Bildung von thermischem
NOx- inhibiert. Solche Verbrennungsbedingungen sind von RulRbildung begleitet [2, 3]. Die wah-
rend der brennstoffreichen difusionskontrollierten Verbrennungsphase gebildeten RuBparti-
keln sind in der anschlieBenden mageren Verbrennungsphase vollstdandig zu oxidieren, sodass
die Emission von Rull mit dem Abgas vermieden wird. Unter den instationaren Betriebsbedin-
gungen, die in einer Gasturbine herrschen, kdnnen Stromungsinstabillitditen vorkommen, die
wiederum als Quelle von Verbrennungsinstabillitaten oder Verbrennungsoszillationen betrach-
tet werden koénnen. Diese Oszillationen stellen eine zusatzliche Herausforderung auf dem Weg
zur Vorhersage von RuRemissionen aus Gasturbinen dar.

In den letzten Jahrzehnten ist ein signifikanter Fortschritt in der Entwicklung und Validierung
von RuBmodellen erreicht worden. Trotzdem ist das Verstandnis der RuBbildungs- und Oxida-
tionsprozesse vor allem unter hochturbulenten gasturbinen-ahnlichen Bedingungen weiterhin
unvollstandig [2-4]. Beim Auftreten von Verbrennungsoszillationen wird die Situation noch
komplizierter. Der Einfluss der Verbrennungsinstabillitaten auf die Bildung und Oxidation von
RuB ist mehr oder weniger unbekannt/unerforscht. Eine genaue Vorhersage der RuBemissio-
nen ware unter solchen Bedingungen nicht méglich. In der Literatur wird von Untersuchungen
Uber den Einfluss von angeregten Stromungsoszillationen auf laminare und turbulente Flam-
men berichtet [5-7]. Die Mehrheit der existierenden Literatur zur Flammen-Antwort auf die
Oszillationen untersucht jedoch nicht den Einfluss auf die RuSbildung und -oxidation.

Im Rahmen dieser Arbeit, deren Struktur in Abb. 1-2 dargestellt ist, werden technisch relevante
Verbrennungsprozesse unter turbulenten Bedingungen in Bezug auf RuRbildung- und Oxidation
mittels einer berlihrungslosen laseroptischen Messmethode untersucht. Einer Reihe experi-
menteller Methoden werden zur Charakterisierung von Temperatur-, OH* -Chemolumines-
zenz- und Geschwindigkeitsfelder, sowie von RuBvorldufermolekiilen eingesetzt. Zu einer tief-
gehenden Erforschung der genannten Problematiken wird ein modularer Gasturbinen-Model-
brenner (RQL Konzept) zur Verbrennung gasférmiger Brennstoffe konstruiert und gebaut.

Die Oszillationen werden mit vier Lautsprechern, die an die Luftkanale des RQL-Modelbrenners
montiert sind, realisiert. Als Brennstoff wird eine Erdgas/Ethylen-Mischung eingesetzt und in
einer ersten Stufe unter brennstoffreichen Bedingungen oxidiert. In der zweiten Verbrennungs-
stufe wird die Oxidation der restlichen Kohlenwasserstoffe, CO und RuB erméglicht (RQL-Kon-
zept). Zur RuRdetektion und Bestimmung der RuBpartikelgroenverteilungen in hochturbulen-

ten nicht vorgemischten Drallflammen unter Anregung der Strémung wird eine non-intrusive
2
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laseroptische Messmethode (2 - Farben zeitaufgel6ste laserinduzierte Inkandeszenz) eingesetzt
[8]. Diese Untersuchungen sind mit integralen OH*-Chemolumineszenz-, Geschwindigkeitsfeld-
(High-Speed PIV) und Temperaturfeldmessungen kombiniert. Mittels Probenahme aus der
Brennkammer und anschlieRender GC/MS-Analyse werden wichtige Ruvorlaufermolekile de-
tektiert.

Einleitung und Motivation

Theoretische Grundlagen

Verbrennung RuBbildung in der Verbrennung

=  Turbulente Drallflammen o
= RAQL - Verbrennungskonzept
=  Verbrennungsinstabilitdten

Physikalisch — chemische Mechanismen
=  PAK - Wachstum nach dem HACA

MeRaufbau und experimentelle Methoden

RQL — Modellbrenner

Zwei Farben TIRE LII

2D High Speed PIV

OH* Chemolumineszenz
Temperaturmessung

Bestimmung der Druckschwankungen
Gas Sampling fiir GC/MS Analyse

Ergebnisse und Interpretation

Turbulente nicht vorgemischte Drallflamme
Selbsterregte Verbrennungsinstabilitat
Akustische Anregung der Stromung

Zusammenfassende Diskussion

Abb. 1-2 Struktur der vorliegenden Arbeit.

Die Analyse und Interpretation der Ergebnisse soll tiefere Einblicke in den Prozessen der RuR3-
bildung- und Oxidation in turbulenten drallstabilisierten Flammen mit und ohne Auftreten von
thermoakustischen Instabilitaiten ermdglichen. Die Hauptziele dieser Arbeit sind die experi-
mentelle Untersuchung:

- der Reaktion nicht vorgemischter turbulenten Drallflammen auf akustische Stérungen bei ei-
ner Reihe von Anregungsfrequenzen (0-350 Hz) und
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- des Einflusses von angeregten Geschwindigkeitsschwankungen auf die Bildung und Oxidation
von Ruf3 und RuRvorldufermolekiile,

im Hinblick auf ein besseres Verstandnis der Prozesse und Zusammenhange beim Auftreten
von Verbrennungsinstabilitdten. Diese Untersuchungen unterstiitzen die Weiterentwicklung
der RuBvorhersagemodelle unter Berlicksichtigung thermoakustischer Phanomene und somit
leisten einen wichtigen Beitrag zur genaueren Vorhersage der Schadstoffemissionen von tech-
nischen Verbrennungsanlagen- ein hochaktuelles Thema beim Klimaschutz. Die Arbeit be-
zweckt dazu die Erschaffung einer soliden Datenbank zur Ruf3-Modelvalidierung, die tiber qua-
litative und quantitative Informationen, wie RuRkonzentration-, Grof3e-, und Anzahldichte, so-
wie Temperatur- und Geschwindigkeitsverteilung in der Brennkammer inkl. chemische Analyse
der Spezies (RuBvorlaufer Molekile und Verbrennungsreaktion-Indikatoren wie OH* - Radi-
kale) verfugt.



Theoretische Grundlagen

2 Theoretische Grundlagen

In diesem Abschnitt werden die theoretischen Hintergriinde der Verbrennung von fossilen
Brennstoffen und die RulRentstehung kurz dargestellt. Dabei wird zunachst auf die Hauptbe-
griffe bei den Verbrennungsprozessen inkl. Prinzipien der Stabilisierung von turbulenten Flam-
men, dimensionslosen Kennzahlen, Verbrennungsstrategien zur Reduktion der Schadstoffemis-
sion und Verbrennungsinstabilititen naher eingegangen. Im Anschluss werden die theoreti-
schen Grundlagen zu den komplexen Prozessen der RuBbildung mit den dazugehdrigen
physikalisch — chemischen Mechanismen dargestellt.

2.1 Grundlagen der Verbrennung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der RuBbildung und Oxidation in turbulenten nicht vor-
gemischten Drallflammen und Verbrennungsinstabilitaten. Damit man die Ergebnisse und die
daraus abgeleiteten SchluRfolgerungen nachvollziehen kann, ist es notwendig zuerst die grund-
legendsten theoretischen Zusammenhange zur Verbrennung und RuBentstehung kurz zu erlau-
tern. Unter Verbrennung wird die schnelle, sich selbst unterhaltende Oxidation von Brennstof-
fen unter Warme- und Lichtabgabe verstanden. Die Endprodukte bei der vollstandigen Ver-
brennung organischer Stoffe sind Kohlendioxid (CO;) und Wasser (H,0) bzw. bei der
Verbrennung anderer Stoffe entstehen die jeweiligen Oxide. Die Aufgabe der Verbrennung be-
steht in der Energiewandlung. Dabei wird die gebundene chemische Energie in thermische
Energie (Warme) umgewandelt, die sich dann in mechanische Energie oder elektrische Energie
umwandeln lasst [9].

Als Flamme wird das Gebiet bezeichnet, in dem schwerpunktmaRig die chemische Umsetzung
stattfindet. Flammen variieren stark in ihrer Struktur, Form, GréBe und Temperatur [9-17]. Ab-
hangig von der Brennstoffart, vom Mischungskonzept, von der Art der Flammenstabilisierung,
vom Brennstoff/Oxidationsmittel-Verhaltnis, sowie von der Strémungsart (laminar oder turbu-
lent) kbnnen verschiedene Flammentypen beobachtet werden. Wenn die Mischung von Brenn-
stoff und Oxidator gleichzeitig mit der Verbrennung ablauft, wird von einer nicht vorgemischten
Flamme gesprochen. Die in dieser Arbeit untersuchten Verbrennungssystemen sind durch sol-
che Flammen charakterisiert. Das Verstandnis laminarer nicht-vorgemischter Flammen bildet
die Grundlage fiir die Behandlung der turbulenten nicht-vorgemischten Flammen. Wie schon
erwahnt, werden solche Flammen auch als Diffusionsflammen bezeichnet, da die Diffusion von
Brennstoff und Oxidationsmittel zur Flammenzone langsam und damit geschwindigkeitsbe-
stimmend gegenlber der chemischen Reaktion ist. In solchen Verbrennungssystemen hangt
der chemische Umsatz wesentlich vom Durchmischungsgrad ab [16]. In den nicht-vorgemisch-
ten Flammen herrschen Bedingungen, die die RulRentstehung begiinstigen, z.B. hohe Tempera-
tur- und Konzentrationsgradienten, die mit lokal Giberstochiometrischen Gemischen verbunden
sind. Im Falle einer Mischung vor der eigentlichen Verbrennung, handelt es sich um eine vor-
gemischte Flamme. Ein Zwischenstadium ist hier die teilvorgemischte Flamme. Bei einem
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Brennstoffiiberschuss wird die Flamme als ,fett” und bei einem Oxidationsmittelliberschuss als
»,mager” bezeichnet (,fette” oder ,magere” Verbrennung). Die Zusammensetzung des brenn-
baren Gemisches ist eine der wichtigsten KenngroRen fir die Beschreibung von Verbrennungs-
prozessen. Je nach Gemischzusammensetzung wird zwischen stéchiometrischen, unter- oder
Uberstochiometrischen Gemischen unterschieden. Bei einem stéchiometrischen Gemisch ist
genau so viel Oxidator vorhanden, wie fir die komplette Umsetzung des Brennstoffes bendétigt
wird. Das chemische Gleichgewicht bei den Verbrennungsreaktionen liegt fast komplett auf der
Seite der Produkte. Wenn die Luft anndhernd als eine Mischung aus 21 % Sauerstoff und 79 %

Stickstoff angenommen wird, ergibt sich fiir die Verbrennung von Methan:
79
CHy +2 (02 + 22Ny ) = €O, + 2H, 0 + 7.52N, 2.1

Es ist ersichtlich, dass fiir die komplette Verbrennung von 1 Mol Methan 9,52 Mol Luft benétigt
werden. Im Falle einer vollstandigen Verbrennung entstehen 10,52 Mol Produkte.

Eine weit verbreitete KenngrolRRe in der Verbrennungstechnik, neben dem Luft-zu-Brennstoff-

Verhaltnis (LBV) stellt die Luftzahl A dar. Dabei handelt es sich um das Verhaltnis des tatsachli-
chen Luftangebots zum stochiometrischen Luftbedarf:

l
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Abb. 2-1 Schematische Darstellung einer laminaren Flammenfront (18).

Bei einer stochiometrischen Verbrennung ist die Luftzahl definitionsgemaR gleich eins. Die Luft-
zahl kleiner eins steht fir eine Verbrennung unter Luftmangel und ein Luftiiberschuss ist durch
die Luftzahl groRRer als eins gekennzeichnet. Fir die Untersuchung von RuBbildungs- und Oxi-
dationsprozessen wird die Verbrennung in dieser Arbeit unter Luftmangel realisiert.
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Ein wichtiges Brennstoffchrakteristikum stellen die Ziindgrenzen (eine Funktion der Tempera-
tur und der Konzentration) dar. Wenn die Zusammensetzung aulRerhalb der Ziindgrenzen liegt,
kann, unabhangig von der Starke der Ziindquelle, keine Verbrennungsreaktion stattfinden. Es
wird zu wenig Energie durch die Verbrennung freigesetzt, um das Frischgasgemisch auf Ziind-
temperatur zu bringen - die Reaktion erlischt [9-17]. Wie bereits erwahnt, unterscheiden sich
die Flammen auch nach der Strémmungsart - laminare und turbulente Flammen. In Abb. 2-1
wird eine laminare Flammenfront schematisch dargestellt. Von der linken Seite stromt das fri-
sche Luft-Brennstoff-Gemisch mit einer Geschwindigkeit U auf die Flamme zu. Die Temperatur
des kalten Frischgasgemisches steigt kontinuierlich, auf Grund des konduktiven Warmestroms
q von den heiRen Bereichen der Flamme (Temperaturgradient). Sobald die fir den Brennstoff
spezifische Ziindtemperatur Tz erreicht ist, fangt die Reaktion zwischen Brennstoff und Oxida-
tor an. Die freigesetzte Energie erhitzt die Reaktionsprodukte und erzeugt so den notwendigen
Temperaturgradienten fiir die Konduktion. Durch das Vorheizen und die anschlieRende War-
mefreisetzung erhoht sich die Temperatur von anfangs Tec auf Tac (Verbrennungstemperatur).
Der Abschnitt §, in dem der Temperaturanstieg typischerweise weniger als einen Millimeter
breit erfolgt, entspricht einer hdufig verwendeten Definition der Flammenfrontdicke. Die Flam-
menfront ist in zwei Bereiche unterteilt- Vorwdrmzone &y, der Bereich zwischen dem Eintritt
von Frischgas und dem Ziindpunkt und Reaktionszone &g, der restliche Bereich. Durch Anpassen
der Anstromgeschwindigkeit (Abb. 2-1) kann ein Zustand erreicht werden, bei dem die Flam-
menfront ortsfest bleibt. Die Flamme pflanzt sich in diesem Fall mit der Geschwindigkeit Ue in
das frische Gasgemisch fort. Diese Geschwindigkeit wird laminare Brenngeschwindigkeit S, ge-
nannt. Wie schnell sich die Flamme ausbreiten kann, hangt unter anderem von der Zeit ab, die
bendtigt wird, um das Frischgas auf Zlindtemperatur zu bringen, daher lasst sich durch Aufstel-
len der Energiebilanz die laminare Brenngeschwindigkeit errechnen. Die durch Warmeleitung
Ubertragene Energie ist gemaR dem Fourier-Gesetz proportional zum Temperaturgradienten
dT/dt und zur Warmeleitfahigkeit des Gasgemisches A. Stromt das Frischgas mit der Geschwin-
digkeit U, und der Dichte p,,normal zur Flammenfront, gilt fur einen linearisierten Tempera-
turverlauf [16]:

ATy

My, CpATy = po, U, ACp ATy, =2 A .
/4

2.3
Eine Umformung dieser Gleichung liefert die laminare Brenngeschwindigkeit S, die gleich der
zur Flammenfront normalen Komponente der Anstrémgeschwindigkeit U, ist und damit um-
gekehrt proportional zum mittleren spezifischen Warmekapazitat Cp und proportional zur mitt-
leren thermischen Diffusivitat a:

S.=Up=—"o—= 2.4

In der Vorwarmzone wird der aus der Reaktionszone stammende Warmestrom ¢ weiter zum
Frischgas transportiert ohne das Vorhandensein einer Energiequelle. In der Energiebilanz der
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Vorwdrmzone ist zu berlicksichtigen, dass die Energie, die von der Reaktionszone aufgenom-
men wird, in der gleichen Hohe an das Frischgas abgegeben werden muss. Daraus ergibt sich:

— T . AT
P UOOACPATV=lA6—R 2.5
R
_ @ AT
SL =Uy, = 8g ATy 2.6
a AT
Sp=——F 2.7
Sy ATy
Die gesamte Flammenfrontdicke ergibt sich aus (2.4) und (2.7) zu
_ _a ﬂ) _aAar
§=8y+8p=g (1+ATV a 2.8

mit AT = ATg + ATv. Das Umformen der obigen Gleichung nach der laminaren Brenngeschwin-
digkeit liefert schlieBlich [18]:
a AT a

SL:gE;~§ 2.9

Die laminare Brenngeschwindigkeit kann darlber hinaus durch ein charakteristisches Zeitmal}
der Warmefreisetzung 1r beschrieben werden. Dieses ZeitmaR ist als die Zeit zu interpretieren,
die die Flamme ben6étigt, um eine Strecke entsprechend der Dicke der Flammenfront zuriickzu-
legen:

1)

TF"’E 2.10

Unter Bericksichtigung von (2.9) und (2.10) ergibt sich letztendlich, dass die laminare Brenn-
geschwindigkeit proportional zur Wurzel des Verhaltnisses zwischen der mittleren thermischen
Diffusivitat @ und dem charakteristischen ZeitmaR der Warmefreisetzung tr ist:

a
S~ - 2.11
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Im Fokus der vorliegenden Arbeit steht die RuBentstehung in technisch relevanten Verbren-
nungssystemen. Aufgrund vieler Vorteile werden in der Praxis am haufigsten turbulente drall-
stabilisierte Flammen eingesetzt. Deshalb werden die Untersuchungen in dieser Arbeit an sol-
chen Flammen durchgefiihrt. Der nachste Abschnitt gibt Einblicke in die turbulente Verbren-
nung und in die Flammenstabilisierung in technischen Verbrennungssystemen.

2.1.1 Turbulente drallstabilisierte Flammen

Turbulente Stromungen finden eine grolRe Verbreitung in der Technik und der Natur. Die Tur-
bulenz zeichnet sich durch stochastische Eigenschaften aus. Daher setzt die Arbeit mit turbu-
lenten Vorgangen grundlegende Kenntnisse sowohl der Fluiddynamik als auch Gber statistische
Auswertungsmethoden voraus.

Bei einer reibungsbehafteten laminaren Stromung bewegt sich das Fluid in unendlich diinnen
zueinander parallelen Schichten, die unterschiedliche Geschwindigkeiten aufweisen. Wenn sich
das Fluid in einem Rohr (Rohrstromung) ausbreitet, ist die Geschwindigkeit auf der Rohrachse

VAR BN B L B A AR B B L L B I L
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)
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Abb. 2-2 Unterschiedliche Geschwindigkeitsprofile einer laminaren (durchgezogene Linie) und einer
turbulenten (gestrichelte Linie) Strémung [18].

maximal und wird durch den viskosen Impulsaustausch zur Wand hin reduziert. Aufgrund der
Haftbedingung wird die Geschwindigkeit an der Wand zu null (Abb. 2-2, [18]).

Eine Erhohung der Fluidgeschwindigkeit flhrt zu einer Zunahme der destabilisierenden Trag-
heitskrafte im Vergleich zu den strémungsstabilisierenden viskosen Kraften. Das Verhaltnis der
beiden Krafte zueinander bildet die dimensionslose Reynolds-Zahl:

Re =——=— 2.12

Wird ein von der Geometrie abhangiger kritischer Wert fiir die Reynolds-Zahl Gberschritten,
konnen kleinste Storungen einen laminar-turbulenten Umschlag in der Stromung einleiten. Der
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kritische Wert liegt fiir Stromungen in Rohren bei etwa 2320. Wenn es sich um nicht kreisfor-
mige Kanale handelt, kann die Reynolds-Zahl mit dem hydraulischen Durchmesser ermittelt
werden. Die exakte Bestimmung des hydraulischen Durchmessers ist in der Literatur [125] aus-
fahrlich beschrieben.

In der turbulenten Stromung sorgen Wirbel unterschiedlicher GréRe fiir einen intensiven Stoff-
, Energie- und Impulstransport. Auch der Austausch quer zur Stromungsrichtung wird dadurch
intensiviert, u.a. durch die Wirkung der Magnus-Kraft, die je nach Drehrichtung der Wirbel zur
starken Ablenkung der Wirbel in radialer Richtung fiihren kann [18]. Durch den intensiven Im-
pulsaustausch werden Geschwindigkeitsgradienten abgebaut und das radiale Profil der axialen
Geschwindigkeit wird im achsennahen Bereich im Vergleich zur laminaren Strémung wesentlich
flacher. Aufgrund der Haftbedingung an der Wand wird in Wandnahe ein deutlich steileres axi-
ales Geschwindigkeitsprofil beobachtet (Abb. 2-2).

u
A

Abb. 2-3 Darstellung von zwei exemplarischen Messungen des zeitlichen Verlaufs der Geschwin-
digkeit in einer turbulenten Strémung (18).

Im Vergleich zur laminaren Stromung wird die turbulente Strémung durch erhéhte Reibungs-
verluste charakterisiert, sodass hohere Energiezufuhr von aulen bendtigt wird. Wenn die Ge-
schwindigkeit an einem beliebigen Punkt in einer turbulenten Strémung liber langere Zeit ge-
messen wird, kann eine standige Betrags- und Richtungsanderung festgestellt werden. Der Ge-
schwindigkeitsverlauf sieht am selben Punkt zu einem anderen, spateren oder friiheren
Zeitpunkt vollkommen anders aus (Abb. 2-3). In einer stationdren turbulenten Stromung
schwankt die momentane Geschwindigkeit u(t) um einen imaginaren Mittelwert U. Die sich in
der Zeit standig dandernde Differenz zwischen den beiden Geschwindigkeiten wird als Schwan-
kungskomponente & bezeichnet:

u)=U+1u 2.13

In der Literatur ist diese Art, schwankende GroRen darzustellen, unter dem Namen Reynolds-
Zerlegung bekannt. Durch die Integration des Messsignals u(t) (iber ein ausreichend langes Zeit-
intervall wird der Mittelwert U bestimmt:

10
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[ — ftzu(t)dt 2.14

tr,—tq 't

Aus den Gleichungen (2.13) und (2.14) folgt, dass der Mittelwert der Schwankungskomponente
gleich null sein muss (&l = 0). Als MaR fiir die Turbulenzintensitit einer Strdmung dient die
Standardabweichung der turbulenten Schwankungen (quadratischer Mittelwert), die sich nach
der Formel berechnen lasst:

p 1 ~
u =\/ [ 2 dt 2.15

t—t1°41

Der mit der mittleren Geschwindigkeit der Stromung normierte quadratische Mittelwert ist un-
ter dem Namen Turbulenzgrad bekannt:

1 |u?+v24+w2
Ty = [——— 2.16
U 3

Die turbulente kinetische Energie wird in Analogie zur Kinematik von festen Korpern aus den
guadratischen Mittelwerten der Geschwindigkeiten berechnet. Fir alle drei Raumrichtungen
ist die massenspezifische Energie wie folgt definiert:

1, , , ,
k=5(u2+v2+w2) 2.17

In einer turbulenten Stromung wird die Geschwindigkeitsschwankung durch dreidimensionale
Wirbelstrukturen unterschiedlicher GréRen hervorgerufen. Zu den wichtigsten Merkmalen ei-
ner turbulenten Stromung gehort die Grofle der Wirbel. Die Wirbel in der turbulenten Stro-
mung kénnen jede beliebige GroRe innerhalb eines Spektrums annehmen. Die groBen Wirbel
beziehen Energie direkt aus den auf den Geschwindigkeitsgradienten beruhenden Scherkraften
in der Hauptstromung [18]. Kleinere Wirbel, die sich im Einflussbereich der grofReren Turbu-
lenzstrukturen befinden, werden von diesen mit Energie versorgt, die sie dann an noch kleinere
Wirbel weitergeben. Um Energie aufnehmen und abgeben zu kénnen, miissen die Wirbel den
isotropen Zustand verlassen, da die Energie nur durch Wirbelstreckung zu libertragen ist [18].
Dabei hat die Halfte der Deformation, die eine Wirbelklasse mit der Wellenzahl k erhalt, ihren
Ursprungin Wirbeln, die doppelt so groR sind (k/2). Die andere Halfte stammt aus allen anderen
groReren Wirbelklassen. Auf der anderen Seite werden 60 % der Energie, die die Wirbelklasse
mit der Wellenzahl k abgibt, von Wirbeln, die halb so groR sind (2k), aufgenommen, und der
Rest verteilt sich auf alle anderen darunterliegenden Klassen. In Analogie zu einer Wasser-
kaskade wird von einem Kaskadenprozess gesprochen [18].

11
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Als Energiespektrum der turbulenten Stromung bezeichnet man die grafische Auftragung der
in den einzelnen Wirbelklassen gespeicherten turbulenten kinetischen Energie E(k)dk gegen-
Uber der Wellenzahl k (Abb. 2-4). Die Flache unterhalb der Kurve entspricht der gesamten in
den Wirbeln gespeicherten turbulenten kinetischen Energie ki:

k.= [, E(k) dk 2.18

‘%,) - C) @ =
— — — —
Dissipation in

Stromungsfeld ungeordnete
Molekularbeweauna

Abb. 2-4 Energielibertragung bei einem Kaskadenprozess (23).
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E(k)
Produktionsbereich
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Abb. 2-5 Doppellogarithmische Auftragung des turbulenten Energiespektrums (20).

Die maximal mogliche WirbelgroRe Imax wird durch die raumlichen Gegebenheiten des Systems
limitiert, wobei Wirbelstrukturen in dieser Grof3e jedoch relativ selten vorkommen [19] und nur
wenig zum gesamten Turbulenzniveau der Stromung beitragen. Die maximale kinetische Ener-
gie enthalten Wirbel mit einer etwas grofReren Wellenzahl als Imax [21]. Die mittlere GroRe die-
ser sogenannten Energie tragenden Wirbel ist unter dem Namen integrales LangenmalR be-
kannt und wird mit I; gekennzeichnet [22]. Neben dem Bereich der Energie tragenden Wirbel
der s.g. Produktionsbereich, befindet sich bei groReren Wellenzahlen der Ubergangsbereich.
Dieser Bereich vereint die Eigenschaften sowohl des Produktionsbereichs als auch des nachfol-
gend beschriebenen Dissipationsbereichs (Abb. 2-5). Im Ubergangsbereich stehen die Wirbel

12
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nicht in direktem Energieaustausch mit der Hauptstromung, sondern beziehen ihre Energie aus
den nachstgrofReren Wirbelklassen nach dem Kaskadenprinzip und geben sie praktisch ohne
Dissipationsverluste an kleinere Wirbelstrukturen weiter (Abb. 2-4). Der Dissipationsbereich
besteht aus den kleinsten Wirbeln, die aus Griinden der Drehimpulserhaltung eine sehr hohe
Winkelgeschwindigkeit besitzen. In diesem Bereich wird die der Hauptstromung entzogene
Energie durch Reibung in ungeordnete Molekularbewegung umgewandelt.

Die kleinsten im System vorhandenen Wirbel werden als Kolmogorov-Wirbel bezeichnet. Unter
der Annahme, dass ihre Bewegung nur von der kinematischen Viskositat v und von der Dissipa-
tionsrate der kinetischen Energie € beeinflusst wird, ist ihre GroRRe mittels Dimensionsanalyse
bestimmbar [24]:

1

n=(2)" 219

&

Der radiale Austausch von Impuls, Stoff und Energie (abgesehen von Strahlung) in laminaren
Stromungen findet durch die Brownsche Molekularbewegung statt. Die Intensitat dieses Trans-
portes ist direkt proportional zu der mittleren freien Weglange und zu der mittleren Geschwin-
digkeit der Molekiile. Da die unterschiedlichen Austauschvorgange auf demselben Mechanis-
mus beruhen, sind bei den meisten Gasen der Diffusionskoeffizient D, die kinematische Visko-
sitdt v und die thermische Diffusivitdit a in der gleichen Groflenordnung. Im Falle einer
turbulenten Stromung sorgen die turbulenten Strukturen neben der molekularen Bewegung
fiir einen intensiveren Austausch. Je nach Strémungsbedingungen kann der turbulente Aus-
tausch den molekularen um mehrere GréRenordnungen libersteigen. In Analogie zur laminaren
Stromung kénnen den Wirbeln eine mittlere Weglange - WirbelgréRe und eine Geschwindigkeit
- Schwankungsgeschwindigkeit der Wirbel zugeordnet werden. Aufgrund der Analogie der Aus-
tauschprozesse unter laminaren und turbulenten Bedingungen kann die turbulente Reynolds-
Zahl als ein MaR fur die Intensivierung des Austausches durch turbulente Strukturen eingefiihrt
werden:

u’ lt

Ret -

2.20

\Y

Als LangenmaR zur Charakterisierung der mittleren Weglange wird das integrale Langenmal |
eingesetzt, das durch die Grenzen des Systems, wie etwa Durchmesser eines Rohres, festgelegt
wird.

Die Anforderungen an die modernen Verbrennungssysteme werden immer gréBer. Es wird eine
permanente Steigerung der Effizienz der Maschine angestrebt, ohne jedoch auf die kompakte
Bauweise verzichten zu missen. Wenn die Brennkammer zu kurz ist, wird ein kompletter Aus-
brand des Brennstoffes nicht erreicht bzw. Produkte der unvollstandigen Verbrennung, wie z.B.

Ruf, kénnen mit den Abgasen in die Atmosphdre gelangen. Bei der schnellen Umsetzung des
13
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zugefiihrten Brennstoffs spielt die Brenngeschwindigkeit eine entscheidende Rolle. Die lami-
nare Brenngeschwindigkeit gangiger Brennstoffe auf Kohlenwasserstoffbasis liegt allerdings bei
ca. 40 cm/s [25]. Die turbulente Brenngeschwindigkeit liegt liblicherweise deutlich hoher als
die laminare Brenngeschwindigkeit, was zu einer entscheidenden Verkiirzung der Brennkam-
merlange flhrt. Die turbulente Brenngeschwindigkeit wird, im Gegensatz zur laminaren Brenn-
geschwindigkeit abhangig von dem thermodynamischen Zustand und der Zusammensetzung
des Gemisches, auch vom Stromungszustand beeinflusst. Die Turbulenz bewirkt eine Erhéhung
der Brenngeschwindigkeit, indem sie die volumetrisch bezogene Umsatzrate von Brennstoff
steigert. Das kann sowohl durch Erhéhung der Oberflache der Flammenfront als auch durch
Intensivierung der Austauschprozesse in der Flamme geschehen [18]. Im ersten Fall sind die
kleinsten in der Stromung vorhandenen Wirbel, das Kolmogorov-Langenmal n groBer als die
Dicke der Flammenfront . Die Turbulenzstrukturen verformen die Flammenfront (gewellte
Flammen), ohne in sie einzudringen. Diese Flammen treten vor allem bei diinnen Flammen-
frontdicken und/oder relativ groRen Kolmogorov-Wirbeln auf. Die laminare Brenngeschwindig-
keit der gewellten Flamme andert sich, im Vergleich zu der ebenen Flamme abgesehen von
Krimmungs- und Streckungseffekten, nicht. Durch die erhéhte Oberflache aber wird die volu-
metrisch bezogene Umsatzrate der Flamme groRer. Eine Verdopplung der Oberflache fiihrt
eine verdoppelte Umsatzrate mit sich. Eine Beziehung fiir die turbulente Brenngeschwindigkeit
von gewellten Flammen kann aus der Proportionalitat zwischen Stromungsgeschwindigkeit und
Flammenfrontoberflache hergeleitet werden. In diesem Fall tritt die turbulente Schwankungs-
geschwindigkeit an der Stelle der Diisenaustrittsgeschwindigkeit auf [26]:

S A A;+AA AA ’
o _Ar _ Al _ 4414 2.21
SL Ap Aj Ay SL
Sr=8,+u 2.22

Als Faltungsmal wird das Verhaltnis der turbulenten Schwankungsgeschwindigkeit u” zu der
laminaren Brenngeschwindigkeit S_ bezeichnet. Es gibt Auskunft dariiber, wie stark die Oberfla-
che der Flammenfront aufgrund der Faltung gewachsen ist. Nach Peters [27] kommt es durch
die Wechselwirkung zwischen Wirbeln und Flammenfront und die dadurch bedingte Zufuhr von
kaltem Gas in die Reaktionszone zum lokalen Verléschen der Flamme. Dieser Bereich wird als
Bereich der aufgerissenen Flamme bezeichnet. Wenn selbst grofRere Wirbel kleiner sind als die
Flammenfrontdicke, oder wenn durch langsame chemische Reaktionen die Dicke der Flammen-
front die Abmessungen der grolRen Wirbel erreicht hat, kbnnen mehrere Wirbelklassen in die
Flammenfront eindringen und sie stark verdicken - verdickten Flamme. Um diesen Bereich ein-
zugrenzen, wird eine neue dimensionslose Kennzahl, die Damkdhler-Zahl, bendétigt. Dabei han-
delt es sich um das Verhaltnis von zwei charakteristischen ZeitmaRen, die Umdrehungszeit der
grofRen Wirbel t: und das charakteristische Zeitmall der Warmefreisetzung tr (siehe Gleichung
2.10):
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Da—ﬂ—(;i)_ﬁﬁ 2.23
_rp_<5£)_8 u
L

Damkdohler-Zahlen groRer als eins weisen entweder auf ein zu kurzes chemisches ZeitmaR tr
bzw. schnelle chemische Reaktion und diinne Flammenfront oder auf grolle Wirbel bzw. eine
grofRe Umdrehungszeit t: hin. Eine verdickte Flammenfront kann bei einer Damkéhler-Zahl klei-
ner als eins auftreten. Sie hat eine dhnliche Struktur wie eine laminare Flammenfront, allerdings
findet aufgrund der Turbulenz im Inneren ein wesentlich intensiverer Austausch statt. In An-
lehnung an die thermische Theorie laminarer Flammen lasst sich eine Beziehung fiir die turbu-
lente Brenngeschwindigkeit in diesem Bereich aufstellen:

Sr~ /ﬂ 2.24
TF

wobei a; eine dquivalente turbulente thermische Diffusivitat darstellt. Aus (2.11) und (2.24)
ergibt sich:

St
S

2.25

NE

Die dquivalente turbulente thermische Diffusivitat kann als Produkt aus dem integralen Lan-
genmal |; und der turbulenten Schwankungsgeschwindigkeit u” dargestellt werden. Mit einer
Prandtl-Zahl von eins reduziert sich der obige Ausdruck zu der Wurzel der turbulenten Rey-
nolds-Zahl:

ST ﬁt u,lt _
5, ﬂfa — =JRe; 2.26

Beziehungen fir die Bestimmung der turbulenten Brenngeschwindigkeit im Falle einer gewell-
ten (2.21) und einer verdickten Flamme (2.26) wurden bereits abgeleitet. Fiir den Ubergangs-
bereich kann die von Schmid [28] hergeleitete Beziehung angewendet werden:

St u’ -2 —1
—~14+—(1+Da =) 2.27
Sy Sy
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Ein weiteres Thema von zentraler Bedeutung fir technische Verbrennungssysteme stellt die
Flammenstabilisierung dar. In solchen Verbrennungsanlagen z.B. thermische Warmekraftma-
schinen sind sehr hohe thermische Leistungen gefordert, die mit hohen Massendurchsatzen
und somit auch hohen Strémungsgeschwindigkeiten verbunden sind. Damit eine stabile Ver-
brennung unter solchen Bedingungen gewahrleistet werden kann, sind neben der Steigerung
der Brenngeschwindigkeit durch Erhéhung der Turbulenzintensitat noch weitere Mallnahmen
notwendig. Eine Verbesserung der Flammenstabilitat ergibt sich durch die Schaffung von Be-
reichen in der Brennkammer, die giinstige Konditionen fiir eine stabile Verbrennung bieten.
Dabei ist dafiir zu sorgen, dass mittels der in der Flammenzone freigesetzten Energie das Luft-
Brennstoff-Gemisch geziindet wird und somit das friihzeitige Abblasen der Flamme verhindert
wird. Solche Bereiche sind durch ein kinematisches Gleichgewicht zwischen der zeitlich mittle-
ren Stromungsgeschwindigkeit und der Brenngeschwindigkeit charakterisiert [29]. Diese Vo-
raussetzung kann sowohl durch Verringern der lokalen Strémungsgeschwindigkeit als auch
durch zusatzliches Erhohen der Brenngeschwindigkeit erfiillt werden. Am haufigsten wird fir
diesen Zweck durch Anbringen von Staukdrpern oder aerodynamisch eine Rezirkulationszone
erzeugt (Abb. 2-6).

Umgebungsluft oder  Ziind- und Stabi-

auBere Abgas- lisierungszone
rezirkulation

\ Mischzone

innere

Rezirkulations-
Rauchgase zone

Verbren-
nungsluft

>

AR
Brenngas =——————p-

Rauchgase

Abb. 2-6 Prinzip der Flammenstabilisierung durch innere Rezirkulationszone [30].

Im Grenzgebiet zwischen der Rezirkulationszone und der Hauptstromung kommen sehr hohe
Geschwindigkeitsgradienten vor, die die Turbulenz entscheidend férdern. Aufgrund der hohen
turbulenten Schwankungen nimmt die turbulente Brenngeschwindigkeit weiter zu. Die Riick-
stromung transportiert heile Abgase (Energie) und freie Radikale zuriick zum Dilsenaustritt,
wodurch das Ziinden des Frischgases sichergestellt wird. Wenn fiir die Flammenstabilisierung
ein Staukorper zum Einsatz kommt, ist die Stromungsablosung fiir die Entstehung des Riick-
stromgebiets verantwortlich [29]. Der hdhere Druckverlust aufgrund der Versperrung des
Querschnittes und die verkiirzte Lebensdauer des Staukorpers infolge des direkten Kontakts
mit den heillen Rauchgasen stellen die Hauptnachteile bei dieser Art der Stabilisierung dar.

In modernen Verbrennungsanlagen wird daher haufig auf eine aerodynamische Stabilisierung
zurlickgegriffen, indem die Eigenschaften von Drallstrémungen zum Erzeugen eines Rlickstrom-
gebiets genutzt werden. Diese Art der Stabilisierung ist in der Praxis weit verbreitet, z.B. zur
Stromerzeugung in stationaren Gasturbinen oder im Flugverkehr als Flugtriebwerke. Die groRe
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Bedeutung solcher Verbrennungsbedingungen aus wirtschaftlichen und Umweltschutzaspek-
ten haben die Realisierung dieser Forschungsarbeit motiviert. Die Untersuchung der komplexen
Interaktion zwischen Strommung, Verbrennungsreaktionen und Schadstoffentstehung ist nur
durch eine geeignete Aufteilung bzw. modulare Betrachtung der Hauptprozesse und Einfluss-
faktoren moglich. Die Art der Stabilisierung ist von groBer Bedeutung fiir die Durchmischung
und die Homogenitat (Konzentration-, Temperatur-, Strommungsgradienten) in der Brennkam-
mer und folglich besonders wichtig fir die Bildung von RufRbildungs- oder RufSoxidationszonen.
Eine genauere theoretische Betrachtung der aerodynamischen Flammenstabilisierung ist flr
das Nachvollziehen der vorliegenden Untersuchungen unabdingbar. Es ist sinnvoll, die Betrach-
tungen in einem Zylinderkoordinatensystem mit dem axialen Abstand x, dem radialen Abstand
r und dem Winkel 6 (der Winkel auf der zur mittleren Achse x orthogonalen Kreisflache) durch-
zufuihren. Im Falle einer verdrallten Stromung rotiert ein Fluidelement um die Symmetrieachse
mit der tangentialen Geschwindigkeit w. Die Losung der Navier-Stokes-Gleichung liefert den
radialen Verlauf der tangentialen Geschwindigkeit fiir eine inkompressible Stromung. Flr den
stationaren Fall und unter der Voraussetzung von Reibungsfreiheit reduziert sich die Navier-
Stokes-Gleichung in tangentialer Richtung zu der Eulerschen Differentialgleichung [31]:

a> 19
Wi _ ¥ _o 2.28

ar? ror r?

Das Profil der tangentialen Geschwindigkeit ldsst sich fiir grofSe Radien, auch fir reelle Fluide,
dank der niedrigen Scherung durch einen hyperbolisch abfallenden Potentialwirbel w(r) ~ 1/r
gut wiedergeben. Da die tangentiale Geschwindigkeit in der Stromung umgekehrt proportional
zum radialen Abstand zur Achse ansteigt, wiirde sie fur kleinere Radien unendlich anwachsen
miussen. Dies hatte sehr hohe Scherraten zur Folge. Rankine hat die Annahme getroffen, dass
flr kleinere Radien der Potentialwirbel in einen Festkorperwirbel w(r) ~ r Gbergeht und daher
die tangentiale Geschwindigkeit zu kleineren Radien linear abnimmt. Auf der Achse erreicht
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p 4w

Y

Festkorper- I
wirbel

Potentialwirbel

Abb. 2-7 Verlauf der tangentialen Geschwindigkeit (rot) und des statischen Druckes (blau) im Ran-
kine-Wirbel ohne (durchgezogene Linie) und mit (gestrichelte Linie) einer Querschnittsverdnderung
(Diisenaustritt) [35].

diese den Wert null (Abb. 2-7). Die exakte Losung der Navier-Stokes-Gleichungen ist unter dem

Namen Rankine-Wirbel bekannt:

_ r\m .t m=1, 0Sr<r1
W(r)_wl(ﬁ) Mtl-1<m<o, r=r 229

In der Literatur findet man fiir den Potentialwirbel Werte fiir den Exponenten m zwischen -0,2
und -0,6 [32, 33]. Dieser Exponent ist von der Bauart des Drallerzeugers abhangig.

An der Stelle des Maximums der tangentialen Geschwindigkeit (w;) entsteht beim Rankine-
Wirbel eine Unstetigkeit (Abb. 2-7). In einer Unterschallstromung kénnen keine Unstetigkeits-
stellen vorkommen. Dies wird zu einer Abweichung der Rankine-Wirbel vom reellen Wirbel fiih-
ren. Eine exakte Losung der Navier-Stokes-Gleichungen (von Hamel und Oseen), die keine Un-
stetigkeit aufweist [34], wird durch die folgende Gleichung gegeben:

rZ
w(r) = ‘;‘(1 — eF> 2.30
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Ein sich im Wirbel entlang einer Kreisbahn mit der tangentialen Geschwindigkeit w bewegendes
Volumenelement endlicher Masse erfahrt eine Zentrifugalkraft in radialer Richtung. Damit die-
ses Element auf der Kreisbahn bleibt, muss auf es eine entgegengesetzte Kraft mit derselben
GroRe wirken. Bei einer Drallstromung erfllt die Druckkraft diese Aufgabe. Hat das Volumen-
element eine rdumliche Ausdehnung in radialer Richtung von dr, kann die Kraftebilanz wie folgt
aufgestellt werden [36]:

p— = % 2.31

r ar

Das Auflosen der Gleichung (2.31) unter Beriicksichtigung der Gleichung (2.29) liefert fir die
reibungsfreie Stromung im Bereich des Potentialwirbels gegenlaufige Druck- und Geschwindig-
keitsprofile, mit r; Radius an der Grenze vom Festkorper- und Potentialwirbel (Abb. 2-7):

— p—2.2(1 1
p(r) = py +5wirg (E — r_Z) 2.32

Aus den Gleichungen (2.29) und (2.31) erhalt man den entsprechenden Ausdruck fiir den stati-
schen Druck im Festkorperwirbel:

)
pw
p(r) =p, + Er_il(rz —-1%) 2.33

Aus Gleichung (2.33) lasst sich der auf der Achse (r = 0) herrschende Unterdruck berechnen:

_ P2
Pr=0 = P1 — ;W1 2.34

Bei einer Anderung des Strémungsquerschnitts der verdrallten Strémung z.B. Austreten der
Strémung aus der Dise in die Brennkammer, weitet sich die rotierende Stromung unter der
Wirkung der Zentrifugalkraft schnell in radialer Richtung aus. Dabei verlagern sich die Fluidele-
mente zu groReren Radien, sodass die Tangentialgeschwindigkeit und somit auch ihr maximaler
Wert w1 abnimmt (gestrichelte Kurven in Abb. 2-7). Wenn die Drallintensitaten weiter erhoht
werden, kommt es zu einer Richtungsumkehr der axialen Geschwindigkeit- es entsteht eine
Rezirkulationszone, die sich stromab wieder schliet (Abb. 2-8). Durch die Riickstromblase er-
fahrt die Stromung ein zusatzliches Hindernis. Dadurch wird eine starkere radiale Ausweitung
hervorgerufen. Diese bewirkt eine weitere Abnahme der Tangentialgeschwindigkeit, erhoht
den Druckgradienten auf der Achse und vergréBert dadurch die Riickstrémzone noch mehr
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[31]. Zur Charakterisierung der Drallstarke einer verdrallten Stromung wird nach Jung der Win-
kel zwischen der axialen und tangentialen Geschwindigkeitskomponente verwendet [38]. Auf-
grund der Anderung dieses Winkels sowohl in radialer als auch in axialer Richtung ist dieser
Parameter ungeeignet. Ein weiterer Parameter wurde von Beer und Chigier eingefiihrt. Es han-
delt sich hierbei um die dimensionslose Drallzahl, die als Kennzahl fiir die Drallstarke verwendet
wird [39].

Die Drallzahl S stellt das mit dem Austrittsradius der Diise R entdimensionierte Verhaltnis des
integralen Drehimpulsstroms D zum integralen Axialimpulsstrom I dar.

S - T 2.35

Wenn die Wandreibung vernachldssigt wird, kann fir praktische Anwendungen die Drallzahl in
zylindrischen Kandlen als eine ErhaltungsgrofRe betrachtet werden, da sowohl der Dreh- als
auch der Axialimpulsstrom ErhaltungsgrofRen sind [40]. Eine niedrige Drallzahl deutet auf einen

Abb. 2-8 Auftreten eines Riickstrémgebiets beim Erh6hen der Drallzahl [37].

im Vergleich zum Drehimpulsstrom hohen Axialimpulsstrom hin, der die Bildung einer Rezirku-
lationszone verhindert. Erst beim Uberschreiten einer kritischen Drallzahl kann sich eine Riick-
stromzone bilden. Die kritische Drallzahl liegt je nach Geometrie der Diise zwischen 0,4 und 1,0
[29].

Wenn die Gesamtstromung aus mehreren unterschiedlich stark, gleich- oder gegensinnig ver-
drallten Teilen zusammengesetzt ist, so ldsst sich eine sogenannte Gesamtdrallzahl (nach Kerr
und Fraser [41]) bestimmen:

Y D¢p

Sth’z Y thiR 36
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Zwecks einer Reduktion von Schadstoffemissionen, wie z.B. NOx, werden in modernen Gas-
turbinenanlagen diverse Verbrennungskonzepte eingesetzt. Ein sehr verbreitetes Konzept ist
die Fett-Mager-Verbrennung (engl. Rich Burn-Quick Quench-Lean Burn, RQL), die in teilvorge-
mischten oder Diffusionsflammen realisiert wird. Durch die Vermeidung stéchiometrischer Be-
dingungen werden die Verbrennungstemperaturen gesenkt und folglich die Bildung von ther-
mischem NOXx- inhibiert. Solche Verbrennungsbedingungen sind aber von RuRbildung begleitet
und trotz der Fortschritte in den vergangenen Jahrzehnten immer noch nicht ausreichend ver-
standen [2, 3]. Die vorliegende Arbeit bezweckt die tiefgehende Untersuchung der RufSbildung-
und Oxidation in praxisnahen RQL-Verbrennungsanlagen, die eine wichtige Rolle in der Reduk-
tion der Schadstoffemissionen, wie RulBpartikel und NOx, spielen kdnnen.

2.1.2 RQL-Verbrennungskonzept

Die Fett-Mager-Verbrennungsfiihrung (Rich Burn-Quick Quench-Lean Burn, RQL) basiert auf der
stufenweisen Verbrennung zwecks einer Reduktion der NOx-Bildung in der Flamme (Abb. 2-9).

NO,
Luftzahl
NAN —>
Brennstoff
Flamme 0 1-2 2-3 —» Abgas
Brenner »
—
Primarluft

Sekundarluft

Abb. 2-9 Prinzip der Fett-Mager-Verbrennung nach Turns (26).

Die RQL-Brennkammer besteht aus zwei nacheinander angeordneten Verbrennungsstufen. Im
ersten Schritt wird ein stark brennstoffreiches (A<1) Gemisch verbrannt. Dadurch wird fiir eine
stabile Verbrennung gesorgt, die zudem weit genug vom NOx-reichen (in der oberen Abb. 2-9)
nahestochiometrischen Bereich entfernt ist (die NOx-Konzentration (durchgezogene Linie)
steigt von Punkt 0 auf Punkt 1 an). AnschlieRend werden die noch brennbaren Produkte im
Abgas moglichst schnell mit zusatzlichem Oxidator (Sekundarluft) homogen vermischt. Es wird
die schnelle Bildung eines mageren Gemisches bezweckt, noch bevor es aufgrund der hohen
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Umgebungstemperatur ziinden kann (Ubergang Punkt 1 zu Punkt 2). In der zweiten Verbren-
nungsstufe wird der Brennstoff unter starkem Luftliberschuss oxidiert. Unter diesen ,,mageren”
Bedingungen (A>1) wird die Stickoxidbildung gehemmt (NOx-Anstieg von Punkt 2 auf Punkt 3).

Von entscheidender Bedeutung fiir die optimale Funktion dieses Konzeptes ist die schnelle Mi-
schung der Produkte der brennstoffreichen Verbrennung mit der sekundaren Luft. Wenn diese
schnelle Mischung nicht realisiert wird, kénnen stellenweise Bereiche stéchiometrischer Zu-
sammensetzung entstehen bzw. eine Intensivierung der NOx-Bildung (Ubergang von Punkt 1
nach Punkt 3°). Trotz der technisch schwer realisierbaren schnellen Mischung wird dieses Kon-
zept in manchen modernen Fluggasturbinen zur NOx-Reduktion eingesetzt.

In technischen Verbrennungsanlagen kdnnen instabile Zustande auftreten, die einen negativen
Einfluss auf die Verbrennungsfiihrung, z.B. im Hinblick auf die Schadstoffbildung, Warmefrei-
setzung, Druckschwankungen, erhohten VerschleiR oder sogar Zerstorung der Anlage haben
konnen. Der nachste Abschnitt stellt die theoretischen Grundlagen solcher Verbrennungsinsta-
bilitaten dar. Trotz der wichtigen Stellung von Verbrennungsinstabilitdten in der Verbrennungs-
technik und die langjahrige Erforschung dieses Gebietes sind viele Fragen immer noch offen.
Das Ziel zahlreicher Forschungsarbeiten, inklusive der vorliegenden Dissertation ist es, einen
Beitrag zu der Beantwortung dieser Fragen zu leisten. Die Reaktion von nicht vorgemischten
Drallflammen auf akustische Stérungen und der Einfluss von Geschwindigkeitsschwankungen
auf die Bildung und Oxidation von RuR stellen die Schwerpunkte dieser Arbeit dar.

2.1.3 Verbrennungsinstabilitaten

Wahrend der Verbrennungsprozesse entstehen akustische Schwingungen, die mit der Flamme
interagieren. Breitband-Larmemissionen von turbulenten Flammen sind ein wichtiges For-
schungsthema, und in der Literatur sind zahlreiche Untersuchungen zu finden [42, 43-45, 46-
49, 77]. Das Hauptziel ist es dabei, Methoden zu entwickeln, die das Vorhersagen oder die Iden-
tifizierung der wichtigsten Quellen des Verbrennungslarms ermaoglichen.

Flamme-Akustik-Interaktionen stellen die starke Kopplung zwischen der Flamme und den akus-
tischen Schwingungen dar. Als Folge kdnnen starke Druck-Warmefreisetzungspulsationen ent-
stehen, die als Verbrennungsinstabilitaten bezeichnet werden. Solche Instabilitditen kénnen
enorme Schaden, bis zur kompletten Zerstérung, in Verbrennungssystemen verursachen [50-
51]. Uber die Interaktion zwischen den Schwankungen der Wiarmefreisetzung und des Druckes
hat zuerst Rayleigh berichtet [52,53]. Basierend auf diesen Beobachtungen hat Putnam ein
wichtiges Kriterium definiert, und zwar das Rayleigh-Kriterium [54]:

Mg @) >0 2.37

Hier steht p’(t) fur die Druckschwankungen und q’(t) fur die Fluktuation der Warmefreisetzung
in der Reaktionszone. Das Integral Gber die Periode T des Instabilitditmodes ist positiv bei einem
Phasenwinkel < 90° zwischen den Warmefreisetzungs- und den Druckoszillationen. Bei solchen
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Bedingungen wird Energie von der Flamme dem akustischen Feld zugefiihrt. Auch bei einem
positiven Wert des Integrals kommt es nicht zwingend zu einer Instabilitdat des Brenners. Die
Dissipation der akustischen Energie innerhalb und/oder durch die Grenzen der Verbrennungs-
anlage wirkt sich dampfend auf die thermoakustischen Oszillationen aus. Die Voraussetzung
zur Erhaltung/Verstarkung der thermoakustischen Instabilitat ist, dass die von der Flamme an
das akustische Feld abgegebene Energie die akustischen Energieverluste Ubersteigt [122]:

[[p'(x,)q (x,t)dtdV = [[ ¥; L;(x, t)dtdV 2.38

Hier stehen p’(x,t) und q’(x,t) fiir die Druck- und Warmefreisetzungsoszillationen, V ist das Bren-
nervolumen und Li(x,t) bedeutet den i-ten Energieverlustprozess. Neben dem meistverbreite-
ten Rayleigh-Kriterium werden in der Literatur alternative und erweiterte Formulierungen dis-
kutiert [55]. Zu Verbrennungsinstabilititen kommt es in vielen verschiedenen Verbrennungs-
systemen, darunter Raketentriebwerke [56, 57], Flugtriebwerke [58, 59] und Gasturbinen [50,
60]. Dies deutet auf die Existenz einer groBen Anzahl von Erregungsmechanismen hin, von de-
nen vermutlich viele noch nicht bekannt sind. Eine detaillierte Diskussion der bekannten Erre-
gungsmechanismen in Gasturbinenbrennkammern ist in [61] zu finden. Ducroix et al. beschrei-
ben solche Mechanismen in Vormischflammen [62].

Eine Klassifizierung der Erregungsmechanismen, die zur Verbrennungsinstabilitat fiihren, wird
von Lieuwen und Zinn (63) vorgeschlagen:

Kopplung der Brennstoffzufuhr mit akustischen Oszillationen

Druckschwankungen in der Brennkammer flihren zu Fluktuationen des Druckverlusts Gber die
Brennstoffdise. Der Brennstoffdurchfluss wird von dem Druckverlust beeinflusst und dement-
sprechend auch oszillieren. Als Folge sind Fluktuationen der Warmefreisetzung zu erwarten.
[64].

Oszillationen der Luftzahl

Druckschwankungen in der Brennkammer initiieren instationdare Mischungsprozesse d.h. Oxi-
dator- und Brennstoffdurchfluss werden unterschiedlich stark von diesen Schwankungen be-
einflusst. Dabei kommt es zur Fluktuation der Luftzahl und folglich der Warmefreisetzung [65-
67].

Periodische Schwankungen der Zerstdubung, Verdampfung und Mischung

Druckschwankungen in der Brennkammer fithren zu Storungen der Spraybildung des Brenn-
stoffs. Als Ergebnis dieser Stérungen konnen periodische Veranderungen in der Tropfchen-
grofRe, der Verdampfungs- und Mischungsrate des Brennstoffes mit den umgebenden Gasen
entstehen. Diese Veranderungen kdnnen auch Oszillationen der Brennstoffzufuhr und der Luft-
zahl bzw. der Warmefreisetzung verursachen [68].
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Fluktuation der Flammenoberfléche

Akustische Geschwindigkeitsschwankungen fiihren zur Veranderung der Flammenoberflache,
was wiederum eine periodische Zunahme der Gesamtwarmefreisetzungsrate zur Folge haben
kann [69].

Flamme-Wirbel Interaktion

In der Brennkammer kénnen grofl3e koharente Wirbelstrukturen, die aus brennbaren Gasen be-
stehen, beobachtet werden. In der Bildungsphase dieser Wirbelstrukturen werden Heillgase
mitgeschleppt. Dabei verbrennt die reaktionsfahige Mischung im Inneren des Wirbels pulsartig
unter der Bildung von kleinskaligen turbulenten Strukturen. Die Wirbelstrukturen kénnen eine
Verzerrung und folglich periodische Schwankungen der Flammenoberflache (Fluktuation der
Warmefreisetzung) verursachen. Wenn die Warmefreisetzung in einer Phase mit den Druck-
schwankungen oszilliert, werden massive Pulsationen beobachtet [70-77].

Verbrennungsinstabilitditen werden im Allgemeinen bei Frequenzen beobachtet, die mit den
akustischen Eigenmoden der Brennerkomponenten verbunden werden kénnen, z.B. Brenner-
geometrie, Duse, Luftzufuhrleitung, Brennstoffleitung, Brennkammer. Entlang der Eigenfre-
qguenzreihe wird die Reaktion an akustischer Anregung erhoht. Dadurch kénnen die Druck- und
Warmefreisetzungsschwankungen verstarkt werden. Die Vielzahl der Erregungsmechanismen
zeigt erneut, wie komplex die Interaktion zwischen Verbrennung und Strommung ist. Es ist im-
mer noch kaum etwas (iber den EinfluB von Verbrennungsinstabilitaten auf die Schadstoffbil-
dung bekannt. Dadurch ist die vorliegende Arbeit, die sich schwerpunktmaflig mit den Prozes-
sen der Rullbildung und -oxidation in technischen Brennkammern unter Einwirkung von Ver-
brennungsinstabilititen befasst, motiviert. Die RuRentstehung ist ein zentrales
Forschungsthema in der Verbrennung und aufgund der hohen Komplexitat und vielen Einfluf3-
faktoren immer noch nicht vollstandig verstanden. Der folgende Abschnitt ist den theoreti-
schen Grundlagen auf dem Weg vom Brennstoffabbbau bis zur RuBemission aus der Verbren-
nungsanlage gewidmet.

2.2  RuRbildung in der Verbrennung

Im Allgemeinen wird unter Rul} eine schwarze, unerwiinschte Feststoffemission aus Verbren-
nungsanlagen u.a. Heizkesseln, Industrieéfen, Kraftwerken oder Antriebsmaschinen z.B. Flug-
zeugturbinen und Dieselmotoren verstanden. Dabei zdhlen die RuBpartikeln (PartikelgrofRe von
ca. 1nm bis 1um) zu den ultrafeinen Partikeln, die in die Blutbahn von Lebewesen gelangen
konnen. Auf der RuBpartikeloberflache haften polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe
(PAK’s) an, die wesentlich zur gesundheitsschadlichen und potenziell krebserregenden Wirkung
des RuRes beitragen. Die RuBpartikeln, die in die Atmosphare gelangen, werden mit dem Kli-
mawandel in Verbindung gebracht. Schwebepartikeln u.a. RuR kdnnen zur Erwarmung der At-
mosphare direkt durch Absorption von Sonnenlicht- Albedo Effekt und indirekt durch den Ein-
fluss auf die Wolkenbildung fihren. Die Albedo ist ein MaR fir die Helligkeit eines Korpers: je
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heller der Korper ist, desto grofer ist die Albedo und umgekehrt je dunkler, schwarzer der Kor-
per, desto kleiner ist der Albedo-Wert. Unsere Erde hat eine mittlere Albedo von ca. 0.3, d.h.
30 % der Sonnenstrahlung werden von der Erde reflektiert. In den hohen Breiten zu den Polen
hin, wo viel Eis und Schnee liegen, ist sie deutlich héher als iber Land und Wasserflachen in
den mittleren und niederen Breiten. Durch die Anhaftung von RuR auf dem Eis/Schneeoberfla-
che wird die Albedo verandert und somit eine Auswirkung auf dem Strahlungshaushalt der At-
mosphare. Dies hat eine Erwarmung zur Folge und tragt merklich zur globalen Klimaerwarmung
bei [126]. Im Gegensatz dazu streuen andere Partikeln in der Atmosphare z.B. Sulfate das Son-
nenlicht, was zu einer globalen Abkihlung fihren kann. In der Reduktion der Ruemission wird
daher eine weitere Strategie gegen die globale Erwdarmung gesehen neben der Reduzierung
von CO; Emissionen [78-80]. Die Fokussierung auf die RuRemission wird wie folgt begriindet:

¢ RuR hat diverse Nachteile u.a. krebserregend und hohere Materialbelastung durch Strah-
lung, anders als die CO; —Emission, die ,alleine” mit der Erderwarmung assoziiert wird.

e Dieim Vergleich zu CO; kurze Lebensdauer der RuRpartikel in der Atmosphare verspricht
eine schnelle positive Auswirkung auf die globale Temperatur durch die Reduktion der
RuRemission.

e Die RuBemission ist ein Ergebnis von ineffizienter Verbrennung und lasst sich daher mit-
tels geeigneter Ingenieurlésungen minimieren. Im Gegensatz dazu ist CO; stets mehr
oder weniger mit der Verbrennung von Kohlenwasserstoffen verbunden [81].

Neben den Gesundheits- und Umweltaspekten kann die RulRbildung wahrend der Verbrennung
eine Verschmutzung von nachgeschalteten Anlageteilen verursachen und dabei auf Dauer die
Verbrennungsanlage beschadigen bzw. zu Funktionsstorungen fihren. Aus diesen Griinden ist
die RulRentstehung absolut unerwiinscht und die Minderung der RuRemission ist eines der
wichtigsten Ziele der modernen Verbrennungstechnik.

Der Ruf kann jedoch auch eine positive Rolle in der Verbrennung spielen, z.B. bei Flammen, die
zur direkten Beheizung in der Hochtemperaturtechnik benutzt werden. In solchen Flammen
wird die Intensitat der Warmedibertragung durch die Strahlung der vorhandenen Rul3partikeln,
die - im Gegensatz zu den restlichen gasférmigen Flammenkomponenten - das charakteristi-
sche kontinuierliche Emissionsspektrum im Bereich der Warmestrahlung aufweisen, verstarkt.
Dieser Effekt wird sichtbar durch das rétlich-gelbe bis hin zu weiRem Leuchten in ,ruBenden”
Flammen. Auch in solchen Fallen ist ein vollstandiger RuBabbrand vor dem Verlassen des Feu-
erraumes zu gewdhrleisten, um aufwendige Nachreinigungsverfahren (Nachverbrennung, Ruf3-
filter usw.) zu vermeiden. Eine erhdhte Strahlungswarmedibertragung ist aber oft unerwiinscht,
z.B. in Gasturbinen, wo grofe Warmebelastungen auf die Wande der Brennkammer zu vermei-
den sind. Dasselbe gilt fiir Verbrennungsanlagen, deren Ziel die Bereitstellung eines HeiR-
gasstromes ist, der zur indirekten Warmeubertragung auf niedrigem Temperaturniveau, be-
stimmte Kessel und Ofen oder zu Antriebszwecken wie bei Verbrennungsmotor oder Flugzeug-
triebwerke dienen soll. Dort wird die Energiefreisetzung aus der Flamme zur Umwandlung in
Abgaswiarme bzw. Uberfiihrung in kinetische Energie verwendet [82]. Daher ist die RuBbildung
nach Moglichkeit komplett zu unterdriicken, wie bei den blau brennenden Flammen.
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Die Bildung von RulRpartikeln in Kohlenwasserstoffflammen ist ein komplexer chemisch/physi-
kalischer Prozess, der auf einer sehr grolRen Zahl von chemischen Reaktionen, einem wechsel-
seitigen Stofftransport und makro- sowie mikroskopischer Stromungsmechanik beruht. Dieser
Vorgang kann als Stoffiibergang von der Gasphase in eine feste Phase angesehen werden. Da-
bei ist die Oberflache des Feststoffs weder definiert noch besitzt der Feststoff eine einheitliche
chemische und physikalische Struktur. Die genauen Reaktionsmechanismen, die zur RuRbil-
dung flihren, sind bis heute noch in manchen Details nicht verstanden. [2, 3, 121]. Es gibt wei-
testgehend Einigkeit dariiber, dass die RulRbildung in mehrere Phasen eingeteilt werden kann.
Zunachst werden RuBvorlaufermolekiile wie z.B. Ethin, Benzol oder kurzkettige, ungesattigte
Radikale gebildet. AnschlieBend kommt es zur Bildung und zum Wachstum von polyzyklischen,
aromatischen Kohlenwasserstoffen, gefolgt von RuBkeim- und Primarpartikelbildung. Eine Al-
terung und Agglomeration der RuBpartikel kommen als nachster Schritt. Allen diesen Schritten
ist die Oxidation Uiberlagert, die auftritt, sobald RuBpartikel oder RuBvorlaufer mit ausreichend
hoher Temperatur in eine Zone mit O,- Uberschuss bzw. ausreichend hoher OH- Konzentration
eintreten.

Die RuRbildung ist stark von der Temperatur, der Kohlenwasserstoffart, dem Brennstoff/ Oxi-
dator Verhiltnis und der Verweilzeit abhangig. Die optimale Temperatur fir diesen Prozess
liegt um 1650 K [84]. Wenn die Temperaturen héher sind, kommt es zum Zerfall der Vorlaufer-
molekile und bei deutlich tieferen Temperaturen werden diese Vorlaufer nicht gebildet. Der
Rul entsteht durch das Wachsen der Vorlaufermolekile (PAK’s) unter fetten Verbrennungsbe-
dingungen (Sauerstoffmangel) und Reaktionsquench [2, 3, 121].

Wie im vorherigen Abschnitt erlautert, sind beim Autreten von Verbrennungsinstabilitdten
mehrere Erregungsmechanismen moglich und viele vermutlich noch nicht bekannt. Trotzdem
lasst sich eine Aufteilung in Haupterregungstypen vornehmen, wie z.B. die Klassifizierung von
Lieuwen und Zinn [63]. Es ist naheliegend, dass - unabhangig vom Erregungsmechanismus -
merkliche Veranderungen in den Mischungsprozessen, Luftzahl, Warmefreisetzung, Tempera-
turverteilung, Verweilzeit u.a. zu erwarten sind. Als direkte Folge kdnnen die komplexen Pro-
zesse der Entstehung und des Wachstums von RuBvorlaufermolekiilen sowie die Bildung und
Oxidation von RuB signifikant beeinflult werden. Wie genau sich solche Stérungen wahrend
der Verbrennung auf die RuBBbildung und Oxidation auswirken, ist weitestgehend unbekannt
und in den existierenden RuRvorhersagemodellen nicht beriicksichtigt. Diese Arbeit ist der Ant-
wort auf einen Teil der offenen Fragen gewidmet.
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Damit man das komplexe Zusammenspiel zwischen den Verbrennungsinstabilitdten und den
Prozessen auf dem Weg der Rullentstehung in der Brennkammer besser verstehen kann, ist es
notwendig, die grundlegenden physikalisch—chemischen Mechanismen der RuRbildung zu be-

trachten.
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Abb. 2-10 Oxidations- und Pyrolyserouten [2].

Wie bereits erwdhnt, lassen sich die physikalisch-chemischen Prozesse der RulRbildung in der
Verbrennung in mehrere Phasen oder nTeilprozesse untergliedern (Abb. 2-11):

e Bildung der RuBRvorlaufermolekiile wie CoH>

e Bildung der ersten aromatischen Verbindungen

e Wachstum der PAK's

e Primarpartikelbildung (,,junger” Ruf})

e Partikelkoagulation

e Anlagerung der PAK’s an die RuRoberflache

e Heterogene Oberflachenreaktionen- RuBBpartikelwachstum und Oxidation
e Agglomeration
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Abb. 2-11 Prozesse der RuBpartikelbildung aus der Gasphase [83].

Die Entstehung von Rul} bei der Verbrennung von Kohlenwasserstoffen kann als Polymerisati-
onsprozess verstanden werden, bei dem durch Anlagerung von Kohlenstoff an der PAH —Ober-
flache immer wieder die gleiche Reaktionsabfolge ablauft. Der eigentlichen Partikelbildung sind
immer Reaktions- und/oder Transportprozesse von Gasphasenspezies vorgeschaltet, deren Ki-
netik die Bildung der Partikelvorlauferspezies kontrolliert. Beim oxidativen Abbau der Edukte
der Verbrennung entstehen zunéachst reaktive Radikale, Ethen und Ethin [84, 85], die (iber ver-
schiedene Reaktionsrouten erste aromatische Ringe bilden kénnen [86, 87].

Bei den Rufdvorlaufern kann es sich um einfache, stabile Kohlenwasserstoffverbindungen wie
Ethin, Benzol und seine Derivate oder auch aliphatische Verbindungen handeln. Andererseits
werden als RulBvorlaufer reaktive Spezies wie Molekulbruchstiicke, also Radikale wie CHs,-CH,—
C=CH,-C=C-CH=CH; oder-CH=CH-CH=CH; angesehen.

Bei der Verbrennung von n-Paraffinen, i-Paraffinen und cyclo-Paraffinen ist die Bildung der ers-
ten aromatischen Verbindungen, vor allem Benzol, besonders wichtig. Unter den hohen Tem-
peraturen in der Flamme werden die Brennstoffmolekiile bei Sauerstoffmangel durch Wasser-
stoffabstraktion in Radikale aufgespalten. Als Ergebnis dieser Wasserstoffabstraktion und an-
schlieBender Spaltung der C-C Bindungen werden die Brennstoffbruchstlicke immer
kurzkettiger und durch die Wasserstoffabstraktion auch zunehmend ungesattigter, sodass
schliefilich die oben erwadhnten, reaktiven Spezies in vergleichsweiser hoher Konzentration vor-
liegen. Der dominante Reaktionspfad zur Bildung von Benzol oder dem Phenyl-Radikal ist die
Addition von zwei C3H3 Radikalen. Zur Bildung von Benzol bzw. ersten aromatischen Verbin-
dungen tragen auch i--C4H3 und i--C4Hs zusammen mit Ethin (C2H2) bei (2). Der exakte Reakti-
onsmechanismus, nach dem aus zwei-CsHs Radikalen Benzol entsteht, war lange Zeit Gegen-
stand experimenteller und quantenchemischer Untersuchungen. Heutzutage ist unstrittig, dass

28



Theoretische Grundlagen

dieses Radikal resonanzstabilisiert ist: CH,—C=CH<¢—>CH=C=CH,. Die Kombination der zwei-C3Hs-
Molekilen liefert drei mogliche Zwischenprodukte:

CH CH
HC CH
o, N/
CH, CH,
PrOp-l-in-B-yI HeX&-l,S-diin
CHo GH H,C CH
| It N\
+
I . \
CH CH,
Propa-1,2-dienyl Hexa-1,2-dien-5-in
T A N
+
Lo+ N\ /
CH CH

Hexa-1,2,4,5-tetraen

Abb. 2-12 Kombination von zwei C3Hs- Radikalen, P.R. Westmoreland, S. 41 in [2].

Bei der Pyrolyse von Hexa-1,5-diin, Hexa-1,2-dien-5-in und Hexa-1,2,4,5-tetraen entstehen Di-
methylencyclobuten (DMCB), Fulven und Benzol. Dadurch werden DMCB und Fulven als wei-
tere wichtige Zwischenprodukte auf dem Weg zum Benzol bestatigt.

i

H,C CH

Anll ) ®
Dimethylencyclobuten (DMCB) Fulven Benzol

Abb. 2-13 Pyrolyseprodukte der Verbindungen aus den vorherigen Abbildungen [88, 2].

Durch weitere Addition der bereits genannten reaktiven Spezies an die ersten aromatischen
Verbindungen werden polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAHs) wie Naphthalin,
Acenaphthalin, Indan, Inden, Pyren und weitere gebildet. Dieser Prozess ist mit der Eliminie-
rung von Wasserstoff und der anschliefenden Addition von kurzkettigen Kohlenwasserstoffra-
dikalen verbunden. Daher wird er nach Frenklach und Wang [89, 90, 3] HACA-Mechanismus
(Hydrogen Abstraction Carbon Addition bzw. Hydrogen Abstraction CoH, Addition) genannt
(Abb. 2-14). Es ist moglich, dass sich aber auch Benzolringe tber einen Radikalmechanismus
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direkt zusammenschlieRen. Insbesondere wenn im eingesetzten Brennstoff Aromaten vorhan-
denen sind, ihre Konzentration wahrend der Verbrennung also hoch ist, geht man heute davon
aus, dass sie nicht zwangslaufig in kleinere Bruchstiicke zerfallen, sondern auch direkt an der
Bildung und dem Wachstum der PAHs teilnehmen [81, 91].

CH
c //CH // .
AN +C,H, +H X +C,H, AN
| _— e . —_—
= -H -H, ~C 7z
+ C2H2 i +H
_— —_— o o o
-H -H,

a) H - Abspaltung und C_H, - Anlagerung
C. :
. — +H C—
0000 +
= H _/ N\ /7 \_ 7/
_— —_— * o o
-H -H2

b) Ringzusammenschluss

Abb. 2-14 PAH- Wachstum nach dem HACA- Mechanismus [2, 91].

Die polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffe besitzen eine zweidimensionale Struktur
mit einer GréRe von wenigen nm in die einzelnen Raumrichtungen, da die Addition von Koh-
lenwasserstofffragmenten nach dem HACA- Mechanismus in einer Ebene stattfindet. Der ent-
scheidende Punkt, ab dem man von RulBkeimen sprechen kann, ist wenn die PAK’s in ein drei-
dimensionales raumliches Gebilde lbergehen. Diese Dreidimensionalitdt kann z.B. durch die
Kollision von zwei PAK- Molekiilen entstehen. Die beiden Molekiile werden zunachst durch
Van-der-Waals-Krafte zusammengehalten, nachfolgend kénnen sie jedoch durch aliphatische
Briicken, die aus Seitenketten entstehen, verkniipft werden. Die so gebildeten RuRkerne besit-
zen Durchmesser von wenigen Nanometern und werden auch als PNP (precursor nanopartic-
les) oder NOC (nano organic carbon) bezeichnet [2]. Diese RuRkerne wachsen im Weiteren
durch heterogene Oberflachenreaktionen, wobei die Gasphase als Kohlenstoffquelle dient.
Uber 90 % des RuRes wird in der Phase des Oberflichenwachstums gebildet. Eine entschei-
dende Rolle als wichtigster RulRvorldufer und bei dem HACA- Mechanismus spielt Ethin (C2H3),

dessen Konzentration in der Flamme stark luftzahlabhangig ist (Abb. 2-15). AuRerdem kdnnen
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polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe u.a. Naphthalin, Acenaphthalin und Pyren an
der Oberflache auskondensieren und tGber den HACA- Mechanismus Briicken zu den Ruf3kei-
men ausbilden [123].

% Ethin

| | ! | @
o6 08 10 1.2 14

Abb. 2-15 Abhingigkeit der Ethinbildung in CHs/O, Flammen vom Aquivalenzverhiltnis [14].

Die neu gebildeten, kleinen, naherungsweise spharischen RuBkeime kénnen ihrerseits unter
rascher Abnahme der Teilchenzahldichte koagulieren. Die Kinetik dieser Koagulationsprozesse
wird in Modellen durch die Smoluchowsky-Gleichungen beschrieben [83]. Die Losung dieser
Gleichungen liefert nach einer kurzen Relaxationszeit eine sich selbst erhaltende GréRenvertei-
lung (log-Normalverteilung), deren Form sich zeitlich nicht mehr andert. Die bei der Koagula-
tion entstandenen Liicken zwischen zwei RuRkeimen werden durch heterogene Anlagerung
von Ethin und Aromaten aufgeflllt, und es entstehen weitgehend spharische Teilchen mit einer
GroéRe von bis zu 50nm [3, 92, 121]. Dabei ist der Ubergang vom RuRkeim zum RuRpartikel nicht
klar definiert. Dank TEM/REM Aufnahmen ist bereits bewiesen, dass Ruf in der GréRenordnung
von 100 nm nicht mehr aus sphéarischen Partikeln besteht. Er ist aus verzweigten Ketten von
locker verknipften, anndhernd kugelférmigen Partikeln mit einem Durchmesser von 15 — 35
nm zusammengesetzt. Die zuletzt genannten, kugelférmigen Partikel, werden daher auch Rul3-
Primarpartikel genannt. Offensichtlich ist, dass, nachdem die Ruflkerne auf die typische Gro-
Renordnung der Primarpartikel angewachsen sind, der Punkt erreicht, an dem sie bei einer Kol-
lision untereinander nicht mehr koagulieren, sondern zu den besagten Ketten agglomerieren.
Mogliche Ursachen hierfir kénnen das zunehmende C/H-Verhiltnis, abnehmende Kollisions-
geschwindigkeiten oder zunehmende Festigkeit durch Briickenbildung der groBer werdenden
Partikel sein. AuRerdem sind dulRere Effekte wie eine abnehmende Temperatur nicht auszu-
schlieflen, da vor allem in stationdren Flammen die Partikel mit dem aufsteigenden Gasstrom
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aus der heiBen Reaktionszone transportiert werden. Alle diese Phanomene lassen sich unter
dem Begriff der Alterung der RulRkeime beziehungsweise Primarpartikel zusammenfassen. Im
Laufe dieser Alterung werden die ,,jungen” RuRpartikel (C/H ~1) immer graphitdhnlicher, wobei
in dem emittierten Rul ein viel groReres Verhaltnis (C/H>>1) nachgewiesen werden kann. Dazu
nimmt mit zunehmender Verweilzeit die Konzentration der Wachstumsspezies in der Gasphase
merklich ab. Die Ru3teilchen kénnen z.B. durch OH-Radikale auch wieder oxidiert werden [2,
121]. Diese Oxidationsreaktionen fiihren zu einer Reduktion des Partikelvolumens und haben
daher einen erheblichen Einfluss auf die in erster Linie durch Koagulationsprozesse definierte
log-Normale GroéRenverteilung der RuBpartikeln. Die heterogenen Oberflachenwachstums-
und Oxidationsreaktionen von Rul} lassen sich durch den folgenden Mechanismus beschreiben
[93]:

CRH + H & cF"®* x +H, 2.39
CRRH 4+ OH o CR"® « +H,0 2.40
Ci"** x +H o C{"*H 241
CR « +C,H, & CR*H + H 2.42
ChE « +0, & CR'¢ « +2C0 2.43
CF"H + OH & CF"f « +HCO + CH 2.44

In Analogie zum planaren Wachstum der PAK’s beschreibt dieser Mechanismus das Oberfla-
chenwachstum bzw. die Oberflachenoxidation durch eine Abfolge von Wasserstoffabstrakti-
ons- bzw. Kohlenstoffadditionsreaktionen. Hierbei stellt CiRugH eine reaktive Stelle an der
Oberflache der RuRpartikel dar und CiRug * ist das entsprechende Radikal. Diese Radikale wer-
den durch die Reaktionen (2.39) und (2.40) gebildet. Eine Deaktivierung der Radikale stellen die
entsprechenden Riickreaktionen sowie die Reaktion (2.41) dar. Eine Addition von Kohlenstoff
findet in Reaktion (2.42) statt. Bei den Reaktionen (2.43) und (2.44) handelt es sich um Ober-
flachen-Oxidationsreaktionen [2, 3].
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Die heterogenen Oberflaichenwachstums- und Oxidationsreaktionen, die im Wesentlichen die
in der Verbrennung gebildete Rumenge bestimmen, sind stark von Temperatur- und Spezies-
konzentration der Edukte, wie PAK’s, O und OH abhangig. Wenn die Bedingungen in der Brenn-
kammer ,,unglinstig” fiir das RuBwachstum sind, verschiebt sich das Reaktionsgleichgewicht in
Richtung der Edukte, und gleichzeitig werden die Oxidationsprozesse intensiviert. Durch duRere
oder innere Stérungen verursachte Veranderungen in den Mischungsprozessen, Luftzahl, War-
mefreisetzung, Temperaturverteilung, Verweilzeit u.a. kdnnen solchen ,unglinstigen” Bedin-
gungen im Verbrennungssystem auftreten und somit die RuBentstehung und Oxidation bzw.
die Emission von Rul3 in der Atmophare signifikant beeinfluRen.

In der vorliegenden Arbeit werden die Temperatur- und Geschwindigkeitsfelder sowie die RuR-
partikelgrofRenverteilung und RuRvolumenbriiche in der Brennkammer unter Einwirkung von
Verbrennungsinstabilitdten experimentell bestimmt. Eine vollstandigere Analyse erlaubt die
Detektion einer Reihe wichtiger Vorlaufermolekiile wie Naphthalin, Acenaphthalin, Indan, In-
den, Pyren und der OH-Konzentration wahrend des Verbrennungsprozesses. Die Erkenntnisse
und der Bezug zur bereits vorhandenen Theorie werden in der zusammenfassenden Diskussion
dargestellt.

Im folgenden Abschnitt werden die angewendeten experimentellen Methoden und der
Messaufbau naher diskutiert.
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3 Messaufbau und experimentelle Methoden

In diesem Kapitel wird im ersten Abschnitt das fir die experimentellen Untersuchungen einge-
setzte Verbrennungssystem naher beschrieben. In den folgenden Abschnitten sind die experi-
mentellen Methoden und Aufbauten sowie die Betriebsbedingungen bei den einzelnen Mess-
kampagnen dargestellt.

3.1 RQL-Modellbrenner

Die experimentellen Untersuchungen in dieser Arbeit wurden in einem technik-nahen Verbren-
nungssystem durchgefihrt. Es handelt sich hierbei um einen Modellbrenner, der fir gasformige
Brennstoffe mit optischem Zugang fiir die Anwendung von optischen Messmethoden ausgelegt
und gebaut wurde (siehe Abb. 3-1).

60 Brennstoff-
Injektionsliécher 12 Luftkandle fiir den
2 0.5 auReren Drallerzeuger

8 Luftkanale fiir

350 den inneren Brennstoffzufuhr
Drallerzeuger

Abb. 3-1 Doppeldralldiise mit primarem (weiRe Pfeile) und sekundarem (gelbe Pfeile) Luftzustrom. Der
Brennstoff wird mit den roten Pfeilen dargestellt [77].

Fiir die Flammenstabilisierung wurde eine Doppeldralldise fir gasformige Brennstoffe ausge-
legt. Die Verbrennungsluft wird den beiden Drallerzeugern separat zugefiihrt, deshalb kann der
Durchfluss individuell gesteuert werden. Die aus zwei Drallerzeugern bestehende Doppeldrall-
dise wurde in einigen weiteren Teilprojekten des Sonderforschungsbereichs SFB 606 einge-
setzt [77]. Der innere Primar-Drallerzeuger hat 8 Drallkandle mit einem rechteckigen Quer-
schnitt (5.2 mm x 6.7 mm), die zu einem konischen und anschliefend kreisférmigen Kanal mit
einem Durchmesser von 15 mm fuhren. Der dulBere Sekundar- Drallerzeuger besteht aus 12
rechteckigen (4 mm x 5.6 mm) Drallkanélen, die zu einem teilweise konischen Kanal mit einem
Auslassdurchmesser von 25 mm fiihren. Der Brennstoff wird von der Zufuhrlanze liber zwei
kleine Kammern gefiihrt, die mittels 6 zylindrischer Kanale (d = 4 mm) verbunden sind. Der
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Brennstoff verlasst die zweite Kammer durch 60 in Umfangsrichtung verteilte Locher mit einem
Durchmesser von 0.5 mm und mischt sich anschlieRend mit dem Luftstrom des primaren Dral-
lerzeugers. Die theoretischen Drallzahlen fir den inneren (Sth,inn = 0.46) und dulBeren (Sih,a =
1.02) Drallerzeuger unterscheiden sich, und daher ist die resultierende Drallzahl der Strémung
von dem Verhaltnis der Massenstrome beider Drallerzeuger abhangig.

Brennkammer

Kanadle fiir den
Einsatz von
intrusiven
Messtechniken

Lochblech

e Sekundarluft
Zufuhr
=
Lochblech
— Primarluft
Zufuhr

Brennstoffzufuhr
Abb. 3-2 Modellbrenner mit zwei separaten Luftzufuhrkanalen [77].

Eine unabhdngige Regelung des Luftmassenstroms durch jeden einzelnen der beiden Draller-
zeuger wird mittels separater Luftzufuhr bzw. getrennter Lufteinlasskanale realisiert (Abb. 3-2).
Der dulRere Luftkanal hat einen quadratischen Querschnitt mit einer Aulenabmessung von 100
mm x 100 mm und einer Wanddicke von 5 mm. Dagegen ist die erste Innenleitung zylindrisch
mit einem AulRendurchmesser von 80 mm und einer Wanddicke von 2 mm. Im Inneren des
Innenrohres befindet sich eine zweite zylindrische Leitung mit einem AuBendurchmesser von
50 mm und einer Wanddicke von 2 mm, deren AuBenwand gleichzeitig als innere Wand fiir den
primdren Luftstrom im Plenum dient. Die Brennstofflanze befindet sich innerhalb des dritten
Rohres. Die Luft fur den sekundaren Drallerzeuger wird durch den oberen Lufteinlasskanal zu-
gefiihrt und stromt weiter zwischen der duReren Leitung und dem ersten Innenrohr. Zur Ho-
mogenisierung des Luftstromes vor dem Eintritt in den Drallerzeuger wird eine Lochplatte mit
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einer freien Oberflache von 10 % eingesetzt. Die Luft flir den primaren Drallerzeuger wird durch
den unteren Lufteinlasskanal zugefiihrt und anschlieBend mittels einer Lochblende (freie Ober-
flache 10 %) homogenisiert. Weiter wird der Luftstrom zwischen dem ersten und zweiten In-
nenrohr zum Drallerzeuger gefiihrt. Die Brennkammer Abb. 3-3 (quadratischer Strémungsquer-
schnitt 89 mm x 89 mm, Hohe 114 mm) verfligt durch vier Quarzglas-Fenstern (BxH 74 mm x
112 mm) Uber optische Zuganglichkeit. Der Auslass besteht aus einem konischen Teil, bei dem
der Durchmesser von 75 mm auf 50 mm abnimmt und aus einem zylindrischen Teil mit kon-
stantem Innendurchmesser von 50 mm. Die Untersuchungen unter RQL- Verbrennungsbedin-
gungen wurden mittels einer zweiten Brennkammer in Anschluss an die erste (Abb. 3-4) fur die
magere Verbrennung realisiert. Die Messungen in dieser Arbeit wurden auf einer Ebene durch
die Disenachse durchgefiihrt und dabei auf die erste Brennkammer begrenzt, wo die Verbren-
nung unter brennstoffreichen Bedingungen stattfindet.

?50

Abb. 3-3 Brennkammer mit optischen Zugdngen fiir die Anwendung von non-intrusiven Messmethoden,
sowie mit seitlichen Kandlen zur Bestimung der Temperatur, chemische Spezies und Druckschwankungen
(Mikrofonmessung) [77].

Als Brennstoff wird ein Erdgas/Ethen Gemisch verwendet (A = 0.64, 42 % C,Ha4, 58 % Erdgas, P
= 17.6 kW), das mit Luft unter brennstoffreichen Bedingungen und Atmosphéarendruck in der
ersten Brennkammer oxidiert wird. Das Luftverhaltnis (L = Viuft,sek/Viuft,prim) ZWischen dem au-
RBeren und inneren Drallerzeuger wird, mit Ausnahme der Untersuchungen der RuRbildung un-
ter einer selbsterregten Verbrennungsinstabilitat (siehe Kapitel 4.2), mit L = 1.85 konstant ge-
halten. Der Gesamtluftstrom betragt dabei 171 In/min. Die Untersuchungen unter einer akus-
tischen Anregung der Stromung werden mittels 4x125W Lautsprechern (zwei pro Luftkanal)
realisiert, die an den beiden Luftzufuhrkanalen angebracht werden. Die Versuche wurden mit
33% (ca. 170W) der maximalen Lautsprecherleistung durchgefiihrt.
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Die Antwort der nicht-vorgemischten Drallflamme auf die akustische Anregung der Luftzufuhr
wird bei einer Reihe von Anregungsfrequenzen (von 0 Hz bis 350 Hz) untersucht. Zur Quantifi-
zierung der Intensitat der angeregten Stromungs-Oszillationen wurde der Schalldruckpegel aus
den Daten der Mikrofonmessungen im duBeren und inneren Luftkanal berechnet. Der Vergleich
zwischen dem nicht angeregten und angeregten Fall zeigt eine Zunahme des Schalldruckpegels
um ca. 19 dB.

RQL-Brennkammer

Zusatzliche Luftzufuhr

Optischer Zugang

Doppeldralldiise

112 mm

Lautsprecher fur die Anregung
der Strémung

Abb. 3-4 RQL-Modellbrenner unter Anregung der Stromung.

38



Messaufbau und experimentelle Methoden

3.2 Angewendete Messmethoden

In den folgenden Abschnitten sind die in dieser Arbeit eingesetzten experimentellen Techniken
und Aufbauten dargestellt.

3.2.1 Zwei Farben-zeitaufgelosten-LII

Die Untersuchung der RuBbildung und -oxidation wird mittels einer non-intrusiven laseropti-
schen Diagnostikmethode realisiert. Dabei handelt es sich um die simultane Zwei- Farben-zeit-
aufgeloste-laseinduzierte Inkandeszenz (engl. 2-color-TIRE-LII) zur Bestimmung von Rul3parti-
keleigenschaften, wie GroRenverteilung, Ruvolumenbruch und Anzahldichte [94, 121]. Diese
Messtechnik basiert auf der simultanen eindimensionalen Detektion des zeitaufgelosten LII-
Signals (Schwarzkorperstrahlung der durch Laserpuls erhitzten Partikel bzw. simultan gemes-
sene Temperatur) bei zwei unterschiedlichen Wellenlangen senkrecht zur Ausbreitungsrich-
tung des nicht fokussierten Laserstrahls. Der Messaufbau ist in Abb. 3-5 dargestellt [94].
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12,13 D =100 mm,f,, =150mm | DP 160 x 100 mm
IF1,IF2 FWHM: 40 nm M1, M2 | D=100 mm

Abb. 3-5 Experimenteller Aufbau der 2-Farben-zeitaufgel6sten-LIl Messtechnik [94].

Das LlI-Signal wird durch den Einsatz eines frequenzverdoppelten Nd:YAG Pulslasers (A = 532
nm, Pulsdauer = 10 ns, dstrah = 8 mm, Laserenergiedichte = 0.275 J/cm?) im Messvolumen indu-
ziert. Die Anregungswellenldnge und die hohe Laserenergiedichte wurden zwecks einer Erho-

39



Messaufbau und experimentelle Methoden

hung der Intensitdat vom gemessenen LII-Signal auch in Zonen schwach ruBender Flamme aus-
gewadhlt. Ansonsten ware die Lll-Intensitdt aus der untersuchten Flamme nicht ausreichend
hoch fir die Auswertung und somit die Rullpartikeleigenschaften hatten nicht bestimmt wer-
den kénnen. Aus demselben Grund wurde der komplette Laserstrahl (ohne Lochblende) zum
Anregen verwendet. Die thermische Strahlung, emittiert von den angeregten Partikeln, wird
mittels einer spharischen Linse L1 erfasst. Anschlielend wird das Signal durch eine dichroitische
Platte (DP) in zwei Wellenldngenbereiche gespaltet: A1 > 500 nm und Az < 500 nm. Die thermi-
sche Strahlung beider Wellenldangenbereiche wird mittels geeigneter Linsen L, und L3 zur
Schlitzblende (Offnung der Schlitzblende = 1250 um) einer Streak-Kamera (Hamamatsu C7700,
zeitliche Auflosung 3.9 ns/Pixel) geflihrt. Die Sensitivitat des Messverfahrens bezlglich der
Form der GroBenverteilung ist umso besser, je langer der Temperaturverlauf beobachtet wer-
den kann. Hierfiir sind Detektoren mit einer hohen Dynamik (=1:10 000) und effektive optische
Einheiten zur Sammlung und Abbildung des Signals erforderlich. Diese Anforderungen werden
von der Streak — Kamera erfullt [83]. In friheren Untersuchungen mit Photomultipliern konnten
LII-Signale nur Uber einen Zeitraum von 400ns detektiert werden. Eine schematische Darstel-
lung der Funktionsweise der Streak-Kamera findet man in Abb. 3-6.
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Abb. 3-6 Vereinfachte Darstellung der Funktionsweise einer Streak-Kamera [95].

In dem abgebildeten Beispiel werden vier Lichtpulse mit unterschiedlicher Intensitat und o6rtli-
cher Position zu unterschiedlichen Zeiten durch eine Schlitzblende gefiihrt und auf der Pho-
tokathode abgebildet. Anschlielend werden die Photonen in eine der Lichtintensitat proporti-
onale Anzahl von Photoelektronen umgewandelt. In einem nachsten Schritt werden die Photo-
elektronen mittels eines Spannungsfeldes (Accelerating Mesh) in Richtung eines
Phosphorschirms beschleunigt. Auf dem Weg zum Phosphorschirm passieren die beschleunig-
ten Elektronen eine lotrechte Ablenkungseinheit (Sweep Elektrode). Die Sweepelektroden
bauen eine Hochspannung auf, die linear mit der Zeit zunimmt. Die Photoelektronen werden
dadurch, abhangig von dem Zeitpunkt des Passierens der Sweep Elektrode, in senkrechter Rich-
tung abgelenkt. Am Ende werden die Photoelektronen (MCP-Micro Channel Plate) vervielfacht
und auf dem Phosphorschirm wieder in Licht umgewandelt. Dabei wird der zeitlich erste Licht-
puls an der obersten Stelle des Phosphorschirms abgebildet und somit wird die zeitliche Inten-
sitatsverteilung durch eine raumliche Intensitatsverteilung ersetzt [83]. Dieses Licht wird durch
eine angekoppelte CCD Kamera [HAMAMATSU- Digital CCD Camera, C4880-21] detektiert.

40



Messaufbau und experimentelle Methoden

Bei der eingesetzten Modifikation der LII-Technik wird das LII-Signal aus einer engen Zone
(dstrah,petektion = 1,84 mm) des Laserstrahls aufgenommen. Die ortliche Auflosung der Streak —
Kamera wird Uber die Breite des Detektionschips (12 mm) bzw. der Anzahl der Pixel in horizon-
taler Richtung (512 Pixel) bestimmt. In Verbindung mit der VergroRerung der 2 — Farben zeit-
aufgelosten — LIl Optik ergibt sich damit eine Gegenstandslange von 34,5 um pro Pixel [83, 98].
Damit das untersuchte Feld komplett erfasst wird, werden Abschnittmessungen durchgefihrt.
Aufgrund der niedrigen RuRkonzentration und dementsprechend schwachen LII-Signal-Intensi-
tatin der untersuchten Flamme war es notwendig, ein relativ groBes Messvolumen (Minderung
der rdaumlichen Auflésung) auszuwerten. Die thermische Strahlung der RuBpartikel wird (iber
das totale Gaullsche Laserstrahlprofil akkumuliert. Die GroRBe des Messvolumens ist in senk-
rechter Richtung durch die Offnung der Schlitzblende der Streak-Kamera, unter Beriicksichti-
gung des VergroBerungsfaktors 220/150 = 1.47, limitiert und betragt 850 um. In horizontaler
Richtung wurden 40 Spalten ausgewertet, was bei 34,5 um pro Pixel ein Bereich von 1380 um
Breite bedeutet. Direkt vor der Schlitzblende der Streak-Kamera werden Interferenzfilter mon-
tiert, die eine weitere Einengung (Wellenlangenfilterung) des detektierten LII-Signals in beiden
Wellenldangenbereichen ermoglichen. Die zentrale Wellenlange des Filters in dem geraden op-
tischen Strahlengang liegt bei A1 = 650 nm (FWHM 40 nm) und fir den zweiten umgeleiteten
Strahlengang A2 =450 nm (FWHM 40 nm).

Durch die Anwendung des Planck’schen Strahlungsgesetzes fiir reale Strahler kann die zeitliche
Evolution der Partikelensemble-Temperatur aus dem gemessenen Verhaltnis des zeitaufgel6s-
ten LII-Signals, bei zwei Wellenldngen, berechnet werden [94, 96-102]. Wenn exp(hc/ATks) >>
1 [103], gilt:

1 1
he TRET
e 5 I 3.1
kg ol (A1) ALe2
n{Kear(32) 712

mit T-Temperatur, h- Planck’sches Wirkungsquantum, ks- Boltzmann Konstante, c- Lichtge-
schwindigkeit, Kca- Kalibrierkonstante, A- Detektionswellenlange, - Emissivitat und I- LII-Signal
Intensitat. Fiir Wellenldangen kleiner 650 nm und Temperaturen unter 4700 K ist diese Verein-
fachung in sehr guter Naherung moglich. Fir die Bestimmung der Temperatur wird die An-
nahme €,/e1 = A1/A; getroffen [94, 96-98, 101]. Diese Vereinfachung ist in den untersuchten
leicht-ruRenden Flammen durchaus berechtigt, da E(m) in dem engen Wellenlangenbereich
450-650 nm als Wellenldngen-unabhangig betrachtet werden kann [94, 96-108, 121]. In Diffu-
sionsflammen kann diese Annahme getroffen werden, trotz einiger Restriktionen bei niedrigen
HUB’s, ermittelt in jiingsten Untersuchungen von ruBenden laminaren Vormischflammen [109,
110].
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Einer der Hauptvorteile der simultanen 2-Farben TIRE-LII-Technik besteht darin, dass eine Mo-
dellierung der Phase der Laserenergieabsorption nicht notwendig ist, da die Partikeltempera-
turen nach dem Laserpuls separat experimentell bestimmt werden. Die PartikelgréBenvertei-
lungen werden durch den Einsatz einer Fitting-Methode ermittelt, indem die simulierten an die
gemessenen Partikeltemperaturen durch die Variation von Fitting-Parametern angepasst wer-
den [94, 96-98, 101].

Im Fall eines Partikelsystems, das durch Koagulation dominiert wird, kann die PartikelgroRen-
verteilung anhand einer log-normalen Verteilung angendhert werden. Hierbei werden zwei Fit-
ting-Parameter benoétigt (der Mittelwert rm, und die Breite der Verteilung o), um die log-normale
GroRenverteilung zu beschreiben. Zur Bestimmung der zwei Parameter wird eine multidimen-
sionale nichtlineare Regressionsmethode herangezogen [94, 96-98, 101].

Der RuBvolumenbruch wird aus den LII-Signalen bei 450 nm unter der Annahme einer linearen
Beziehung zwischen dem LII-Signal und dem RuRvolumenbruch fy berechnet. Die qualitativen
Anzahldichten (Nt) werden aus dem qualitativen RuBvolumenbruch und der quantitativen (ab-
soluten) log-normalen PartikelgroRRenverteilung mittels folgender Gleichung ausgerechnet [94,
96-98, 101]:

fv
(g-n-rfn-exp(él,s-az))

NT - 3.2

Die Daten fiir die Bestimmung der RulSeigenschaften und der Partikeltemperaturen werden ab
dem Zeitpunkt t = 39 ns nach dem Maximum des LII-Signals zur Analyse beriicksichtigt. Mit
diesem verspateten Detektieren wird eine mogliche Verfalschung des LII-Signals vermieden, die
durch vom Laserpuls verursachte Fluoreszenz der polyzyklischen aromatischen Kohlewasser-
stoffe (PAK’s) verursacht werden kann. Eine Alternative zur Vermeidung der PAK-Fluoreszenz
ware die Auswahl als Anregungwellenlange 1064nm anstatt 532nm, was aber im untersuchten
System andere Nachteile hatte z.B. Lll-Intensitatverringerung, schlechtere Absorption als bei
532nm, erschwerte Justage mit unsichtbarem Licht.

Fiir die Bestimmung der RulRpartikelgroRenverteilungen werden die lokal aufgelosten Hinter-
grundtemperaturen (vor dem Laserpuls) To benétigt. Die Bestimmung dieser Temperaturen ist
mittels raumlich aufgeloste Thermoelementmessungen realisiert. Ein Nachteil von einer gemit-
telten Ty ist die Tatsache, dass in turbulenten Flammen To nicht konstant ist und somit vor je-
dem Laserpuls anders sein kann. Trotzdem werden im nachsten Schritt die PartikelgréRen von
40 einzelnen Temperaturverldufen (Abkihlkurven) und der mittleren To ermittelt, auch wenn
dies mit gewissen Ungenauigkeiten verbunden ist.
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Eine Kalibrierung des Messaufbaus kann mittels einer Strahlungsquelle vorgenommen werden,
deren Temperatur- und Emissionsverhaltnisse bei diesen Wellenlangen bekannt sind. Eine sol-
che Strahlungsquelle stellt die Wolframbandlampe dar. Die Strahlungstemperatur dieser
Lampe lasst sich exakt Gber den durch die Lampe flieRenden Strom bzw. mittels Kalibrierblat-
tern einstellen. Da die Emissionseffizienzen €1 und €; keine Funktion der Wellenlange (des Wolf-
ramband—Graukorperstrahlers) sind, kann die Kalibrierkonstante bei gegebener Strahlungs-
temperatur und dem gemessenen Intensitatsverhaltnis berechnet werden. In dieser Arbeit
wird eine Kalibrierkonstante Kca = 2,34 bestimmt. Diese kann in sehr guter Naherung als tem-
peraturunabhangig [83] betrachtet werden und damit lassen sich die Partikeltemperaturen aus
den LIl =Signalen bei zwei Wellenlangen bestimmen.

Zusatzlich wird eine sogenannte Flatfieldkorrektur [83] vorgenommen. Diese ist wegen der
ortsabhangigen Lichtempfindlichkeit der Streak-Kamera bei der Detektion von Strahlungsereig-
nissen (LII-Signal) notwendig. In der Mitte des darstellbaren Bildbereichs werden Lichtintensi-
taten effizienter detektiert als am Rand. Diese unterschiedliche Lichtempfindlichkeit wird mit
einer Flatfieldaufnahme korrigiert. Die exakte Vorgehensweise der Flatfieldkorrektur ist in der
Literatur ausfihrlich beschrieben [8, 83].

Phasenkorrelierte Messungen der RuReigenschaften sind mit dem vorhandenen Messsystem
wegen der begrenzten Wiederholungsraten des Nd:YAG Lasers (10 Hz) und des CCD-Chips (0.5
fps) der Streak-Kamera nicht realisierbar.

Eine weitere Einschrankung der Methode ist der Einsatz in Verbrennungssystemen unter Hoch-
druckbedingungen, die haufig in technischen Verbrennungsanlagen vorzufinden sind. Die ein-
gesetzte Zwei-Farben LII-Messtechnik wurde flir Aerosole verschiedener Teilchenmaterialien
(Rul, Eisenoxid, Manganoxid) unter Normaldruck und Unterdruck entwickelt. Die Anwendung
in Systemen mit erhéhtem Druck erfordert noch intensive Entwicklungstatigkeit. Unter erhoh-
tem Druck mussen die Aufheizraten, z.B. durch Verwendung entsprechend kiirzerer Laserpulse,
erhoht werden. Weiterhin steigt in reaktiven Aerosolen mit zunehmendem Druck die Volumen-
konzentration der Teilchen und damit die optische Dichte des Aerosols sehr stark an. Alle quan-
titativen Zusammenhange, die zur Auswertung von optischen Signalen (Streuung, LII, Extink-
tion, LIF, PIV) verwendet werden, basieren implizit auf der Annahme optisch diinner Schichten.
Dabei ergibt sich eine maximal zuldssige Teilchenkonzentration bzw. ein maximal zuldssiger
Umgebungsdruck. Ungeklart ist weiterhin, wie die spektral selektive Absorption eines vom
Messvolumen emittierten Signals beim Durchlaufen einer Aerosolschicht zwischen Messvolu-
men und Detektor korrigiert werden kann. Unter erhohtem Druck ist diese Fehlerquelle nicht
vernachlassigbar [83]. Jedoch wurde die vorgestellte LlII-Messtechnik in Verbrennungssyste-
men mit Driicken bis 2.5 bar erfolgreich eingesetzt [98].

Die LII-Signalintensitat ist bei schwach-ruBenden Flammen oder in den Bereichen der Flamme
mit kleiner RuBkonzentration sehr niedrig und mit hohem Rauschen verbunden, wodurch eine
Auswertung/Berechnung von RuBeigenschaften nicht ohne Weiteres moglich wéare. Aus diesem
Grund war es erforderlich, die Untersuchungen in der vorliegenden Arbeit unter sehr fetten
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Bedingungen und mit Zumischung von Ethylen (A = 0.64, 42 % C;Ha, 58 % Erdgas) durchzufiih-
ren.

Der mit dieser Methode ermittelte RuBvolumenbruch ist auf den gemessenen MaximalruBvo-
lumenbruch im untersuchten System normiert. Die in dieser Arbeit eingesetzte LII- Methode
erlaubt lediglich eine qualitative und keine quantitative Analyse bezliglich der RuBkonzentra-
tion. Die quantitative Bestimmung von RulBvolumenbriichen erfordert eine spektrale Kalibrie-
rung des LII-Signals, wie z.B. bei der RAYLIX-Technik. Diese verwendet die integrale Extinktion
des Laserpulses im Messvolumen. Im Rahmen dieser Arbeit werden die LIl — Intensitatsverhalt-
nisse kalibriert und nicht die spektrale LIl — Intensitaten.

Weitere detaillierte Information Uber die LII-Messtechnik und speziell Gber die simultane 2-
Farben -TIRE-LIl ist in der Literatur gegeben [94, 96-110, 121].

3.2.2 2D High-Speed PIV

Der Stand der Technik bei den non-intrusiven Untersuchungen von Strémungsgeschwindigkei-
ten stellt die PIV-Methode (Particle Image Velocimetry) dar. Dabei handelt es sich um die An-
wendung von kleinen, um-Bereich, seeding Partikeln, die der Stromung folgen und daher fir
die Bestimmung der Fluidgeschwindigkeit herangezogen werden. In den vorliegenden Unter-
suchungen wird eine zweidimensionale Hochgeschwindigkeits-PIV (2D High-Speed PIV, Abb.
3-7) eingesetzt. Die verwendeten seeding Partikel bestehen aus MgO. Die Partikel werden mit-
tels einer Laserlichtschicht (Hohe 60 mm, Dicke 0,8 mm) eines Ar* lon cw - Lasers (INNOVA 70C-
5, Gesamtleistung 4 W) beleuchtet. Das von den MgO-Partikeln gestreute Licht wird von einer
Hochgeschwindigkeitskamera (High-Speed Star 5.1) detektiert.

Zylindrische Linse

Schlitzblende / (plankonvex) Seeding Partikel
(MgO)

cw-Laser Spiegel \

458-528nm Y 1
[ |

Brennkammer

Zylindrische Linse

cw-laser — INNOVA 70C-5 Kamera
Kamera — High Speed Star 5.1 CMOS

Laserstrahlfalle

At- Zeitdifferenz zwischen den beiden At
Aufnahmen in doppel-frame Modus frame1 frame 2

Abb. 3-7 Messaufbau der 2D High-Speed PIV.
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Es werden zwei Bilder im ,,doppel-frame“-Modus und einer einstellbaren Zeitdifferenz von 20
us mit 8 kHz Wiederholungsrate aufgenommen. Die Belichtungszeit betragt fir beide Bilder 62
us. Die zwei Aufnahmen (t und t”) sind als zwei separate Frames im CMOS-Sensor gespeichert.
Dies ermoglicht die Bestimmung der Verschiebung der seeding Partikeln in dem Untersu-
chungsfeld, indem man ein Kreuzkorrelationverfahren der beiden Partikelverteilungen in klei-
nen Bereichen - Interrogationsfenster (interrogation windows) - anwendet. Die PIV Messtech-
nik basiert auf dem Prinzip der physikalischen Definition der Geschwindigkeit als Differential-
guotient aus der rdumlichen Verschiebung pro Zeiteinheit zwischen den Frames. Die raumliche
Auflosung der durchgefiihrten PIV-Messungen betragt 115 um/Pixel [127]. Durch die Wahl von
Interrogationsfenstern mit einer GréRe von 24 x 24 Pixel mit 75 % Uberlappung (d.h. effektiv 6
x 6 Pixel) wird die Vektoranzahl erhéht, und dadurch wird eine finale rdumliche Auflésung von
6 x 115 um < 0.7 mm erreicht. Ausgehend von der +0,07 Pixelunsicherheit des Peak-Ermitt-
lungsalgorithmus (adaptive PIV mit GauRscher Gewichtungsfunktion), ergibt sich eine maxi-
male zufallige Unsicherheit der momentanen Geschwindigkeiten in der Messebene von +7%.
Durch die Anwendung eines Dauerstrichlasers und die dadurch notwendige Reduktion der Be-
lichtungszeit (Aufnahme von einzelnen Lichtpunkten und keine durchgezogenen Lichtlinien der
Streupartikeln) ist diese Methode bei Geschwindigkeiten > 45 m/s nicht einsetzbar. Zur Erho-
hung der Messgenauigkeit und der Reduzierung der Belichtungszeit war es notwendig, die PIV-
Aufnahmen separat in drei Abschnitten Gber der Dise zu realisieren (Zone 1 von 0 mm bis 35
mm HUB, Zone 2 von 35 mm bis 65 mm HUB und Zone 3 von 66 mm bis 103 mm HUB), statt in
einem Bild Uber die gesamte Brennkammer. Vor dem Einsatz dieses PIV-Messsystems fiir die
Untersuchung der nicht-vorgemischten Drallflammen in dieser Arbeit wurde eine Validierung
an einem bekannten und gut untersuchten Geschwindigkeitsfeld durchgefiihrt [111]. Eine de-
taillierte Beschreibung und die Vielfalt der existierenden PIV-Messtechniken findet man in
[112-114].

3.2.3 OH*-Chemolumineszenz

Unter Chemolumineszenz wird das Eigenleuchten der Flamme (kein RuRleuchten) verstanden.
Dabei handelt es sich um eine Lichtemission im sichtbaren und UV-Wellenlangenbereich. Die
Chemolumineszenz verdankt man elektronisch angeregten Spezies, die durch eine chemische
Reaktion gebildet wird. Jede Spezies emittiert in einem charakteristischen Lichtspektrum. Typi-
sche Chemolumineszenz-Spezies sind OH*, CH*, C,* und CO;*. Eine addquate Auswahl opti-
scher Filter ermoglicht die spezifische Detektion der emittierenden Spezies [115].

In der vorliegenden Arbeit wird die OH*-Chemolumineszenz mittels einer LaVision High Spee
Star CMOS Hochgeschwindigkeitskamera unter Verwendung eines Signalverstarkers detektiert.
Dabei wird die Aufnahme des Chemolumineszenzsignals bei 309 nm mittels eines Bandpassfil-
ters realisiert. Die integralen OH*-Chemolumineszenz-Aufnahmen sind phasenkorreliert zeit-
lich gemittelt ohne Abel-Transformation, d.h. die ermittelten Werte werden fiir das gleiche
Phasenintervall der Zyklusperiode zeitlich gemittelt. Das Verzichten auf eine Entabelung wird
durch die Voraussetzung fiir die Anwendung dieses Inversionsverfahrens, dass am Rand und
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auBerhalb des Messvolumens die detektierte Strahlungsintensitat gleich null sein soll, begriin-
det. Dies ist bei den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Flammen nicht erfillt. Alle Messun-
gen werden mit einer Hochgeschwindigkeitskamera mit 8 kHz Wiederholungsrate aufgenom-
men. Diese Ergebnisse ermoglichen es, einen tieferen Einblick und besseres Verstandnis der
Interaktion zwischen der Stromung und der Verbrennung unter Einwirkung von akustischen
Oszillationen zu erhalten.

In laminaren Flammen kann die OH*-Chemolumineszenz als Indikator fiir die lokale Warmefrei-
setzung (116) dienen. Im Fall einer ideal vorgemischten turbulenten Flamme lasst sich die OH*-
Chemolumineszenz fiir die Uberwachung und die quantitative Analyse der integralen Warme-
freisetzung verwenden [117, 118]. In vielen realen Systemen handelt es sich um Diffusions-
oder partiell-vorgemischte (technisch vorgemischte) Flammen, in denen die OH*-Chemolumi-
neszenz von der Schwankung der Luftzahl beeinflusst wird. Eine Beziehung zwischen der OH*-
Chemolumineszenz-Intensitdtsschwankung I’ und der Warmefreisetzungsfluktuation Q'bei
Strémungen mit niedrigen Mach-Zahlen liefert Schuermans et al. in [117]:

QI ' Y '

===+ Fuel . 3.3
Q m Yruel

I w Y Fuel’

_— = = + a Fuel . 3.4
I m Y Fuet

Q, I, mund Yr,,; stehen fiir die Mittelwerte der Warmefreisetzung, der OH*-Chemolumines-
zenz, des Massenstroms in der Brennkammer und des Brennstoffmassenanteils. Hierbei gibt a
die Abhdngigkeit der OH*-Chemolumineszenzintensitdat von den Schwankungen des Brenn-
stoffmassenanteils als Funktion des Mischungsgrades zwischen Brennstoff und Oxidator in der
Flamme (teil-, oder nicht-vorgemischte Verbrennung) und daher auch der Luftzahl A (a = f(A))
an. Die typischen Werte fiir ain technischen Verbrennungsanlagen liegen im Bereich von 5 bis
10 [117]. Wenn die OH*-Chemolumineszenzintensitat fur direkte Bestimmung der Warmefrei-
setzung in einer teils-, oder nicht - vorgemischten Flamme eingesetzt wird, ist die Wahl des
Faktors a von entscheidender Bedeutung fiir die korrekte Interpretation der Ergebnisse. Wei-
tere Beispiele, wo man die OH*-Chemolumineszenz-Aufnahmen fiir die Untersuchung der War-
mefreisetzungsfluktuationen in nicht-vorgemischten Flammen eingesetzt hat, findet man in
[65, 119, 120].

In dieser Arbeit wird die integrale OH*-Chemolumineszenz zur besseren Vergleichbarket mit
den Untersuchungen der Geschwindigkeit unter Anregung der Stromung bei einer Reihe defi-
nierten Frequenzen, phasenkorreliert zeitlich gemittelt. Der Schwerpunkt dieser Untersuchung
lag dabei nicht auf der quantitativen Detektion der Warmefreisetzungsfluktuationen, sondern
auf der Bestimmung der ortlichen OH*-Verteilung in der Brennkammer, der Position und GréRe
der Zone mit der hochsten OH*-Konzentration bzw. die Flammenposition in Abhangigkeit von
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den Betriebsbedingungen- mit und ohne Auftreten von Verbrennungsinsabilitdten. Als eine der
wichtigsten Spezies in den Prozessen der RuBoxidation ist die Ortliche Verteilung von OH* ein
wesentlicher Faktor in der Steuerung der RulRkonzentration und der RuRpartikelgrofie in einem
Verbrennungssystem. Wie die OH*-Chemolumineszenz auf die Oszillationen in der Brennkam-
mer bzw. auf die Verbrennungsinstabilitat reagiert, wird in den kommenden Abschnitten aus-
fahrlich diskutiert. Es wird eine Hypothese zur moglichen Auswirkung und den Mechanismen
des EinfluRes auf die RuBbildung und Oxidation in technischen Verbrennungssystemen aufge-
stellt.

3.2.4 Intrusive Temperaturmessung

Die Ermittlung der Temperatur wird mit dem Einsatz von Thermoelementen realisiert. In der
Brennkammer werden bei turbulenten reaktiven Bedingungen Thermoelemente vom Typ B (Pt
30 %—Rh 70 % und Pt 6 %—Rh 94 %) mit einem maximalen Fehler von 5 % (< 90 K) und zeitlicher
Auflésung von weniger als 350 us verwendet. Dabei sind Wertschwankungen von etwa 6% vom
Mittelwert zu beobachten. Diese sind mit zwei Thermoelementperlen (d1 = 0.2 mm und d; =
0.4 mm) fur die Durchfiihrung einer Strahlungskorrektur versehen.

Die zweidimensionalen Temperaturfelder werden mittels eines Interpolationsverfahrens aus
den punktuellen Messsignalen (an sieben HUB, beginnend bei 18 mm HUB mit einem Schritt
von 14 mm in axialer und 2,5 mm in radialer Richtung) berechnet. Die Temperaturmessung
liefert die flir die Auswertung der Lll-Intensitatssignale bzw. fiir die Bestimmung der Rul3eigen-
schaften notwendigen Daten. Dazu war es erforderlich, Temperaturfelder und radiale Tempe-
raturprofile flr alle untersuchten Betriebszustiande unter Einwirkung von Verbrennungsinsta-
bilitaten zu ermitteln und diese im Zusammenhang mit den restlichen experimentellen Daten
zu analysieren, sowie in Bezug auf die RuBBbildung und Oxidation zu diskutieren.

3.2.5 Bestimmung der Druckschwankung

Die Druckschwankungen, die beim Auftreten von Verbrennungsinstabilitaten in der Brennkam-
mer und im Plenum vorkommen, werden mittels drei Mikrofonsonden mit Bruel&Kjaer Druck-
feld-Mikrofonen ermittelt. Die Sonde, die mit der Brennkammer im Kontakt steht, besteht aus
einem gewickelten Rohr mit einer geraden Léange von 4 m. Diese Bauweise schiitzt das Mikrofon
vor den hohen Temperaturen in der Brennkammer.

Zur Vermeidung des Eindringens von Abgasen bis zum Mikrofon wird die Mikrofonsonde von
einem kleinen Stickstoffstrom durchspilt. Die Mikrofone sind mit Bruel&Kjaer Signalverstarker
verbunden, wobei das Ausgangssignal mittels Fast Fourier Transformation (FFT) von Agilent
35670a Signal Analyser transformiert wird.

Durch die Mikrofonsonden ist es moglich, dass das Drucksignal verdndert wird und bestimmte
Frequenzen verstarkt oder gedampft werden. Aus diesem Grund ist es notwendig, die Fre-
guenzantwort der Sonde zu kennen bzw. zu messen. Es wurde eine Kalibrierung im fir die vor-
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liegenden Untersuchungen relevanten Frequenzbereich 20 bis 1600 Hz durchgefiihrt. Dies ge-
schieht mit kleinem Abzweigrohr (T-Stiick), das als Kalibrierkammer dient. Zwei Mikrofone sind
an den gegeniiberliegenden Offnungen angeschlossen und ein Mikrofon ist iber die Mikrofon-
sonde angeschlossen. Ein kleiner Lautsprecher ist an die dritte Offnung angeschlossen und sen-
det ein periodisch generiertes Signal (Computer) im Bereich von 20 bis 1600 Hz in das Abzwei-
grohr. Der Signalanalysator setzt die beiden Mikrofonsignale als Referenz und berechnet die
Frequenzantwort der Mikrofonsonde [77].

Aus den mittels der Mikrofonmessungen gewonnenen Informationen (Druckschwankungen
mit/ohne ausgepragte Frequenzen) lasst sich der auf die Hérschwelle bezogene Schalldruckpe-
gel in dem dulReren und dem inneren Luftkanal sowie in der Brennkammen berechnen.

3.2.6 Gas Sampling fiir GC/MS Analysen

Der Einfluss der Anregung der Stromung auf die RuRvorlaufermolekile wird mittels qualitativer
GC/MS Messungen (Gaschromatograph gekoppelt mit Massenspektrometer) realisiert. Fir
diese Untersuchungen wird ein Entnahmesystem aufgebaut, das die intrusive Probenahme aus
dem Messvolumen und die anschlieBende GC/MS-Untersuchung erméglicht.

Das Entnahmesystem besteht aus drei wesentlichen Teilen: Sonde, Kihlfalle, GC/MS-Analyse-
gerat. Das zu analysierende Gasgemisch wird von der reaktiven Stromung (Flamme) (iber eine
Sonde zu einer in flussigen Stickstoff eingetauchten Kiihlfalle geflihrt. Bei der Entnahmesonde
handelt es sich um eine Keramikrohrsonde, die sich durch eine ausreichend hohe Schmelztem-
peratur, einen kleinen Volumenausdehnungskoeffizienten und Korrosionsbestandigkeit aus-
zeichnet. lhr Innendurchmesser betragt 3 mm und ihr AuRendurchmesser 4 mm. Zur Proben-
nahme wird die Sonde durch die Kanéle in den Brennkammerstegen (auch fur die Temperatur-
messung verwendet) in das Brennkammerinnere eingefiihrt.

Die in der Kiihlfalle kondensierten PAK’s werden in 5 ml Toluen aufgel6st und anschlieend
mittels Shimadzu GC/MS-QP 2010SE analysiert. Bei der GC/MS Untersuchung wurde eine Phe-
nomenex zb-5 msi (Lange 30 m; I.D.: 0.25 mm) Saule verwendet. Es wurden ca. 18 Spezies in
der Gasgemischprobe detektiert, von denen 7 mittels Referenzmessungen und NIST-Bibliothek
eindeutig bestimmt werden konnen. Bei der Auswertung werden nur die Verbindungen bertick-
sichtigt, die mit einer Wahrscheinlichkeit von > 90 % nachgewiesen werden kénnen. Da die
zeitliche Auflosung dieser Untersuchungen nicht hoch genug ist (Reaktionszeitskala << Proben-
ahme und GC/MS — Analyse Zeitskala), waren keine on-line Messungen moglich, sondern es
wurden Proben aus der reaktiven Stromung innerhalb 1 min gesammelt und entsprechend ge-
mittelt.
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4 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der durchgefiihrten experimentellen Untersuchungen
ausfihrlich dargestellt und diskutiert. In einem ersten Abschnitt werden die ermittelten RuRRei-
genschaften in einer turbulenten nicht vorgemischten Erdgas/Ethen-Drallflamme vorgestellt.
Zusatzlich werden Resultate der Temperatur- und OH*- Chemolumineszenzmessungen in ei-
nem technisch-relevanten Verbrennungssystem prasentiert. Im zweiten Abschnitt dieses Kapi-
tels werden die RuBeigenschaften und die Temperaturverteilung in der Flamme bei einer Vari-
ation des Luftverhaltnisses bzw. der Drallzahl und die dabei beobachteten thermoakustischen
Schwingungen bei einer selbsterregten Verbrennungsinstabilitdt gezeigt. Die Auswirkung die-
ser Anderungen auf die RuRbildung- und -oxidation wird diskutiert. Ein weiterer Abschnitt be-
fasst sich detaillierter mit der Verbrennungsinstabilitat und dem Einfluss akustischer Schwin-
gungen auf das Stromungsfeld, die Temperatur- und Speziesverteilung (PAK's), OH*- Konzent-
ration (Flammenposition und Warmefreisetzung) in der Flamme. Die Abhangigkeit der
chemischen und physikalischen RuBbildungs- und -oxidationsprozesse von allen diesen Para-
metern wird in den dargestellten Ergebnissen bei einer akustischen Anregung der Strémung
deutlich. Der Einfluss der Anregung auf die RuRbildung und -oxidation in der turbulenten nicht
vorgemischten Drallflamme wird ausfiihrlich diskutiert.

4.1  Turbulente nicht vorgemischte Drallflamme ohne
Verbrennungsinstabilitaten

Eines der Ziele dieser Arbeit war die Adaptierung der Zwei-Farben-zeitaufgelosten LII-Methode
an ein technisch relevantes Verbrennungssystem. Die Untersuchungen wurden an einem Gas-
turbinen-Modellbrenner unter atmospharischen Bedingungen mit RQL-Konzept durchgefiihrt.
Die daraus entstandene breite Datenbasis kann zur Validierung und Weiterentwicklung der
RuBmodellierung eingesetzt werden. Der Modellbrenner ist ausfihrlich in Kapitel 3 dargestellt.
Als Brennstoff wurde ein Erdgas/Ethen-Gemisch (A = 0.64, 42 % C;Ha, 58 % Erdgas, P, = 17.6
kW) eingesetzt und unter Sauerstoffmangel mit Luft oxidiert. Unter diesen Bedingungen wird
in der ersten brennstoffreichen Brennkammer eine ruRende Flamme beobachtet. Im Folgenden
werden die Ergebnisse der RuReigenschaften, der Temperatur und der OH*- Chemolumines-
zenz prasentiert.

4.1.1 Rulieigenschaften ohne Verbrennungsinstabilitaten

Die Abb. 4-1 zeigt die interpolierten Felder des zeitlich gemittelten normierten RufSvolumen-
bruchs, des mittleren RuRpartikelradius und der mittleren normierten RuBpartikelanzahldichte
auf einer Ebene in der Diisenachse, die mittels der im Abschnitt 3 beschriebenen 2-Farben-
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zeitaufgelosten-LII Methode erhalten wurden. Die Standardabweichung des Rufvolumen-
bruchs o_fy, die auf die Maximalwerte mittlere normierte PartikelgroBe und die mittlere nor-
mierte Rullpartikelanzahldichte sind in Abb. 4-2 aufgetragen. Die Felder wurden aus den Uber
1.38 mm gemittelten horizontalen Abschnitt-Messungen (sieben Hohen lber dem Brenner
(HUB) von 18 mm bis 102 mm mit 14 mm Schritten und auf jeder Héhe von der Diisenachse r =
0 mm bis r = 35 mm mit Schritten von 2.5 mm) mittels Interpolation erzeugt. Jeder Messpunkt
(1.38 mm Messabschnitt) wird aus 40 Einzelmessungen ermittelt. Die Werte sind, auf die in der
jeweiligen Messung detektierten Maximalwerte normiert.
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Abb. 4-1 Mittels Zwei Farben-zeitaufgel6sten-LIl ermittelte RuBeigenschaften - Mittlerer normierter
RuBvolumenbruch, mittlerer RuBpartikelradius, mittlere RuBpartikelanzahldichte - in einer Ebene
durch die Diisenachse.

Aus den Ergebnissen erkennt man, dass die maximale RufRkonzentration in den achsnahen Be-
reichen (0-10 mm in radialer Richtung) auftritt. Diese hohe RufRkonzentration findet man ab
einer HUB von 46 mm bis 74 mm. Weiter stromaufwirts sinkt die Konzentration von RuR sehr
stark, bis man keinen RuR mehr nachweisen kann. Ab HUB von 60 mm und r = 30 mm betrégt
die Konzentration von RuR 20 % des Maximalwertes. Bei kleineren HUB's im duReren Bereich
der Flamme ist die Detektionsgrenze der eingesetzten Methode unterschritten (siehe Kapitel
3) und RuR kann nicht nachgewiesen werden. In den Zonen zwischen r =15 mm und r =30 mm
sinkt der RuBvolumenbruch auf 50 % bis 20 % des Maximalwertes. Die groRten mittleren RuR-
partikelradien (rm = 20 nm und rm = 18 nm) werden in der Zone HUB von 18 mm bis 32 mm und
in radialer Richtung r =5 mm bis r = 7.5 mm detektiert. GroRe Partikeln werden auch in der
Flamme bei HUB 46 mm sowie bei HUB 88 mm bis 102 mm und r = 10 mm bis r = 25 mm beo-
bachtet. Die kleinsten Partikeln (rm = 3 nm bis 4 nm) wurden in den Zonen HUB 74 mm bis HUB
88 mm und r = 0 mm bis r = 2.5 mm sowie bei HUB 74 mm und r = 12.5 mm bis r = 22.5 mm
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detektiert. In den meisten Zonen weisen die RuBpartikeln einen Radius von rm =5 nm bis rm =
8 nm auf.

Weitere wichtige Informationen Uber das Geschehen in der ruBenden Flamme liefert die An-
zahldichte der RuRpartikel. Die maximale Partikelanzahl kann in der achsnahen Zone HUB 74
mm bis HUB 88 mm und r = 0 mm bis r = 2.5 mm beobachtet werden. Hohe Anzahldichte wird
auch bei HUB 74 mm und r = 12.5 mm, bei HUB 60 mm und r =22.5 mm, HUB 32 mmund r =
17.5 mm, sowie bei HUB 102 mm und r = 7.5 mm detektiert. In den restlichen Bereichen wurden
Partikelanzahldichten von 30 % bis < 10 %, bezogen auf den Maximalwert festgestellt.
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Abb. 4-2 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelte RuBeigenschaften — Standardabweichung
des RuBRvolumenbruchs, auf dem Maximalwert normierter mittlerer RuBpartikelradius, normierte
mittlere RuBpartikelanzahldichte- in einer Ebene durch die Diisenachse.

Wie in Kapitel 2 erldutert, kann die Rubildung in mehrere physikalische und chemische Teil-
prozesse untergliedert werden. Alle diese Teilprozesse kénnen parallel ablaufen, sodass die
Feststellung des dominierenden Prozesses fiir jede Zone der Flamme fiir ein tieferes Verstand-
nis von entscheidender Bedeutung ist. Die Zone, in der die Prozesse der RuRbildung (Entste-
hung von "jungem" RuR) dominieren, befindet sich bei HUB 74 mm bis HUB 88 mm und r = 0
mm bis r = 2.5 mm. In diesem Bereich wird eine sehr hohe RuRkonzentration detektiert und
gleichzeitig werden dort die kleinsten RuBpartikel beobachtet. Dies flhrt zu einem Maximum
der Partikelanzahldichte in dieser Zone [2, 24, 98]. Weitere Bereiche in der Flamme mit einer
Dominanz der RuRbildung werden bei HUB 102 mm und r =5 mm, HUB 74 mmund r=12,5 mm
sowie bei HUB 60 mm und r = 22,5 mm beobachtet.

Die RuRoxidation ist entscheidend fiir die von dem Verbrennungssystem emittierte Rufmenge.
Die heterogenen Oxidationsprozesse an der Rul3partikeloberflaiche haben eine Dominanz in
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den dulReren Flammenbereichen, wo eine hohere Konzentration von O; und vor allem OH-Ra-
dikalen vorzufinden ist. Diese Zone in der Flamme ist durch einen niedrigen RuRvolumenbruch,
niedriger Anzahldichte und relativ grolRe Partikelradien charakterisiert [2, 24, 98]. In den durch
Oxidation dominierten Bereichen werden die kleinsten RuBpartikeln vollig oxidiert und es ver-
bleiben nur sehr wenige grolRe Partikeln, fir die die Verweilzeit nicht ausreichend fiir eine voll-
kommene Oxidation ist. Diese Bereiche liegen bei HUB 18 mm bis HUB 32 mm und r = 2,5 mm
bis 7,5 mm, HUB 46 mm und r = 10 mm, r = 15 mm, sowie bei allen HUB's ab einer radialen
Position von r = 25 mm. Bei HUB 88 mm dominiert die Oxidation schon ab r = 10 mm. Dieses
Verhalten bei HUB 88 mm lsst sich durch die Strdmungsverhiltnisse in der Brennkammer er-
klaren. Die drallstabilisierte Flamme ist durch die Entstehung einer Rezirkulationszone charak-
terisiert. Diese Ruckstromung tragt teilweise Frischgase (Luftsauerstoff) sowie Radikale (OH)
mit sich, die fiir die Oxidationsprozesse entscheidend sind. Die Umkehr der Stromungsrichtung
findet gerade in diesem Bereich statt, wie die nachfolgend dargestellten Geschwindigkeitsmes-
sungen zeigen. Die Ergebnisse der Geschwindigkeitsfeldmessungen werden in den folgenden
Abschnitten naher diskutiert.

Die Zone, in der die Prozesse der Partikelkoagulation und die Anlagerung von PAK's an der Par-
tikeloberfliche dominieren, befindet sich bei HUB 32 mm bis HUB 60 mm und r = 0 mm bis r =
10 mm. Diese Zone liegt aufgrund der Riickstromung (Rezirkulation) unter der Zone der RuBbil-
dung, aber wird zu einem spateren Zeitpunkt von der reagierenden Stromung erreicht. In die-
sem Bereich findet man relativ kleine Anzahldichten mit einer Verdopplung der PartikelgroRe
im Vergleich zur RulRbildungszone vor. Wenn zwei Partikeln zusammenstoRen, kann dies zur
Koagulation fihren. Dabei entsteht ein einziges Partikel mit einer erhéhten GrolRe im Vergleich
zu den PrimarruBpartikeln [2, 24, 98]. Daher sinkt die Partikelanzahl in diesem Bereich. Die
Standardabweichung des RuBvolumenbruchs o_fy (Abb. 4-2) erreicht Maximalwerte in den du-
Reren Flammenzonen (HUB 60 mm bis HUB 102 mm und r > 30 mm, HUB 46 mm und r > 25
mm, sowie HUB 32 mm bis HUB 18 mm und r > 12,5 mm). Diese Bereiche sind durch groRe
Geschwindigkeitsgradienten charakterisiert bzw. die Scherzone zwischen der inneren und der
duBeren Rezirkulationszone (Theorie aerodynamischer Flammenstabilisierung, Kapitel 2). Die
beobachteten Schwankungen in der RuRkonzentration sind auch darauf zurilickzufiihren.

4.1.2 OH*- Chemolumineszenz und Temperaturverteilung ohne Verbren-
nungsinstabilitaten

Eine weitere wichtige Informationsquelle ist die ortliche Verteilung der OH* Radikale in der
Flamme. Diese sind ein Indikator fiir die stattfindenden Verbrennungsreaktionen. Anhand der
OH*- Chemolumineszenz kann man die Flammenposition und die Verteilung der Warmefrei-
setzung bestimmen [2, 24, 98]. Mittels einer Hochgeschwindigkeitskamera (siehe Kapitel 3,
Messaufbau) wurde die Intensitat des Eigenleuchtens der Flamme bei einer Wellenldnge von
308 nm (OH* Lichtemission) mit einer Frequenz von 3,9 kHz aufgenommen. Gemittelt wird 1
Sekunde lang bzw. (iber 3900 Einzelbilder (Momentan-Bilder). Die so entstandenen Aufnahmen
zeigen die zeitlich mittlere OH*-Verteilung in der Brennkammer. Die
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(links) zeigt die ermittelte line-off-sight integrale OH*-Chemoluminiszenz in der untersuchten
Drallflamme. Es ist eindeutig, dass die héchste Konzentration in einer Zone bei HUB 30 mm und
in radialer Richtung bei r = 20 mm liegt. In diesem Bereich kann man auch die gréRte Warme-
freisetzung (maximaler Brennstoffumsatz) erwarten. Relativ hohe OH*- Konzentration wird in
dem gesamten Bereich von HUB 20 mm bis HUB 40 mm und r = 0 mm bis r = 32 mm detektiert.
Bei einer HUB von ca. 20 mm wird dadurch die Position der Flamme festgestellt. Wie zu erken-
nen ist, handelt es sich bei dem untersuchten Verbrennungssystem um eine leicht abgehobene
Flamme. Die OH-Radikale spielen eine sehr wichtige Rolle bei den Prozessen der RulBoxidation
und weisen dabei ein komplementares Verhalten zur RuSkonzentration in der Flamme auf. Sol-
che Komplementaritat der RuBpartikel und OH-Radikale wird auch in dieser Arbeit bestatigt.
Somit wurde kein RuB in den Zonen maximaler OH*-Konzentration detektiert bzw. sehr nied-
rige RuBkonzentration in den Zonen mit viel OH*-Radikalen und umgekehrt.
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Abb. 4-3 Integraler Mittelwert der OH*-Chemolumineszenzmessung (links) tiber 3900 Einzelaufnah-
men und mittleres Temperaturfeld (rechts).

Eine Diskussion der Ereignisse in dem untersuchten Verbrennungssystem ware absolut unvoll-
standig ohne die Berlicksichtigung der Temperaturverteilung im Brennraum. Die chemischen
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Prozesse der RuBbildung und Oxidation sind stark temperaturabhangig und somit die Rul3ent-
stehung in der Flamme entscheidend mit der Temperaturverteilung zusammenhangt.

Sind die Temperaturen zu niedrig (< 1200K), kann keine RuRbildung stattfinden, da die RuRvor-
ldufermolekiile nicht entstehen kénnen. Bei sehr hohen Temperaturen (> 1700K) wiederum
oxidieren die RuRvorlaufer und die schon gebildeten RuRpartikeln (siehe Kapitel 2). In Abb. 4-3
(rechts) ist das Temperaturfeld auf der Ebene in der Diisenachse aufgetragen, das durch Inter-
polation der mittels Thermoelemente (siehe Kapitel 3) gewonnenen Ergebnissen bestimmt
wurde. Die maximale Temperatur Tmax = 1775K in dieser turbulenten nicht vorgemischten Erd-
gas/Ethen-Drallflamme wird in der Zone bei HUB 32 mm und r = 25 mm erreicht. Dieser Wert
ist kleiner als die berechnete adiabate Temperatur fir den untersuchten Fall (Tag = 2022 K, ER-
NEST CHEMKIN). Der Hauptgrund dafiir ist die Warmeverluste an die Umgebung, im wesentli-
chen Teil verursacht durch die Warmestrahlung der ruBenden Flamme (keine adiabaten Bedin-
gungen). Vergleicht man diese Ergebnisse mit der OH*-Verteilung in der Flamme, kann man
feststellen, dass die Bereiche maximaler OH*-Konzentration und maximaler Temperaturen sehr
nah nebeneinander positioniert sind. Dies entspricht den Erwartungen aufgrund der Kopplung
des Brennstoffumsatzes mit den OH*- Radikalen und der Warmefreisetzung. Die freigesetzte
Energie (Warme) wird durch Warmeleitung (Diffusion), konvektiven Warmetransport und
Strahlung an die Umgebung Ubertragen. Unter Berlicksichtigung der Stromungsrichtung wird
eindeutig, dass man in der Zone maximaler Warmefreisetzung und in den stromabwarts be-
nachbarten Gebieten die hochsten Temperaturen beobachten kann. Die Position der Maximal-
werte der Temperatur bei allen HUB folgt der Strémungsrichtung und wandert, mit der Aus-
nahme von HUB 102 mm, weiter in Richtung der Brennkammerwand. Dabei wird eine stindige
Abnahme des Absolutwertes der maximalen Temperatur aufgrund der Warmedibertragung an
die Umgebung bzw. kleinere Temperaturgradienten festgestellt. Die pro Hohe maximalen Tem-
peraturen liegen bei HUB 46 mm und r = 35 mm, T = 1668K; bei HUB 60 mm und r = 42.5 mm,
T = 1505K; bei HUB 74 mm und r = 42.5 mm, T = 1350K; bei HUB 88 mm und r=42.5mm, T =
1325K sowie bei HUB 102 mm und r = 0 mm, T = 1339K. Die niedrigsten Temperaturen findet
man in den diisennahen Bereichen, in welchen die kalten Frischgase in die Brennkammer ein-
gediist werden. Die minimale gemessene Temperatur Tmin = 631K wird bei HUB 18 mm und r =
7.5 mm detektiert. Die groRten Temperaturgradienten findet man bei HUB 18 mm und HUB 32
mm. Weiter stromabwarts werden diese Unterschiede minimal und in den oberen Bereichen
der Brennkammer fast ausgeglichen. Unter anderem aufgrund der Warmestrahlung der RuRk-
partikel, die im thermischen Gleichgewicht mit der umgebenden Gasphase sind, werden in den
Bereichen hoher RuRkonzentration vergleichsweise niedrigere Temperauren beobachtet.

Die durchgefiihrten Untersuchungen haben gezeigt, dass die eingesetzte laser-optische Mess-
technik (Zwei-Farben-zeitaufgelosten-LIl) in technisch relevanten Systemen wie turbulenten
drallstabilisierten nicht vorgemischten Flammen eingesetzt werden kann. Mit Hilfe von zusatz-
lichen Untersuchungen der Temperatur-, Spezies-, und Geschwindigkeitsverteilung lassen sich
grundlegende Phanomene und Zusammenhange bei der Verbrennung analysieren. Die gewon-
nenen Erkenntnisse kdnnen zu neuen Uberlegungen und Konzepten fiir die optimale Prozess-
fihrung kiinftiger Verbrennungsanlagen fiihren.
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4.2  Turbulente nicht vorgemischte Drallflamme mit selbsterregten
Verbrennungsinstabilitaten

Ein Thema, das in der Verbrennungsforschung immer wichtiger wird, sind die Entstehung und
die Folgen von Instabilitaten wahrend der Verbrennungsprozesse, z.B. in Gasturbinen und Flug-
zeugtriebwerken. Diese thermoakustischen Phdnomene konnen die Beschadigung oder die Zer-
storung der jeweiligen Verbrennungsanlagen zur Folge haben. Aus 6konomischen und sicher-
heitstechnischen Aspekten ist ein tieferes Verstandnis dieser Phanomene von zentraler Bedeu-
tung. Die Verbrennungsinstabilitaten haben auch Einfluss auf die Entstehung von Ruf§ in der
Brennkammer bzw. auf die Ruemission in die Umwelt. Zurzeit liegen kaum Untersuchungen
beziglich dieses Einflusses vor. In den folgenden Abschnitten wird dieses Thema naher disku-
tiert, und einige Ergebnisse werden vorgestellt.

Zur Untersuchung der in technischen Verbrennungsanlagen auftretenden thermoakustischen
Schwingungen auf die RuReigenschaften wurden zwei unterschiedliche Betriebspunkte, der
eine ohne und der andere mit Auftreten von Verbrennungsinstabilitdten, miteinander vergli-
chen. Die zwei Zustande (schwingend und nicht schwingend) wurden mittels einer Variation
des Luftverhaltnisses, nicht die Luftzahl, zwischen der duReren und der inneren Luftzufuhr und
einer moderaten Anderung der thermischen Leistung realisiert. Dabei werden die Luftzahl und
das Verhaltnis von Erdgas zu Ethen in der Flamme konstant gehalten. Aufgrund der unter-
schiedlichen Drallzahl des dufReren und des inneren Drallerzeugers der eingesetzten Dise, hat
die Variation des Luftverhiltnisses vom duReren zum inneren Plenum eine Anderung der Ge-
samtdrallzahl zur Folge (siehe Kapitel 2). Die Temperaturverteilung und die RuSkonzentratio-
nen in der Flamme wurden fiir die zwei Betriebspunkte experimentell ermittelt.

Es wurden zusatzlich Mikrofonmessungen zur Bestimmung der auftretenden Schwingungsfre-
qguenz in der Brennkammer und im Plenum durchgefiihrt. Bei dem ersten Betriebspunkt (BP1)
wurde ein Erdgas/Ethen-Gemisch (Vn,erdgas = 13,4 In/min und Vnethen = 9,6 In/min) mit Luftsau-
erstoff verbrannt. Das Luftverhaltnis Vnaugen = 111 In/min zu Vn,innen = 60 In/min flir BP1 betragt
1,85 und die thermische Leistung Pw = 17,6 kW bei einer Gesamtdrallzahl von Sges = 0,74. Bei
Betriebspunkt 2 (BP2) wurden etwas hohere Leistungen von P, = 20 kW gefahren. Das Brenn-
stoffgemisch (Vn,erdgas = 15,3 In/min und V ethen = 11 In/min) wurde mit Luftsauerstoff mit einem
Luftverhaltnis (Vn,augen = 143 In/min zu Vi innen = 51 In/min) von 2,8 und Sges = 0,8 umgesetzt. Die
Bedingungen bei BP2 wurden absichtlich so gewahlt, dass es zur Verbrennungsinstabilitat
kommt.

4.2.1 Druckschwankungen bei selbsterregten Verbrennungsinstabilitaten

In Abb. 4-4 werden die mittels Mikrofonmessungen gewonnenen Informationen (ber die
Druckschwankungen in der Brennkammer sowie in den beiden Plenen (aufen und innen) dar-
gestellt (siehe Messaufbau im Kapitel 3).
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Das Diagramm zeigt die Druckschwankungen (Prms in [Pa]) fiir BP1 und BP2. Es ist deutlich zu
erkennen, dass in der Brennkammer bei BP1 keine ausgepragte Frequenz existiert bzw. keine
Verbrennungsinstabilitdten vorkommen. Die maximale Prms- Werte liegen unter 20 Pa. Bei BP2
hingegen dominiert die Druckschwankung mit einer Frequenz von 370 Hz und Prms = 165 Pa.
Diese Schwingungsfrequenz ist auch in beiden Plenen zu finden. Wegen der akustischen Impe-
danz dieser Verbrennungsanlage und der groBen Unterschiede in den zugefiihrten Luftmengen
in beiden Luftkanalen, sind die Druckschwingungsmaxima deutlich zu unterscheiden (Prms, innen
= 25 Pa und Prms, augen = 215 Pa). Die in dem Verbrennungssystem festgestellten Druckschwan-
kungen aufgrund der thermoakustischen Phanomene zeigen das grofRe Auswirkungspotential
solcher Storungen auf alle Prozesse in diesem komplexen System.
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Abb. 4-4 Druckschwankung in dem Modellbrenner ohne und mit thermoakustischer Verbrennungsin-
stabilitat (BP1 und BP2).

4.2.2 Temperaturverteilung bei selbsterregten Verbrennungsinstabilitaten

Der Einfluss der aufgetretenen Verbrennungsinstabilitdten auf die Bedingungen in der Brenn-
kammer ldsst sich unter anderem mittels Ermittlung der Temperaturverteilung diskutieren. In
Abb. 4-5 sind die Temperaturfelder fiir BP1 und BP2 auf der Ebene durch die Diisenachse, die
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durch Interpolation der mittels Thermoelemente (siehe Kapitel 3) gewonnenen Ergebnissen
bestimmt wurden, dargestellt.

BP1 BP2
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Abb. 4-5 Zeitlich gemitteltes Temperaturfeld auf einer Ebene durch die Diisenachse in der Brennkam-
mer fir beide Betriebspunkte.

Die Flamme bei BP2 zeichnet sich mit insgesamt héheren Temperaturen besonders ab HUB 74
mm aus. Schon im diisennahen Bereich findet man bei BP2 sehr hohe Temperaturen. Dies kann
auch mit der in diesem Fall leicht hoheren Leistung der Flamme in Zusammenhang gebracht
werden. Eine weitere Beobachtung ist, dass sich die Zone maximaler Temperaturen in Richtung
der Wand verschoben hat. Diese Zone korreliert sehr gut mit den Gebieten maximaler OH*-
Konzentration bzw. maximaler Warmefreisetzung.

Aufgrund dieser Verschiebung kann man eine deutliche Anderung in der Strémungssituation
und folglich in der Flammenposition vermuten. Der Anstromwinkel wird dabei vergroRRert. Die
"kilteren" Bereiche (HUB 18 mm, X = 2 - 12 mm bis HUB 46 mm, X = 6 - 18 mm) bei BP1, die
durch die zustrdmenden Frischgase verursacht werden, sind bei BP2 wesentlich reduziert (HUB
18 mm, X =0-12 mm bis HUB 32 mm, X = 4 - 18 mm).

Die Temperaturverteilung in der Flamme bei BP2 ist gleichmaRiger mit kleineren Temperatur-
gradienten im Vergleich zu BP1. Diese erhohte Homogenitat, auch in radialer Richtung, lasst
sich besser in Abb. 4-6 und Abb. 4-7 erkennen.
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Abb. 4-6 RadialesTemperaturprofil fiir BP1 und BP2 bei einer HUB = 18 mm, 32 mm und 46 mm.

In diesen Diagrammen werden die radialen Temperaturprofile bei verschiedenen HUB's fiir BP1
und BP2 dargestellt. Die maximale Temperatur wird bei BP1 (Tmax = 1775K) detektiert. Diese
liegt bei HUB 32 mm und X = 25 mm. Bei BP2 ist die Tmax = 1742K und befindet sich bei HUB 32
mm und X = 32.5 mm. Dabei wird die minimale Temperatur dieser Hohe fir BP2 (Tmin, 32 =
1100K) bei X =15 mm und flr BP1 (Tmin, 32 = 900K) bei X = 12.5 mm beobachtet.
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Abb. 4-7 Radiales Temperaturprofil fiir BP1 und BP2 bei einer HUB = 60 mm, 74 mm und 88 mm.

Die Temperaturgradienten in radialer Richtung bei BP2 fiir die HUB's 32 mm, 46 mm und 60
mm sind kleiner im Vergleich zu BP1. Das Temperaturmaximum auf HUB 46 mm befindet sich
bei X =35 mm fir BP1 (Tmax, 46 = 1668K) und X = 37.5 mm fiir BP2 (Tmax, 46 = 1578K). Die Mini-
malwerte in dieser Hohe liegen bei Tmin, 46 = 1181K flir BP1 (X = 17.5 mm) und bei Tmin, 46 = 1226K
fiir BP2 (X = 12.5 mm). Weiter stromabwarts bei HUB 60 mm findet man Tmax s0o = 1505K fiir BP1
bei X =42.5 mm und Tmax s0 = 1443K fiir BP2 bei X =42.5 mm.
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Die minimalen Temperaturen liegen bei Tmin, 60 = 1300K fiir BP1 (X = 17.5 mm) und Tmin, 60 =
1284K fiir BP2 (X = 20 mm). Ab HUB 74 mm erkennt man héhere maximale sowie minimale
Temperaturen fiir BP2, verglichen mit BP1. Fiir HUB 74 mm und HUB 88 mm ist die Tmax, 74 =
1350K und Tmax, 88 = 1325K bei X = 42.5 mm fiir BP1, und Tmax, 74 = 1453K und Tmax ss = 1446K bei
X =42.5 mm fir BP2. Die Minimalwerte werden (Tmin, 72 = 1267K und Tmin, 88 = 1271K) bei X =
17.5 mm und X = 20 mm fuir BP1 und (Tmin, 74 = 1271K und Tmin, 88 = 1298K) bei X = 15 mm und X
=20 mm fiur BP2 detektiert.

Am oberen Ende der primaren (brennstoffreich betriebenen) Brennkammer bei HUB 102 mm
verschiebt sich das Temperaturmaximum in der achsnahen Zone (siehe Abb. 4-8) fiir beide Falle
(Tmax, 102 = 1340K, X = 0 mm fiir BP1 und Tmax, 102 = 1434K, X = 0 mm fiir BP2). Die niedrigsten
Temperaturen dieser Hohe sind im wandnahen Bereich zu finden. Die Unterschiede in der Tem-
peraturverteilung, wie die Verschiebung der Maximalwerte, Minimierung der Bereiche niedri-
ger Temperaturen sowie die erhohte Homogenitat in der Brennkammer (kleinere Temperatur-
gradiente) deuten auf eine wesentliche Anderung der Bedingungen im Verbrennungssystem
hin, die unmittelbar alle Prozesse beeinflusst. Darunter zahlen auch die RuBBbildungs- und Oxi-
dationsprozesse, die stark temperaturabhangig sind.
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Abb. 4-8 Radiales Temperaturprofil fiir BP1 und BP2 bei HUB = 102 mm.

4.2.3 Rulieigenschaften bei selbsterregten Verbrennungsinstabilitaten

In Abb. 4-9 ist das ermittelte RuBvolumenbruchfeld fiir beide Betriebspunkte dargestellt. Die
Werte sind auf den gemessenen MaximalruRvolumenbruch normiert. Die in dieser Arbeit ein-
gesetzte LIl Methode erlaubt lediglich eine qualitative und keine quantitative Analyse bezliglich
der RuBkonzentration (siehe Kapitel 3). Beim Vergleich beider fy-Felder in der Brennkammer
fallt sofort die Reduzierung der RuRkonzentration bei BP2 ab einer HUB 74 mm im achsnahen
Bereich (X = 0 mm bis X = 10 mm) auf. Dieser verringerte RuBvolumenbruch bedeutet, dass in
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diesen Bereichen weniger RuB detektiert wird und somit die Warmeverluste durch Ru3strah-
lung an die Umgebung reduziert werden. Dies neben der erhéhten Leistung der Flamme spie-
gelt sich in den Temperaturfeldern wider, in denen héhere Temperaturen beobachtet werden.
Die héchsten RuRvolumenbriiche bei BP1 findet man in der Zone HUB 60 mm bis HUB 102 mm
und X =0 mm bis X =5 mm. Bei BP2 schrumpft diese Zone und verschiebt sich stromaufwarts
auf HUB 46 mm bis HUB 60 mm und X = 0 mm bis X = 2.5 mm. Dabei wird der RuRvolumenbruch
um bis zu 50 % reduziert. Die dufReren Bereiche der Flamme, in denen die Ruoxidation domi-
niert, werden bei BP2 in Richtung der Brennkammerwand verschoben (alle HUB's bei X > 22.5
mm). Fiir BP1 beobachtet man die RuRoxidation schon ab X > 20 mm bei allen HUB's.

Insgesamt ist die Verteilung von fy im Brennraum fiir BP2 gleichmaRiger bzw. es liegt ein ho-
mogeneres Rulvolumenbruchfeld im Vergleich zu BP1 vor. Es ist offensichtlich, dass es zwi-
schen den beiden Betriebspunkten wesentliche Differenzen in der Stromung, der Temperatur-
verteilung und den RulReigenschaften gibt. Der Einfluss der thermo-akustischen Schwingungen
in so einer nicht vorgemischten Drallflamme auf die gesamte Verbrennungssituation kann da-
her nicht vernachlassigt werden.

Die erhéhte Homogenitat in dem Temperaturfeld bei BP2 deutet auf eine merklich verbesserte
Vermischung der Frischgase (Luft und Brennstoff) und radikalhaltigen Abgase hin. Die kann mit
dem erhohten radialen und axialen Austausch durch die Schwingungswellenausbreitung in der
gesamten Verbrennungsanlage erklart werden. Die Flamme zeigt dann kleinere Konzentrati-
ons- und Temperaturgradienten bzw. weniger lokal "fette" Bedingungen und verhalt sich eher
wie eine Vormischflamme. Die physikalischen und chemischen Prozesse im Rahmen der RuR-
bildung und -oxidation sind sehr sensibel gegeniiber solchen Anderungen der Temperatur- und
Speziesverteilungen, wie z.B. den OH-Radikalen (RufSoxidation) und der lokalen Luftzahl im Sys-
tem. Folglich kann die Entstehung von thermo-akustischen Verbrennungsinstabilitaten gravie-
rende Auswirkungen auf die RuRbildung in der Flamme haben. Die Reduzierung der brennstoff-
reichen Bereiche (Sauerstoffmangel) wirkt sich direkt gegen die RulRpartikelbildung aus. Hem-
mend auf die RuBbildung wirken auch die Verkleinerung der Temperaturgradienten und die
Minimierung des Flammenquenching. Die RuBoxidation hingegen wird durch die verbesserte
Durchmischung des Systems, vor allem mit OH-Radikalen, beglinstigt. Mit den ermittelten Rul3-
volumenbrichen fir BP1 und BP2 (Abb. 4-9) kann der Einfluss der Verbrennungsinstabilitaten
auf die RuRbildung und Oxidation bestatigt werden.

Zum Erreichen der selbsterregten thermo-akustischen Schwingungen bei BP2 war es notwen-
dig, einige Parameter wie das Luftverhaltnis vom duBeren zum inneren Drallerzeuger (Gesamt-
drallzahl) und die thermische Leistung zu variieren. Die Variation dieser Parameter kann auch
Einfluss auf die RuReigenschaften in der Flamme haben.
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Abb. 4-9 Mittels Zwei Farben-zeitaufgeldsten-LIl ermittelter mittlerer normierter RuBvolumenbruch
ohne und mit Auftreten thermoakustischer Verbrennungsinstabilitidt (BP1 und BP2).

Eine Erhdhung der Gesamtdrallzahl fiihrt zur Anderung der Flammenposition und die Flamme
stabilisiert sich auf einer anderen Héhe tGiber dem Brenner als bei der kleineren Drallzahl. Dabei
wird die innere Rezirkulationszone massiv beeinflusst und erfahrt eine VergroRerung. Diese
Rickstromung spielt eine entscheidende Rolle in der Flamme. Die Rezirkulation fihrt zu einer
"Vorwarmung" der Frischgase-Lieferung von reaktiven Spezies, wie z.B. Radikale essenziell fiir
die Verbrennungsreaktionen aus der Flammenzone. Die Erweiterung der inneren Rezirkulati-
onszone fiihrt unmittelbar zu einer Anderung der dulReren Rezirkulationszonen. Das wirkt sich
auf die Scherschicht zwischen der IRZ und der ARZ aus, d.h. die Prozesse des radialen Austau-
sches werden wesentlich verdandert. Die Verschiebung des Luftverhaltnisses zugunsten des du-
Beren Drallerzeugers kann einen massiven Sauerstoffiiberschuss in den wandnahen Bereichen,
und in den achsnahen Zonen einen Sauerstoffmangel bewirken.

Die erhohte thermische Leistung, die als Folge der erhéhten Brennstoff- und Luftmassenstrome
entsteht, kann zu einer Verschiebung des thermischen Gleichgewichtes im Verbrennungssys-
tem fihren. Dazu werden die globalen Verweilzeiten in der Brennkammer reduziert. Daher darf
man die beobachteten Unterschiede im Temperatur- und RuBvolumenbruchfeld zwischen BP1
und BP2 nicht einzig und allein den Verbrennungsschwingungen zuschreiben.

Ein tieferes Verstandnis der Mechanismen der Auswirkung solcher Instabilitaten auf das Ge-
schehen im Verbrennungssystem ist nur dann moglich, wenn man Betriebspunkte vergleicht,
bei denen die einzige Variable das Vorhandensein einer akustischen Schwingung ist. Dies ldsst
sich mittels einer von auBen aufgebrachter akustischer Anregung realisieren. Daher wurde eine
weiterflihrende umfangreichere Messkampagne unter der Einwirkung akustischer Anregung
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der Stromung fur BP1 durchgefiihrt. Dabei wurde mit einer Reihe von Anregungsfrequenzen
experimentiert. Die daraus gewonnenen Erkenntnisse und Zusammenhange werden im nachs-
ten Abschnitt ausfihrlich dargestellt und diskutiert.

Schon an dieser Stelle aber kann man die Aussage treffen, dass thermo-akustische Schwingun-
gen eine wichtige Rolle fur die RuRbildung und -oxidation spielen und diese unbedingt bei der
RuBmodellierung zu deren korrekten Betrachtung beriicksichtigt werden sollten. Die Vernach-
lassigung dieser Verbrennungsinstabilitaten kann zu einer falschen Vorhersage der RuRentste-
hung in diversen Verbrennungssystemen fithren und folglich zu einer Unter- oder Uberschit-
zung der RuBemission solcher Verbrennungsanlagen.

4.3  Turbulente nicht vorgemischte Drallflamme unter akustischer
Anregung der Stromung

Ausgehend von den Erkenntnissen der vorherigen Abschnitte werden in diesem Kapitel, durch
eine vertiefte und ausgedehnte experimentelle Untersuchung der RuBbildung und —oxidation,
unter akustischer Anregung gewonnene Ergebnisse prasentiert und ausfihrlich diskutiert.

Mit dem Ziel, ein tieferes Verstandnis der Mechanismen der Auswirkung von Verbrennungsin-
stabilitaten auf die Prozesse der RuRbildung und -oxidation zu erreichen, wurde ein einziger
Betriebspunkt unter alleiniger Variation der Schwingungsfrequenz untersucht. Eine solche ge-
zielte Variation und unter Einstellung einer Reihe gewiinschter Schwingungsfrequenzen sind
nur mittels einer dem Verbrennungssystem von aulRen aufgepragter Anregung moglich. In die-
ser Arbeit wird eine akustische Anregung der Stromung anhand von am inneren und dufBeren
Luftkanal des Modellbrenners montierten Lautsprechern ermaoglicht.

Diese Untersuchung wird als RQL-Verbrennungskonzept (siehe Kapitel 2) unter atmosphari-
schen Bedingungen und als Betriebspunkt 1 (BP1) realisiert. Die Messungen werden in der ers-
ten (brennstoffreichen) Brennkammer durchgefiihrt. Das Brennstoffgemisch (Vn,erdgas = 13,4
In/min und Vnethen = 9,6 In/min) wird mit Luftsauerstoff (Vn,augen = 111 In/min und Vi innen = 60
In/min) oxidiert. Die thermische Leistung betragt P« = 17,6 kW bei einer Luftzahl A = 0,64 und
einer Gesamtdrallzahl von Sges = 0,74. Es wurden grundsatzlich vier Falle (Anregung mit O Hz
(keine Instabilitat), 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz) verglichen. Zusatzlich wurden einige Parameter
auch bei 50 Hz und halber Anregungsamplitude und bei 200 Hz untersucht.

4.3.1 Druckschwankungen

In Abb. 4-10 sind die mittels Mikrofonmessungen gewonnenen Informationen lber die Druck-
schwankungen in der Brennkammer sowie in den beiden Plenen (aul’en und innen) dargestellt.
Das Diagramm zeigt die Druckschwankungen (Prms in [Pa]) fiir den Betriebspunkt ohne Anre-
gung der Stromung und bei 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz Anregungsfrequenz.
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Abb. 4-10 Druckschwankungen in der Brennkammer und in den beiden Plenen (auBen und innen)
unter einer Reihe unterschiedlicher Anregungsfrequenzen.

In dem Fall ohne Anregung findet man erwartungsgemal keine ausgepragte Druckschwingung
und die Werte halten sich unter Prms < 10 Pa. Bei allen anderen Fallen findet man die aufge-
pragte Schwingungsfrequenz vor, allerdings durch die Systemimpedanz gedampft. In beiden
Plenen wird die gleiche Anregungsenergie zugefiihrt, aber durch die Hohlraumgeometrie und
frequenzabhangige Wellenabsorption / Abschwachung werden unterschiedliche Prms - Werte
detektiert. Diese Dampfung ist noch deutlicher nach dem Ubergang in die Brennkammer, in
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welcher die kleinsten Druckschwankungen gemessen werden. In der Brennkammer, vor allem
bei 50 Hz und 100 Hz, werden auch die zweite und dritte harmonische Welle festgestellt. Ge-
rade bei diesen Frequenzen konnte ein gravierender Einflul auf die Stromungs-, Temperatur-
und OH*-Chemolumineszenzfelder sowie auf die RuBeigenschaften nachgewiesen werden. Im
Gegensatz dazu wurde bei der Anregungsfrequenz von 350 Hz kein Auftreten einer harmoni-
schen Welle detektiert.

Zur Quantifizierung der dem Verbrennungssystem zugefiihrten Energie wurde die Anderung
des Schalldruckpegels dargestellt. Der auf die Horschwelle bezogene Schalldruckpegel im du-
Reren und inneren Luftkanal betragt flir den Fall ohne Anregung Lp, augen = 112,4 dB und Lp, innen
=108,9 dB, und in den Fallen mit einer Anregung fihrt die zugefiihrte Energie im Mittel zu einer
Erhohung des Schalldruckpegels wie folgt:

LP,auBen = 130.5 dB und LP’ innen = 128.3 dB.

Das gezielte Einsetzten akustischer Anregung beeinflusst in erster Linie die Stromung durch die
Ausbreitung von Druckwellen in den Plenen und in der Brennkammer.

4.3.2 Geschwindigkeitsverteilung in isothermer (nicht reagierender) Stréomung

Einen tieferen Einblick ermdglicht uns die Geschwindigkeitsuntersuchung bzw. die Durchfiih-
rung von 2D High-Speed PIV (siehe Kapitel 3) in der Brennkammer. In einem ersten Schritt wird
die Erfassung des Geschwindigkeitfeldes in der isothermen Stromung, d.h. ohne Verbrennung,
realisiert. In Abb. 4-11 wird das gemittelte axiale Geschwindigkeitsfeld der isothermen Stro-
mung - in einer Ebene durch die Diisenachse - bei einer Reihe von Anregungsfrequenzen dar-
gestellt.

HUB [mm]

/ / l“'{ 7

ml == g

vl

'
o

Abb. 4-11 Das gemittelte (8000 Bilder) axiale isotherme Geschwindigkeitsfeld in einer Ebene durch
die Diisenachse unter Anregung der Stromung.

Die Stromlinien erleichtern die genaue Erkennung der Strémungsrichtung im untersuchten
Feld. In allen vier Fallen kann eine innere Rezirkulationszone (IRZ) und duRere Rezirkulations-
zone (ARZ) beobachtet werden. Diese sind typisch fiir drallstabilisierte Flammen und beruhen
auf der Entstehung eines positiven Druckgradienten auf der Diisenachse (siehe Kapitel 2, Flam-
menstabilisierung). Diese Zonen sind nahezu identisch im Fall ohne Anregung und bei 350 Hz
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Anregungsfrequenz. Bei einer Anregung mit 50 Hz und 100 Hz hingegen wird die IRZ im Mittel
ausgedehnt, der Anstromwinkel und die maximalen Geschwindigkeiten (positiv Vy,max = 12 bis
14 m/s und negativ Vy,min = -8 bis -6 m/s) werden kleiner, im Vergleich zu den beiden anderen
Fallen. In der Flamme ohne Anregung der Stromung werden Maximalgeschwindigkeiten von
Vy,max = 19 m/s und Minimalgeschwindigkeiten von Vymin = -11 m/s detektiert.

Abb. 4-12 Standardabweichung der axialen isothermen Geschwindigkeit unter Anregung der Stro-
mung.

Die veranderte Strémungssituation wird als direkte Folge der Anregung erkannt. Interessant ist
hier die relative Resistenz der Strémung auf eine Anregung mit 350 Hz. Die Geschwindigkeits-
felder bei 0 Hz und 350 Hz Anregung sind nahezu identisch.

Die IRZ ist im Fall von 350 Hz etwas schmaler als bei 0 Hz. Die isothermen Geschwindigkeits-
messungen weisen auf eine frequenzabhdngige Auswirkung auf das Stromungsfeld in der
Brennkammer hin.

Abb. 4-12 zeigt die Schwankungswerte der isothermen axialen Geschwindigkeit in allen vier
Fallen. Die groBten Standardabweichungen o_Vy werden erwartungsgemal zwischen der IRZ
und die Hauptstrémung, sowie der ARZ und die Hauptstrémung beobachtet. Bei einer Anre-
gungsfrequenz von 100 Hz und vor allem bei 50 Hz findet man die groRten Werte (6_Vymax =13
m/s), und hierbei werden die Bereiche wesentlicher Geschwindigkeitsschwankungen ausge-
dehnt. Dies kann zu einem verbesserten Austausch und dadurch erhéhter Homogenitat fihren.
Im Fall von 50 Hz breitet sich der Bereich maximaler Schwankungswerte bis zur Diisenachse
direkt Gber der Diise aus. Dies deutet auf eine Instabilitat der Riickstromzone hin. Solches Ver-
halten lasst sich bei den anderen drei Fallen nicht beobachten.

Das Verhalten des Systems unter akustischer Anregung lasst sich auch mit Hilfe der in Abb. 4-13
dargestellten radialen Profile der isothermen axialen (unten) und radialen (oben) Geschwindig-
keitskomponenten bei 10 mm HUB und 30 mm HUB analysieren. Die gezeigten Mittelwerte
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bestatigen die Feststellung, dass sich die Stromung nahezu identisch bei der 0 Hz und 350 Hz
Anregung verhalt.
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Abb. 4-13 Radiale Profile der isothermen gemittelten axialen (unten) und radialen (oben) Geschwin-
digkeitskomponenten auf HUB = 10 mm und HUB = 30 mm unter Anregung der Stromung.

In den radialen Geschwindigkeitsprofilen lassen sich jedoch Unterschiede feststellen. Sowohl
bei HUB = 10 mm, als auch bei HUB = 30 mm zeigen die Geschwindigkeitskomponenten (axial
und radial) eine Verschiebung der Maximalgeschwindigkeiten in Richtung der Brennkammer-
wand im Fall von einer Anregung mit 50 Hz und 100 Hz. Dieser Effekt lasst sich eindeutiger bei
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HUB > 10 mm beobachten. Bei einer Anregung mit 100 Hz findet man die gréRte Verschiebung
der Maximalwerte. Diese liegt z.B. im Fall von HUB = 30 mm fiir die axiale Komponente bei X =
19 mm im Vergleich zu X = 14 mm filr den nicht angeregten Fall. Die Verschiebung bei 50 Hz ist
geringer und betragt ca. 3 mm (X = 17 mm). Auf dieser Hohe konnte man fiir den 350 Hz Fall
keine Verschiebung feststellen.

Die radiale Komponente zeigt ahnliches Verhalten, wobei die Verschiebung der Maximalwerte
fr den Fall von 100 Hz noch gravierender ist als bei der axialen Geschwindigkeitskomponente.
Die Verlagerung der Maximalgeschwindigkeiten weiter nach auBen zu den grofReren Radien
deutet auf einen erhohten radialen Impuls bzw. verbesserten radialen Impulsaustausch im Ver-
gleich zu 0 Hz und 350 Hz Anregung hin. Die Geschwindigkeitsprofile bei HUB 30 mm zeigen,
dass sich die negativen Geschwindigkeiten (Riickstromung) in den angeregten Fallen 50 Hz und
100 Hz im Vergleich zu 0 Hz und 350 Hz verschieben. Diese liegen fiir die innere Rezirkulations-
zone um 2 mm weiter in Richtung der Brennkammerwand bei X =9 mm. Dies zeigt erneut, dass
bei der Anregung der Stromung eine Ausdehnung der IRZ erfolgt und dass der Zusammenhang
frequenzabhangig ist.
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Abb. 4-14 Isothermes axiales Geschwindigkeitsfeld ohne Anregung der Stromung.

Die Diskussion der Geschwindigkeitsmessungen hat sich bis jetzt auf die Mittelwerte be-
schrankt. Da es sich hier um ein schwingendes System handelt, ware es sinnvoll, die gemesse-
nen Geschwindigkeitsfelder bei jeder einzelnen Anregungsfrequenz phasenkorreliert darzustel-
len. Zu diesem Zweck werden die momentanen Geschwindigkeitsfelder aus jeder Periode fiir
eine phasenkorrelierte Mittelung herangezogen. Die von der Anregungsfrequenz abhangige Pe-
riodendauer wird in zehn Phasen unterteilt, und die dazugehorigen Mittelwerte werden disku-
tiert.

Da der Fall ohne Anregung kein schwingendes System ist, werden alle 10 Phasen identisch aus-
sehen. Aus diesem Grund werden die Geschwindigkeitsfelder fiir den 0 Hz Fall nicht in zehn
Phasen unterteilt, sondern es wird eine Phase bzw. ein Feld (Abb. 4-14) dargestellt.
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Abb. 4-15 Isothermes axiales Geschwindigkeitsfeld phasenkorreliert bei einer Anregung mit 350 Hz in
zehn Phasen mit 285 ps Zeitschritt (2.85 ms Periodendauer).

In Abb. 4-15 sind die isothermen Geschwindigkeitsfelder bei 350 Hz Anregung phasenkorreliert
in zehn Phasen mit 285 ps Zeitschritten gezeigt. Bei einer Anregung der Strémung mit 350 Hz
ist das System sehr resistent; die Geschwindigkeitsfelder sind in jeder Phase gleich und iden-
tisch mit dem 0 Hz Fall. Diese Ahnlichkeit in der Strémung deutet auf eine mdgliche Ahnlichkeit
auch in den RulStendenzen in diesem System bei 0 Hz und 350 Hz hin. Wenn man die phasen-
korrelierten Ergebnisse fiir die Falle 50 Hz (2 ms Zeitschritt) und 100 Hz (1 ms Zeitschritt) be-
trachtet (Abb. 4-16 und Abb. 4-17), erkennt man den gravierenden Einfluss der Anregung auf
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die isotherme Stromung. Die Geschwindigkeitsfelder unterscheiden sich in jeder Phase, die Ge-
schwindigkeit fluktuiert in allen Zonen wahrend der Periodendauer.
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Abb. 4-16 Isothermes axiales Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 50 Hz in
zehn Phasen mit 2 ms Zeitschritt (20 ms Periodendauer).

Die Maximalgeschwindigkeiten zeigen eine Pulsation der Stromung und pendeln immer wieder
zwischen der Diise und ca. 35 mm HUB. Diese Fluktuationen wirken sich auch auf die Rezirku-
lationszonen aus, und vor allem bei 50 Hz Anregung kdnnen Phasen beobachtet werden, in
denen die IRZ von der Diise weg transportiert wird. Diese verschwindet in manchen Phasen der
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Periode im Bereich HUB = 0 mm bis HUB = 30 mm. Bei einer Anregung mit 100 Hz fluktuieren
die Geschwindigkeitsmaximalwerte und deren Position vorwiegend in axialer Richtung.
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Abb. 4-17 Isothermes axiales Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 100 Hz
in zehn Phasen mit 1 ms Zeitschritt (10 ms Periodendauer).

Die IRZ hingegen bleibt in jeder Phase erhalten. Dies spricht fiir eine héhere Stabilitat der Stro-
mung, sowie fiir die Erhaltung einer Scherzone zwischen der IRZ und der ARZ. Die Scherzone ist
entscheidend fiir den radialen Warme- und Stoffaustausch in der Brennkammer. Die festge-
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stellten Unterschiede in dem Verhalten der Stromung bei einer Variation der Anregungsfre-
qguenz lassen die Vermutung zu, dass Differenzen zwischen den verschiedenen Anregungsfallen
und den nicht angeregten Fall in den Prozessen der RufRbildung und -oxidation auftreten wer-
den. Diese Vermutung kann durch weitere Untersuchungen in der reaktiven (reagierenden)
Stromung bestatigt werden.

4.3.3 Geschwindigkeitsverteilung in der reaktiven Strémung

In Abb. 4-18 werden die gemittelten (8000 Einzelbilder siehe Kapitel 3.2.2) axialen Geschwin-
digkeitsfelder bei 0 Hz, 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz Anregungsfrequenz in der reaktiven Stromung
fiir Abschnitt 1 (5-35 mm HUB), Abschnitt 2 (35-65 mm HUB) und Abschnitt 3 (HUB 65-102 mm)
dargestellt. Die detektierten Axialgeschwindigkeiten sind erwartungsgemal insgesamt hoher,
unabhangig von der Anregungsfrequenz, als die bei der nicht reagierenden Strémung, und er-
reichen Werte von maximal Vy,max = 29 m/s und minimal Vymin = -19 m/s.
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Abb. 4-18 Gemitteltes (8000 Bilder) axiales Geschwindigkeitsfeld bei 0 Hz, 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz
Anregungsfrequenz in der reaktiven Stromung fiir Abschnitt 1 (5-35 mm HUB), Abschnitt 2 (35-65 mm
HUB) und Abschnitt 3 (HUB 65-102 mm).
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Durch die bei der Verbrennungsreaktion freigesetzte Warme steigen die Temperaturen in der
Brennkammer signifikant, folglich sinkt die Dichte. Da die Massenstrome konstant gehalten
werden, findet im reagierenden Fall eine Beschleunigung der Stromung statt. Dazu kommt eine
Ausdehnung der IRZ im Vergleich zum isothermen Fall. Trotz alledem spiegeln sich die Erkennt-
nisse aus den isothermen Messungen bei den reaktiven Fallen wider. Die Flamme ist relativ
resistent gegenliber einer Anregung mit 350 Hz und reagiert stark auf eine Anregungsfrequenz
von 50 Hz oder 100 Hz. Die Auswirkung auf die reagierende Stromung findet man in der gesam-
ten Brennkammer, sowohl in den diisennahen Bereichen als auch in den mittleren und héheren
Zonen bis zum Auslass in die zweite Brennkammer wieder. Durch die unterschiedliche Ge-
schwindigkeitsverteilung werden auch die Verweilzeiten in bestimmten Zonen der Brennkam-
mer verdandert. Die maximalen Geschwindigkeiten, positiv und negativ werden bei allen unter-
suchten Fillen in dem ersten diisennahen Abschnitt (HUB 5-35 mm) beobachtet. Weiter strom-
abwarts findet man immer kleinere Geschwindigkeitsgradienten mit niedrigeren
Geschwindigkeiten. Die Veranderungen in der Riickstromung (aullen und innen) lassen sich ein-
deutiger in Abb. 4-19 erkennen und diskutieren. In diesem Diagramm werden die Bereiche mit
gemittelten Werten der axialen Geschwindigkeitskomponente groRer 0 m/s (rot) und kleiner 0
m/s (blau) dargestellt. Die merklich beeinflussten Falle (50 Hz und 100 Hz) erfahren eine Ver-
anderung der IRZ, verglichen mit dem nicht angeregten Fall, sowohl in axialer als auch in radia-

ler Richtung.
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Abb. 4-19 Gemitteltes (8000 Bilder) axiales Geschwindigkeitsfeld bei 0 Hz, 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz
Anregungsfrequenz (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Im ersten Abschnitt ist eine minimale VergréBerung der IRZ bei 50 Hz und vor allem bei 100 Hz
zu beobachten. Eine eindeutigere VergréRerung ist in der ARZ im Fall von 350 Hz zu erkennen.
Bei der Anregung mit 100 Hz im Abschnitt 2 ist die VergroRBerung der IRZ starker ausgepragt. Im
zweiten Abschnitt (HUB 35-65 mm) findet man die signifikanteste Ausdehnung der IRZ bei einer
Anregung von 100 Hz vor. In diesem Fall reicht die IRZ schon ab einer HUB > 52 mm bis r = 20
mm und weiter stromabwarts bis r = 23 mm. Im nicht angeregten Fall breitet sich die IRZ bis
maximal r = 20 mm bei HUB 65 mm aus. Bei den Anregungsfillen von 50 Hz und 350 Hz werden
schmalere Riickstromzonen (maximale Ausdehnung bis r = 16 mm) fiir HUB < 65 mm detektiert.
Die VergroRerung der IRZ bedeutet eine Erhéhung der Rezirkulation von heiRen radikaltragen-
den Gasen in der Flammenregion und fiihrt folglich zu einer Intensivierung des Brennstoffab-
baus und der Homogenisierung (homogeneres Mischungs- und Temperaturfeld). Im Fall der
350 Hz Anregung ist das mittlere Geschwindigkeitsfeld zum groRten Teil gleich mit dem des
nicht angeregten Falls. Jedoch sorgt die Verjingung der IRZ fiir eine weniger intensive Homo-
genisierung. Im dritten Abschnitt ist eine Verkleinerung der Riickstromzone bei 50 Hz und 100
Hz erkennbar. Ab einer HUB > 68 mm bei 50 Hz und HUB > 72 mm bei 100 Hz ist im Mittel keine
Rezirkulation mehr zu beobachten. In diesem Abschnitt wird eine groRere Rezirkulationszone
bei 350 Hz als bei den restlichen Fallen detektiert.
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Abb. 4-20 Standardabweichung des axialen Geschwindigkeitsfeldes bei 0 Hz, 50 Hz, 100 Hz und 350
Hz Anregungsfrequenz in der reaktiven Strémung fiir Abschnitt 1 (5-35 mm HUB), Abschnitt 2 (35-65
mm HUB) und fiir Abschnitt 3 (HUB 65-102 mm).
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Weitere wichtige Informationen liefert die Abb. 4-20. In diesem Diagramm werden die Felder
der Standardabweichung der axialen Geschwindigkeit dargestellt. Die grofften Schwankungen
in der Geschwindigkeit entstehen zwischen der IRZ und der Hauptstrémung sowie der ARZ und
der Hauptstromung. Im ersten Abschnitt sind die Felder bei 0 Hz und 350 Hz identisch, und bei
50 Hz und 100 Hz beobachtet man eine Ausdehnung der Zone grofRer Schwankungen im achs-
nahen Bereich. Im zweiten Abschnitt ist die Standardabweichung héher bei 50 Hz und vor allem
bei 100 Hz im Vergleich zu 0 HZ und 350 Hz. Dabei wird bei 350 Hz die Zone hdherer Stan-
dardabweichung verkleinert. Im dritten Abschnitt findet man Bereiche mit maRigen Schwan-
kungen der axialen Geschwindigkeit bei 0 Hz und begrenzt in den duBeren Zonen (r > 28 mm)
bei 100 Hz.

Im Folgenden werden phasenkorrelierte Ergebnisse prasentiert und ausfihrlich diskutiert. Abb.
4-21 zeigt das 2-dimensionale axiale Geschwindigkeitsfeld fiir Abschnitt 1 (5 bis 35 mm HUB)
der primaren Brennkammer fiir den Fall ohne akustische Anregung. Die flr eine drallstabili-
sierte Flamme typische innere und duBere Rezirkulationszone ist klar zu erkennen.
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Abb. 4-21 Mittleres axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld - ohne Anregung der Stromung fiir Ab-
schnitt 1 (HUB 5-35 mm).

In Abb. 4-22 und Abb. 4-23 ist das axiale Geschwindigkeitsfeld in der reagierenden Strémung
fiir Abschnitt 1 (5-35 mm HUB) bei 50 Hz und 100 Hz Anregung dargestellt. Die gemittelten
Aufnahmen sind phasenkorreliert fiir eine Periode von 20 ms mit 2 ms Zeitschritt bei 50 Hz, 10
ms mit 1 ms Zeitschritt bei 100 Hz und 2.85 ms mit 285 ps Zeitschritt bei 350 Hz (Abb. 4-24)
dargestellt. Die Felder fiir den Abschnitt 2 (35-65 mm HUB) sind in Abb. 4-25 fiir den 0 Hz, in
Abb. 4-26 flir den 50 Hz, in Abb. 4-27 fiir den 100 Hz und in Abb. 4-28 fiir den 350 Hz Fall gezeigt.
Die Werte von Abschnitt 3 (65-102 mm HUB) bei allen untersuchten Fallen sind in Abb. 4-29 bis
Abb. 4-32 prasentiert. Das Stromungsfeld in den Fallen 50 Hz und 100 Hz ist sehr stark beein-
flusst von der aufgezwungenen akustischen Luftzufuhranregung. Fiir den 50 Hz Fall kann man
eine deutliche Fluktuation (qualitativ und quantitativ) des Stromungfeldes wahrend einer Peri-
ode feststellen. Die innere Rezirkulationszone (IRZ) wird in manchen Phasen bei 50 Hz merklich
abgeschwacht bzw. die negative axiale Geschwindigkeit nimmt stark ab. Dazu wird auch die
Position der IRZ verdndert und diese fluktuiert zwischen dem diisennahen Bereich HUB <5 mm
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und weiter stromabwérts HUB's > 35 mm (Abb. 4-22 und Abb. 4-26). Zusitzlich, wird auch die
Zone maximaler Axialgeschwindigkeit beeinflusst und diese variiert in jeder einzelnen Phase.
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Abb. 4-22 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 50 Hz
in zehn Phasen, mit 2 ms Zeitschritt (20 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 1 (HUB 5-35 mm).
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Abb. 4-23 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 100 Hz
in zehn Phasen, mit 1 ms Zeitschritt (10 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 1 (HUB 5-35 mm).
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Abb. 4-24 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 350
Hz, in zehn Phasen mit 285 us Zeitschritt (2,85 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 1 (HUB 5-35 mm).
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Abb. 4-25 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, ohne Anregung der Stromung fiir Abschnitt 2
(HUB 35-65 mm).

Bei einer Anregung der Luftzufuhr mit 100 Hz, wie bei dem 50 Hz-Fall, sieht man eine deutliche
Anderung des Stromungfeldes (qualitativ und quantitativ) im Vergleich zum nicht angeregten
Fall, die IRZ hingegen erscheint viel stabiler und bleibt bei 100 Hz in jeder Phase erhalten. Dies
flhrt einerseits zu einer besseren Vermischung der Verbrennungsradikale mit den Frischgasen
und andererseits zu einer merklich stabileren Flamme und die aerodynamische Flammenstabi-
lisierung ist weiterhin gewahrleistet.

Der Einfluss der akustischen Anregung (100 Hz) auf die ARZ ist deutlich erkennbar. Die duReren
Wirbelkerne sind verschoben von 10 mm HUB und 25 mm radialer Position, zu 25 mm HUB und
35 mm radialer Position, wahrend jedes einzelnen Zyklus. Die Antwort der Stromung auf die
akustische Anregung der Luftzufuhr ist eindeutig frequenzabhéangig. Das Strémungsfeld bei ei-
ner 350 Hz-Anregung ist unbeeinflusst und bleibt in jeder Phase, sowohl qualitativ als auch
guantitativ, erhalten. Im Gegensatz zu den 50 Hz- und 100 Hz-Fallen, bleibt die axiale Geschwin-
digkeit bei der 350 Hz-Anregung konstant und ist nahezu identisch mit der bei dem nicht ange-
regten Fall. Dieses Verhalten der Strdmung lasst sich mit der frequenzabhingigen Anderung
der Impedanz des untersuchten oszillierenden Systems erklaren. Die akustische Impedanz wie-
derum ist abhangig von mehreren Faktoren, wie zum Beispiel der Geometrie der Brennkam-
mer, der Dise und des Plenums, der Interaktion zwischen der Stromung und den Verbren-
nungsreaktionen, der thermischen Leistung des Brenners usw. Abhangig von der Impedanz des
Systems kann man eine obere Frequenzgrenze bestimmen. Oberhalb dieser Grenze ist die Stro-
mung nicht mehr in der Lage, den akustischen Fluktuationen zu folgen [63].
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Abb. 4-26 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 50 Hz
in zehn Phasen, mit 2 ms Zeitschritt (20 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 2 (HUB 35-65 mm).
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Abb. 4-27 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 100 Hz
in zehn Phasen mit 1 ms Zeitschritt (10 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 2 (HUB 35-65 mm).
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Abb. 4-28 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 350 Hz

in zehn Phasen mit 285 ps Zeitschritt (2.85 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 2 (HUB 35-65 mm).
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Abb. 4-29 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, ohne Anregung der Stromung fiir Abschnitt 3
(HUB 65-102 mm).

In den Abb. 4-33 bis Abb. 4-44 sind die phasenkorrelierten, gemittelten axialen Geschwindig-
keitsfelder in der Flamme fiir alle Anregungsfrequenzen und alle HUB’s als Diagramme mit nur
zwei Zonen dargestellt, eine blaue Zone fir die axialen Geschwindigkeiten < 0 m/s und eine
rote Zone fur die axialen Geschwindigkeiten > 0 m/s.

Diese Darstellungsweise erlaubt eine verbesserte Erkennung der Riickstromzonen (IRZ und
ARZ). Die Beobachtungen in den bisherigen Ergebnissen werden hier erneut bestitigt. Die hohe
Resistenz des Stromungsfeldes bei 350 Hz Anregung l3sst sich bei allen HUB’s erkennen. Dabei
kann hier die starke Variation in der Position und der GroRe der Riickstromzonen bei 50 Hz und
vor allem bei 100 Hz verfolgt werden. Ein interessanter Unterschied zwischen den 50 Hz- und
100 Hz-Fallen ist das Auftreten einer Riickstromzone im oberen Bereich der Brennkammer
(HUB > 70 mm). Bei 50 Hz-Anregung ist diese Zone in der Hilfte aller Phasen nicht vorhanden
und bei 100 Hz fehlt sie in 3 von 10 Phasen. In dem Fall ohne Anregung und bei 350 Hz findet
man in jeder Phase eine Riickstrémung bis HUB = 83 mm. Im 100 Hz-Fall reicht diese Riick-
stromzone bis HUB = 90 mm in manchen Phasen der Periode.

Eine weitere Informationsquelle beziglich des Einflusses der akustischen Anregung auf die
Stromungssituation in der Flamme stellt die prazise Betrachtung der Geschwindigkeit auf ge-
zielt gewdhlten HUB’s dar. In den Abb. 4-45 bis Abb. 4-52 werden die Geschwindigkeitsprofile
(axiale und radiale Komponente) in der reaktiven Stromung bei allen untersuchten Fallen und
allen Phasen der Schwingungsfrequenz fiir HUB = 10 mm, 30 mm und 60 mm dargestellt.

Die groRten Schwankungen in den Geschwindigkeitsprofilen zwischen den einzelnen Phasen
werden in blau und in rot, negativ und positiv gezeichnet. Diese Ergebnisse zeigen lber alle
Phasen stabile Geschwindigkeitsprofile fir den 350 Hz-Fall, dhnlich wie bei dem nicht angereg-
ten Fall. Dies gilt fiir alle gezeigten HUB's fiir die axiale als auch fiir die radiale Geschwindigkeits-
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komponente. Dabei sind die absoluten Geschwindigkeiten fiir beide Falle leicht unterschiedlich.
Bei der Anregung mit 350 Hz werden etwas hohere axiale (HUB = 10 mm) und niedrigere radiale
(HUB =30 mm, 60 mm) Geschwindigkeiten gemessen.

Die Anregung der Stromung macht sich deutlich bemerkbar in den Fallen von 50 Hz und 100 Hz
(Abb. 4-46, Abb. 4-47, Abb. 4-50 und Abb. 4-51). Diese Anregungsfrequenzen verursachen eine
starke Fluktuation in den absoluten Geschwindigkeitswerten sowohl fiir die axiale als auch fir
die radiale Komponente. Die Geschwindigkeitsprofile variieren deutlich von Phase zu Phase,
vor allem bei der 100 Hz-Anregung, und unterscheiden sich teilweise gravierend von den Profi-
len bei dem nicht angeregten Fall. Auf HUB = 10 mm erreicht die maximale axiale Geschwindig-
keit in manchen Phasen ca. 33 m/s mit 100 Hz Anregung, und bei 0 Hz Anregung liegt dieser
Wert bei ca. 24 m/s. Die radiale Geschwindigkeit fluktuiert auch sehr stark und die Maximal-
werte erreichen ca. 20 m/s (HUB = 30 mm) fiir den 100 Hz-Fall. Ohne Anregung liegt dieser
Wert lediglich bei maximal 15 m/s. Neben der deutlichen Verdanderung der Geschwindigkeits-
profile (axial und radial) wird auch die Position des Auftretens der Maximalgeschwindigkeit in
jeder Phase verschoben.

Die Geschwindigkeitsuntersuchungen zeigen eine zeitliche Instabilitit der IRZ und ARZ. Die Ver-
groRerung der IRZ und der Zone hoher Geschwindigkeitsfluktuationen, verursacht von der er-
zwungenen akustischen Anregung der Strémung, kdnnte zu einer Verbesserung der Vermi-
schung in der Brennkammer (homogeneres Gemisch) bei 50 Hz und besonders bei 100 Hz fiih-
ren. Die Intensivierung der Durchmischung zwischen Brennstoff und Oxidator und zwischen
freien Radikalen einerseits und den unverbrannten Kohlenwasserstoffen (UKW) und den RuR-
partikeln andererseits, flihrt zwangslaufig zu kleineren Gradienten in den Konzentrationsfel-
dern. Ahnliches Verhalten kann man auch von dem Temperaturfeld bei Anregung erwarten.

Anscheinend findet die Verbrennung unter Anregung der Strémung unter quasi ,,vorgemisch-
ten“ und ,vorgewarmten” Bedingungen statt. Dabei ist die Auswirkung der Anregung frequenz-
abhangig. Dieses Verhalten der Stromung und die zu erwartende Kopplung mit der Verbren-
nung und den Prozessen der RulRbildung- und Oxidation hat hochstwahrscheinlich einen gro-
Ben Einfluss auf die RuRentstehung in einer nicht vorgemischten Flamme bzw. auf die
RufRemissionen aus der jeweiligen Verbrennungsanlage.

Unterhalb einer oberen Frequenzgrenze, die individuell und brennersystem-spezifisch ist, wird
die Antwort des Stromungsfeldes auf akustische Anregung entscheidend beeinflusst. Die 100
Hz Anregungsfrequenz hat die Vermischungsbedingungen (Homogenitat der Mischung) zwi-
schen Brennstoff und Oxidator (Luft) positiv verandert. Daher sind kleinere Konzentrationsgra-
dienten zu erwarten und die Verbrennung inklusive der Prozesse der RuBbildung und -oxidation
wirde sich dem vorgemischten Fall anndhern.
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Abb. 4-30 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 50 Hz
in zehn Phasen mit 2 ms Zeitschritt (20 ms Periodendauer) fiir Abschnitt 3 (HUB 65-102 mm).
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Abb. 4-31 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 100 Hz

in zehn Phasen mit 1 ms Zeitschritt (10 ms Periodendauer), fiir Abschnitt 3 (HUB 65-102 mm).
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Abb. 4-32 Axiales reagierendes Geschwindigkeitsfeld, phasenkorreliert bei einer Anregung mit 350 Hz
in zehn Phasen mit 285 ps Zeitschritt (2.85 ms Periodendauer), fiir Abschnitt 3 (HUB 65-102 mm).
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Abb. 4-33 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 0 Hz Anregungsfrequenz fiir Abschnitt
1 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-34 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 0 Hz Anregungsfrequenz fiir Abschnitt
2 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-35 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 0 Hz Anregungsfrequenz fiir Abschnitt
3 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-36 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 50 Hz Anregungsfrequenz fiir Abschnitt
1 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-37 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 50 Hz Anregungsfrequenz fiir Abschnitt
2 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-38 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 50 Hz Anregungsfrequenz fiir Abschnitt
3 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-39 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 100 Hz Anregungsfrequenz fiir Ab-
schnitt 1 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-40 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 100 Hz Anregungsfrequenz fiir Ab-
schnitt 2 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-41 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 100 Hz Anregungsfrequenz fiir Ab-
schnitt 3 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-42 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 350 Hz Anregungsfrequenz fiir Ab-
schnitt 1 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-43 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 350 Hz Anregungsfrequenz fiir Ab-
schnitt 2 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-44 Phasenkorreliertes axiales Geschwindigkeitsfeld bei 350 Hz Anregungsfrequenz fiir Ab-
schnitt 3 (> 0 m/s rote Zone, < 0 m/s blaue Zone).
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Abb. 4-45 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der axialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Stromung bei 0 Hz Anregung.

100



Ergebnissem und Diskussion

HUB 10 mm

Vy [m/s]

Vy [m/s]

35 30 25 20 15 10 5 0 5 10 15 20 25 30 35
X [mm]

35 30 25 20 15 10 5 0 5 10 15 20 25 30 35
X [mm]

Abb. 4-46 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der axialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Stromung bei 50 Hz Anregung.
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Abb. 4-47 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der axialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Strémung bei 100 Hz Anregung.
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Abb. 4-48 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der axialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Strémung bei 350 Hz Anregung.
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Abb. 4-49 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der radialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Stromung bei 0 Hz Anregung.

104



Ergebnissem und Diskussion

5 HUB 10 mm

" HUB 30 mm

Abb. 4-50 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der radialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Strémung bei 50 Hz Anregung.
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Abb. 4-51 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der radialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Strémung bei 100 Hz Anregung.
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Abb. 4-52 Radiale gemittelte Geschwindigkeitsprofile der radialen Geschwindigkeitskomponente fiir
alle Phasen (HUB 10 mm, 30 mm und 60 mm) in der reagierenden Strémung bei 350 Hz Anregung.
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4.3.4 OH*-Chemolumineszenz unter akustischer Anregung

Weitere wichtige Informationen liefern die phasenkorreliert gemittelten integralen OH*-Che-
molumineszenzmessungen, deren Ergebnisse einen tieferen Einblick und ein besseres Ver-
standnis der Interaktion zwischen der Strémung und der Verbrennung unter Einwirkung von
akustischen Oszillationen erlauben.
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Abb. 4-53 Integrales OH*-Chemolumineszenzfeld ohne Anregung der Stromung.

Das integrale OH*-Lumineszenzfeld fiir den Fall ohne akustische Anregung der Stromung ist in
Abb. 4-53 dargestellt. Die Ergebnisse der OH* Chemolumineszenz bei einer Reihe von Anre-
gungsfrequenzen sind phasenkorreliert in Abb. 4-54 (50 Hz), in Abb. 4-55 (100 Hz), und in Abb.
4-56 (350 Hz) prasentiert. Der Einfluss der Luftzufuhranregung ist erwartungsgemal, ahnlich
wie beim Stromungsfeld, sehr stark frequenzabhéangig. Bei einer 50 Hz- und 100 Hz-Anregung
ist die Anderung der Zone mit der héchsten OH*-Lumineszenz am stirksten ausgeprigt. Auf-
grund der akustischen Oszillation wird das OH*-Feld gravierend deformiert, und dabei wird so-
wohl die Position maximaler OH*-Lumineszenz, als auch derer Intensitat verandert. Die OH*-
Chemolumineszenz wird als ein qualitativer Indikator der Reaktionszone und bzw. als Indikator
der Warmefreisetzung von der Flamme betrachtet (siehe Kapitel 3). Die beobachteten qualita-
tiven und quantitativen Anderungen im OH*-Feld, vor allem bei einer 100 Hz Anregung, fiihren
unmittelbar zu Fluktuationen der Warmefreisetzung in jeder einzelnen Phase der Oszillation.
Dazu wird in diesem Fall die Zone hoher OH*-Chemolumineszenz in manchen Phasenwinkeln
merklich vergroRert. In einigen Phasen der 100 Hz-Anregung reicht die Zone hoher OH*-Lumi-
neszenz bis zu einer HUB = 51 mm. Ohne Anregung der Strémung wird diese Zone bis maximal
HUB = 44 mm beobachtet. Wie man nach den Erkenntnissen tiber das Strémungsfeld erwarten
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kann, zeigt das System auch fiir die OH*-Verteilung eine Resistenz bezliglich akustischer Luft-
zufuhranregung bei 350 Hz. Das OH*-Chemolumineszenzfeld fiir den nicht-angeregten Fall und
fiir die 350 Hz-Anregung ist nahezu identisch und daher tritt keine Anderung in der GréRe, der
Position und der Intensitdt des OH*-Chemolumineszenzfeldes (siehe Abb. 4-53 und Abb. 4-56)
auf.

Die OH-Radikale spielen eine sehr wichtige Rolle bei den heterogenen RuBoxidationsreaktionen
(Reaktion 2.44, Kapitel 2) und daher bei der endgililtigen RuRausbeute aus der Verbrennungs-
anlage. Die Felder der RuBkonzentration und OH* in der Brennkammer zeigen auch in hier dar-
gestellten Untersuchungen ein komplementares Verhalten. Die Bereiche hoherer RuRkonzent-
ration sind durch die Erweiterung der Zone hoherer OH-Konzentration und die damit verbun-
dene Intensivierung der RuBoxidation stark eingeschrankt.

Die Untersuchung der RuReigenschaften unter akustischer Anregung in der Flamme wird in den
weiteren Abschnitten prasentiert und ausfihrlich diskutiert. Die OH*-Untersuchungen zeigen
eine reduzierte Abhebehdhe der Flamme bei Anregung (50 Hz und 100 Hz) der Strémung. In
diesem Fall kann eine verbesserte Vorwarmung der Frischgase, bevor sie die Reaktionszone
erreichen, erwartet werden.
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Abb. 4-54 Integrales OH*-Chemolumineszenzfeld bei 50 Hz Anregung der Stromung, phasenkorreliert

mit 2 ms Zeitschritt.
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Abb. 4-55 Integrales OH*-Chemolumineszenzfeld bei 100 Hz Anregung der Stromung, phasenkorre-

liert mit 1 ms Zeitschritt.
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Abb. 4-56 Integrales OH*-Chemolumineszenzfeld bei 350 Hz Anregung der Stromung, phasenkorre-
liert mit 285 ps Zeitschritt.
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4.3.5 Temperaturverteilung unter akustischer Anregung

Bei der Untersuchung von reaktiven Stromungen, wie im konkreten Fall in einer Verbrennungs-
anlage, ist die Kenntnis der Temperaturverteilung in der Brennkammer (Reaktor) von entschei-
dender Bedeutung. Die physikalischen Prozesse wahrend der Verbrennung sowie die chemi-
schen Reaktionen sind sehr stark temperaturabhangig.
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Abb. 4-57 Interpoliertes mittleres Temperaturfeld ohne und mit einer akustischen Anregung der Stro-
mung bei 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz.
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Abb. 4-58 Radiales Temperaturprofil ohne und mit Anregung der Strémung fiir HUB = 18 mm, 32 mm
und 46 mm.

Dazu zahlen auch alle Prozesse, die zur RulSbildung in der Brennkammer fiihren. Andererseits
wird die Temperaturverteilung von den physikalischen und chemischen Prozessen in der Ver-
brennungsanlage beeinflusst. Daher wére die Ermittlung der Auswirkung der akustischen An-
regung auf die Stromung und die Verbrennung (u.a. RuBbildung und -oxidation) ohne eine Un-
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tersuchung der Temperatur unvollstandig. Wichtige Informationen erhalten wir von der Mes-
sung der Temperatur (siehe Kapitel 3) in der Flamme bei einer akustischen Anregung der Stro-
mung.

In Abb. 4-57 sind die Temperaturfelder bei einer 0 Hz, 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz-Anregungsfre-
guenz dargestellt. Die Bilder zeigen ein interpoliertes mittleres Temperaturfeld (in [K]) von allen
Messpunkten bei sieben HUB’s, indem man bei HUB = 18 mm anfingt. Die rdumliche Auflésung
betragt 14 mm in axialer und 2.5 mm in radialer Richtung. Die mittleren Temperaturfelder bei
50 Hz und 100 Hz sind deutlich homogener als die fir den nicht angeregten Fall. Besonders bei
einer Anregung von 100 Hz sind die Bereiche ,niedrigerer” Temperaturen signifikant reduziert.
In der Flamme ohne Anregung kann man ein groRes Gebiet (von HUB 18 mm bis HUB 102 mm
und von der Disenachse bis ca. 20 mm in radialer Richtung) relativ ,niedriger” Temperatur
feststellen. In der Zone bei HUB =18 mmund r=2,5-12,5 mm und HUB =32 mmund r = 10 -
15 mm sind relativ tiefe Temperaturen, unter 1000 K, zu beobachten. Das Temperaturfeld bei
350 Hz ist dhnlicher dem nicht oszillierenden Fall als bei den restlichen Anregungsfreuquenzen.

In Abb. 4-58, Abb. 4-59 und Abb. 4-60 sind die radialen Temperaturprofile bei allen sieben
Messhohen ohne und mit Anregung der Stromung dargestellt. Aus diesen Ergebnissen wird die
reduzierende Wirkung der Anregung mit 100 Hz auf die radiale Temperaturgradiente ersicht-
lich. Es wird eine gleichmaRigere Temperaturverteilung in radialer Richtung beobachtet. Die
minimalen Temperaturen in den diisennahen Bereichen sind in dem Fall von 100 Hz Anregung
hoher als in dem nichtangeregten Fall. Dabei sind die Temperaturen in den dulReren Flammen-
zonen bei allen HUB’s, mit der Ausnahme von HUB = 18 mm, niedriger bei dem 100 Hz-Fall als
im 0 Hz-Fall. Diese Beobachtung bestatigt die Homogenisierung der Temperaturverteilung an-
hand der Anregung vor allem mit 100 Hz. Bei einer Anregung mit 50 Hz sind die Temperatur-
gradienten bei HUB = 46 mm und HUB = 60 mm gréRer im Vergleich zum 100 Hz-Fall, wobei in
HUB = 60 mm die Gradienten sogar gréRer als im nicht-angeregten Fall sind. Die maximalen
Temperaturen bei der 100 Hz-Anregung sind schon auf einer HUB = 18 mm detektiert und zei-
gen Werte um ca. 100 K kleiner als die Maximalwerte in der Flamme ohne Anregung, wo diese
auf einer HUB = 32 mm beobachtet werden.

Die Verkleinerung der Temperaturgradienten bzw. die homogenere Verteilung der Temperatur
in radialer Richtung bei einer Anregung mit 100 Hz |sst sich eindeutig bei einer HUB = 46 mm,
HUB = 60 mm und HUB = 74 mm erkennen. Es wurden Versuche auch mit einer Anregungsfre-
qguenz von 200 Hz durchgefiihrt. Bei dieser Anregung kann man dhnliche Temperaturverteilung
mit kleineren Temperaturgradienten, wie im 100 Hz — Fall feststellen. Im Weiteren wird auf die
Diskussion von dem 200 Hz - Fall verzichtet, da sich keinen Mehrwert fiir die Arbeit und keine
neuen Erkenntnisse dadurch ergeben wirden. Im 350 Hz-Fall kann man trotz der relativ grosse
Ahnlichkeit zum nicht angeregten Fall jedoch eine minimale Verbesserung der Homogenitit der
Temperaturverteilung in der Flamme feststellen.

Wenn man die Ergebnisse der OH*-Chemolumineszenz mit den Temperaturfeldern vergleicht,
wird man feststellen, dass die Abhebehthe der Flamme bei einer Anregung mit 50 Hz und 100

Hz reduziert ist. Dieses Verhalten wird in diesen Fallen auch durch das Verschieben der Zone
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hoherer Temperaturen weiter stromaufwarts bestatigt. Infolgedessen kommt es zu einer Vor-
warmung des Brennstoffes und der Verbrennungsluft, die wiederum zu einer Intensivierung
der Vermischung (u.a. hohere Diffusionskoeffizienten) und kleinere Konzentrationsgradiente
flhren kann.
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Abb. 4-59 Radiales Temperaturprofil ohne und mit Anregung der Stromung fiir HUB = 60 mm, 74 mm
und 88 mm.
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Die Untersuchung des technisch — relevanten Verbrennungssystems hat wesentliche, frequenz-

abhangige Veranderungen in dem Stromungs- und Temperaturfeld und in der Konzentrations-

verteilung von OH*-Radikalen (Flammenposition) aufgrund der akustischen Anregung gezeigt.

Dabei hat die komplette Messkampagne ein verbessertes Verstandnis der Mechanismen der

Auswirkung von Schwingungen wahrend der Verbrennung auf die Prozesse der RuBbildung und

--oxidation erzielt.

1400
1375
1350
1325
1300
1275
1250

T [K]

1225

1200

Abb. 4-60 Radiales Temperaturprofil ohne und mit Anregung der Stromung fiir HUB = 102 mm.
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4.3.6 Rulieigenschaften unter akustischer Anregung der Stromung

Der starke Einfluss der akustischen Anregung der Luftzufuhr auf die RuSbildung und -oxidation
in der Verbrennungsanlage lasst sich in den RuReigenschaften eindeutig erkennen. In Abb. 4-61
und Abb. 4-62 sind die mittels der Zwei Farben-zeitaufgeldsten-LIl ermittelten Mittelwerte des
normierten RuRvolumenbruchs (fv [-]) und in Abb. 4-63 der Standardabweichung (o_fv [-]) des
RuBvolumenbruchs unter Anregung der Stromung prasentiert. Der Mittelwert der RuRpartikel-
groRenverteilung (rm [nm]) und der daraus resultierenden normierten Anzahldichte (Nt [-]) bei
den untersuchten Anregungsfrequenzen sind in Abb. 4-64 und Abb. 4-65 dargestellt.

Die Abbildungen zeigen interpolierte Felder (Zwei-Farben zeitaufgeloste LIl, siehe Kapitel 3) der
experimentell ermittelten Rulleigenschaften. Wie im Kapitel 3 diskutiert, sind phasenkorre-
lierte Messungen der RuReigenschaften mit dem vorhandenen Messsystem wegen der be-
grenzten Wiederholungsraten des Nd:YAG Lasers (10 Hz) und des CCD-Chips (0,5 fps) der
Streak-Kamera nicht realisierbar.

Zusatzlich zu der Darstellung als interpolierte Felder werden die radialen Profile der RuReigen-
schaften Uber alle sieben HUB’s einzeln prasentiert. Fiir den RuRvolumenbruch sind diese
Werte der Abb. 4-66, Abb. 4-67 und Abb. 4-68 zu entnehmen. Das radiale Profil der Mittelwerte
der RuBpartikelgroenverteilung ist in Abb. 4-69, Abb. 4-70 und Abb. 4-71 dargestellt.

Es zeigt sich, abhangig von der Anregungsfrequenz, eine merkliche Reduzierung des mittleren
RuBvolumenbruchs und des mittleren Rullpartikelradius in der unter Sauerstoffmangel betrie-
benen Brennkammer der RQL- Verbrennung (siehe Kapitel 2).

Die Zone mit dem hochsten RuBvolumenbruch (hochste Konzentration) in der Flamme befindet
sich in allen untersuchten Fallen, mit Ausnahme von 350 Hz, auf HUB = 60 mm und r = 0-10
mm. Der RuRvolumenbruch nimmt in allen Bereichen der Flamme um ca. 50 %, bei einer Anre-
gungsfrequenz von 100 Hz, ab. Bei noch hoheren Frequenzen wie z.B. 200 Hz sowie bei niedri-
geren Anregungsfrequenzen (50 Hz) wird die Antwort des Systems schwéacher und die Reduk-
tion der fy- Werte ist nicht so stark ausgepragt (Abb. 4-61, Abb. 4-66, Abb. 4-67, Abb. 4-68). Bei
einer Anregung mit 350 Hz ist der RuBvolumenbruch, im Vergleich zu dem nicht-angeregten
Fall, sogar etwas erhoht. Diese Beobachtung ist besonders gut erkennbar bei HUB > 70 mm und
in den dulReren Bereichen der Brennkammer (Abb. 4-61, Abb. 4-66, Abb. 4-67, Abb. 4-68). Auf-
grund der akustischen Anregung wird auch die RuRpartikelgroBenverteilung signifikant beein-
flusst. In den Anregungsfallen 50 Hz, 100 Hz und 200 Hz kann man eine Verkleinerung der RuR-
partikel feststellen (Abb. 4-64).

Eine genaue Betrachtung erlaubt die Darstellung der radialen Profile des mittleren RuBpartikel-
radius (Abb. 4-69, Abb. 4-70, Abb. 4-71). Bei einer Anregung der Luftzufuhr mit 350 Hz, bei der
keine nennenswerte Beeinflussung des Stromungsfeldes auftritt, kann auch keine signifikante
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Anderung der PartikelgroRenverteilung beobachtet werden. Bei der Anregung wird die Parti-
kelanzahldichte stark reduziert, und vor allem bei 100 Hz nimmt diese in den dufReren Flam-
menregionen eindeutig ab (Abb. 4-65). In dem 350 Hz-Fall wird sogar eine Erhéhung der An-
zahldichte aufgrund der akustischen Anregung festgestellt (Abb. 4-65).

Die Berticksichtigung aller dargestellten Ergebnisse bezlglich der RuReigenschaften erlaubt die
Bestimmung und Lokalisierung der im Rahmen der RuBbildungs- und oxidationsprozesse domi-
nierenden Teilprozesse in der Brennkammer.

Wie bereits im theoretischen Teil erldautert (siehe Kapitel 2), deutet eine Zone, die durch eine
hohe Anzahldichte (Abb. 4-65) und gleichzeitig kleine Partikelradien (Abb. 4-64) charakterisiert
wird, auf eine Dominanz der Prozesse der RuBRpartikelbildung (,,junger” RuR) hin. Diese Zone in
der Flamme wird signifikant durch die Anregung der Stromung, und zwar frequenzabhéangig,
beeinflusst. In der nicht-angeregten Flamme findet man diesen Bereich auf einer HUB = 74-88
mm und r = 0-5 mm und zusatzlich bei HUB = 88 mm und r = 10-15 mm. Die RuBentstehungs-
zone wird bei der Anregung mit 50 Hz, 100 Hz und 200 Hz auf niedrigere HUB’s (HUB = 60-74
mm) verschoben.

Aufgrund der Riickstrémung, den Stromlinien folgend, in diesem achsnahen Bereich wird die
RuRRentstehung bei diesen Anregungsfrequenzen verzogert und tritt zu einem spateren Zeit-
punkt als in dem Fall ohne Anregung auf. Die GroRe dieser Zone nimmt nur bei der Anregung
mit einer Freugenz von 100 Hz (r = 0-2.5 mm) ab, und bei allen anderen Anregungsfrequenzen
kann eine Ausdehnung beobachtet werden.

Weitere RuRentstehungsbereiche kénnen auch bei HUB = 74-88 mm und r = 10-12,5 mm fiir
den 100 Hz-Fall, bei HUB = 60-102 mm, r = 10-15 mm fiir den 50 Hz-Fall und bei HUB = 60-102
mm und r = 7.5-17.5 mm fiir den 200 Hz-Fall beobachtet werden. Bei einer Anregung mit 350
Hz wird die Zone der dominierenden RuBpartikelentstehung in breiten Bereichen der Flamme
(HUB = 74-102 mm und r = 0-20 mm) erkannt.

Eine Zone, die durch einen hohen RuRvolumenbruch (Abb. 4-61) und groBe Partikeln (Abb.
4-64) bei gleichzeitiger Abnahme der Anzahldichte (Abb. 4-65) charakterisiert ist, deutet auf
eine Dominanz der Prozesse der Partikelkoagulation hin. In dem nichtangeregten Fall und bei
einer Anregung mit 350 Hz befindet sich dieser Bereich in der Flamme auf HUB < 55 mm und r
=0-12.5 mm. Bei einer Anregung mit 50 Hz, 100 Hz und 200 Hz ist dieser Bereich begrenzt (HUB
<50 mm und r = 0-10 mm) und auf niedrigere HUB’s verschoben.
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Abb. 4-61 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermitteltes mittleres normiertes Ruvolumen-
bruchfeld (fy) unter Anregung der Stromung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme.
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Abb. 4-62 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermitteltes mittleres normiertes Ruvolumen-
bruchfeld (fy) unter Anregung mit halber Amplitude (fiir 50 Hz) in einer turbulenten nicht-vorgemisch-
ten Drallflamme.
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Abb. 4-63 Mittels Zwei Farben-zeitaufgel6sten-LIl ermittelte Standardabweichung des Rufvolumen-
bruchs unter Anregung der Stromung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme.
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Abb. 4-64 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelter mittlerer RuBpartikelradius (rm) unter
Anregung der Stromung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme.
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Abb. 4-65 Mittels Zwei Farben-zeitaufgel6sten-LIl ermittelte mittlere normierte Anzahldichte (NT) un-
ter Anregung der Stromung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme.
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Abb. 4-66 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelGsten-LIl ermittelter mittlerer normierter RuBvolumenbruch

(fv) unter Anregung der Strémung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme auf HUB =

46 mm und HUB = 60 mm.

125



Ergebnissem und Diskussion

] HUB 74 mm
i n OH
0.9 - 50 ;z
- 100 H
0.8 - 200 H:
i n 350 Hz
0.7F L
- ]
__ 06F . - TT
1 B [ |
= 05T
y— .
0.4% " !
0.3 f—'—1 | L 1
T_ I * g N I
0.2} . ._-_I_I_
‘ l - | i .
0.1 -—t =
0025 5 7.5 1012.51517.520 22.5 25 27.5 30 32.5 35
X [mm]
1 HUB 88 mm
: m OH
0.9 - 50 ;z
; 100 H
0.8 - 200 H:
350 H
0.7 —9—= - ‘
]
0.6} T
| ;
— 05}—= )
w— L L " N
0.4} | »
0.3 § S -
|
0.2} I —*—T—'LL
“T " B . e T
0.1 !
00725 5 7.5 1012515 17.56 20 22.5 25 27.5 30 32.5 35

X [mm]

Abb. 4-67 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelter mittlerer normierter RuBvolumenbruch
(fv) unter Anregung der Strémung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme auf HUB =
74 mm und HUB = 88 mm.
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Abb. 4-68 Mittels Zwei Farben-zeitaufgel6sten-LIl ermittelter mittlerer normierter RuBvolumenbruch
(fv) unter Anregung der Strémung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme auf HUB =
102 mm.

Die gemessenen RulReigenschaften in der Flamme zeigen, dass die Region nahe der Diisenachse
eine entscheidende Rolle bezliglich der RuBpartikelbildung und der Koagulation spielt. Gerade
diese achsnahe Region, gekoppelt mit der IRZ, ist gravierend durch die erzwungenen akusti-
schen Oszillationen des Stromungsfeldes beeinflusst. Am ,glinstigsten” in Hinsicht auf eine Re-
duzierung der RuRentstehung und der RuRBemission von der Flamme ist offensichtlich eine An-
regung der Stromung mit einer Anregungsfrequenz von 100 Hz. Bei einer Anregung mit 50 Hz
oder 200 Hz ist die Hemmung der RuBentstehung und der RuBemission nicht so stark ausge-

pragt.

Neben den bereits diskutierten Prozessen spielt die Rulloxidation eine auBerordentlich wich-
tige Rolle fiir die Ruemission aus jeder Verbrennungsanlage. Die durch RulRoxidationsprozesse
dominierte Zone in der Flamme kann durch eine Reduzierung der Anzahldichte (Abb. 4-65) und
VergroRRerung des Mittelwertes der RuRpartikelgroRenverteilung (Abb. 4-64) bei gleichzeitiger
Abnahme des Rullvolumenbruchs (Abb. 4-61) charakterisiert werden. Die Ausdehnung und die
Position der ,,RuBoxidationszone” sind merklich durch die Luftzufuhranregung verandert. Dies
ist vor allem bei 100 Hz starker ausgepragt, wo man die groRte RuRoxidationszone von allen
Fillen beobachten kann. Diese Zone ist fiir den nicht angeregten Fall bei allen HUB’s ab einer
radialen Position r > 25 mm lokalisiert. Bei 100 Hz Anregung beginnt diese Zone deutlich ndher
an der Disenachse (r > 15 mm).

127



Ergebnissem und Diskussion

9 HUB 46 mm
l + ] 0 Hz
I 50 H
8! . ~ 100 Hz
| N L 200 Hz
77 [ | 350 Hz
E oW T
= i * N
£ st —
| - |
4t
3t
20555 75 10 125 1517520 525 25 975 30 32.5 35
X [mm]
o HUB 60 mm
B OHz
- 50 Hz
8T B 100Hz
- 200 Hz
! ] 350 Hz [
7
i N * N
L N
E o6Ff | I
c | [ |
= i N
= STT-J T N -
= 9
T I
| - - |
4 N — T |
3 |
27\\ ] | | 11 | | 11 1 | 11l | |||||\\\ | || 111 | 11l | | ] | 1]l | 1|

0 25 5 7.5 10125 15 17.5 20 22.5 25 27.5 30 325 35
X [mm]

Abb. 4-69 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelter mittlerer RuBpartikelradius (rm) unter
Anregung der Strdmung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme auf HUB = 46 mm und
HUB = 60 mm.
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Abb. 4-70 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelter mittlerer RuBpartikelradius (rm) unter
Anregung der Strdmung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme auf HUB = 74 mm und
HUB = 88 mm.

Unter Beriicksichtigung aller dargestellten Ergebnisse von der mittleren RufRpartikelgroRenver-
teilung (Abb. 4-64) und der normierten Anzahldichtefunktion (Abb. 4-65) kann die Detektion
groRerer Partikeln im dulReren Flammenbereich bei einer Anregung mit 100 Hz erklart werden.
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Die in den duBeren Bereichen entstandenen Muster stellen eine schmale Zone in der Brenn-
kammer dar, in der man eine geringe Anzahl groRer RuRpartikeln vorfinden kann. Diese Parti-
keln bleiben erhalten und haben die Oxidationsprozesse liberstanden, im Gegensatz zu den
kleineren RuBpartikeln, die vollstandig oxidiert worden sind.

In Abb. 4-62 ist das mittlere normierte RuBvolumenbruchfeld unter Anregung der Stromung
mit einer Frequenz von 50 Hz bei einer halben Amplitude dargestellt. Die Ergebnisse zeigen,
wie erwartet, eine deutlich weniger ausgepragte Reduzierung der Rullkonzentration im Ver-
gleich zur Anregung bei 50 Hz und voller Amplitude. Die Flamme befindet sich bei der Halbie-
rung der Anregungsamplitude in einem Zustand zwischen dem nicht angeregten und dem 50
Hz - Fall. Die RuReigenschaften werden daher nicht nur frequenzabhangig von der Anregung,
sondern erwartungsgemaR auch eindeutig amplitudenabhangig beeinflusst.

Abb. 4-63 zeigt die mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelte Standardabweichung des
RuBvolumenbruchs bei allen untersuchten Anregungsfrequenzen. Verglichen mit dem nicht an-
geregten Fall, sind die Bereiche hoherer Standardabweichung des RufRvolumenbruchs bei 50
Hz und besonders bei 100 Hz in Richtung der Diisenachse verschoben. Dies zeigt eine Instabili-
tat in der RulRkonzentration tiefer in der Flamme und nicht nur in den duReren Bereichen. Bei
einer Anregung mit 350 Hz kann keine signifikante Anderung in der Standardabweichung (c_fy
[-]) des RuBvolumenbruchs festgestellt werden.
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Abb. 4-71 Mittels Zwei Farben-zeitaufgelosten-LIl ermittelter mittlerer RuBpartikelradius (rm) unter
Anregung der Stromung in einer turbulenten nicht-vorgemischten Drallflamme auf HUB = 102 mm.
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4.3.7 Rullvorlaufermolekiile PAK’s unter akustischer Anregung

Die frequenzabhangigen Veranderungen im Verbrennungssystem, die durch die akustische An-
regung der Stromung verursacht werden, beeinflussen die Rulleigenschaften (Konzentration,
PartikelgroRe, Anzahldichte) in der untersuchten nicht vorgemischten turbulenten Drallflamme
wesentlich. Die RuReigenschaften sind als Endergebnis einer Reihe physikalischer und chemi-
scher Prozesse zu betrachten (siehe Kapitel 2). Diese Prozesse wiederum sind Funktionen der
lokalen Bedingungen wie bspw. Temperatur, Verweilzeit, lokale Luftzahl, Spezieskonzentration.
Durch die Anregung werden die Bedingungen in der Brennkammer offensichtlich stark veran-
dert. Diese Veranderungen haben entscheidenden Einfluss auf die RuSbildung sowie Rufloxida-
tion. Zur Diskussion dieser Frage ist die Kenntnis der Konzentration wichtiger Spezies wie po-
lyzyklische Kohlenwasserstoffe (PAK), die als RuBvorlaufermolekiile gelten, notwendig. Die Un-
tersuchung des Verbrennungssystems beziglich der Konzentration von PAK’s wird mittels
Probenahme und anschlieRender Analyse mit GC/MS realisiert (siehe Kapitel 3).

Naphthalin
1,00 L 2
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Fan NN |
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Abb. 4-72 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Naphthalin auf der Diisenachse unter Anre-
gung der Stromung (GC/MS Untersuchung).
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In Abb. 4-72 ist die normierte Konzentration von Naphthalin auf der Diisenachse fiir eine HUB
=32 mm, 46 mm, 60 mm, 74 mm, 88 mm und 102 mm, bei einer Anregung der Stromung mit
0 Hz, 50 Hz, 100 Hz und 350 Hz, dargestellt. Die Normierung wird mit dem Maximalwert unter
allen detektierten Spezies durchgefiihrt. In dieser Untersuchung liegt die maximale Konzentra-
tion bei Naphthalin. Diese Werte fiir die Konzentration sind lediglich als qualitativ zu betrachten
und sind die Flachenintegrale unter dem Peak im Chromatogramm fiir jede Verbindung. Es ist
ein eindeutig frequenzabhangiger Einfluss in der Verteilung und Hohe der Naphthalin Konzent-
ration festzustellen. Bei 100 Hz Anregung und ab einer HUB von 74 mm wird deutlich weniger
Naphthalin im Vergleich zum nicht angeregten Fall detektiert. Die Konzentration von Naphtha-
lin bei HUB = 74 mm ist fiir den 100 Hz-Fall {iber 40 % kleiner. Gerade bei dieser Héhe findet
man die maximale Naphthalin-Konzentration fiir den 0 Hz- und 350 Hz-Fall. Dieses Maximum
ist durch die Anregung mit 50 Hz und 100 Hz verschoben und befindet sich, ndher an der Dise,
auf HUB = 60 mm. Ein kleiner Anstieg der Naphthalin-Konzentration l4sst sich bei 100 Hz, HUB
= 60 mm und deutlicher Anstieg bei HUB 46 mm (+ ca. 100 %) verglichen mit dem 0O Hz-Fall
beobachten. Wenn man die Konzentrationswerte {iber allen HUB’s beriicksichtigt, wird man
feststellen, dass im 100 Hz-Fall insgesamt weniger und im 350 Hz-Fall mehr Naphthalin, im Ver-
gleich zum nicht angeregten Fall, beobachtet wird.

Die akustische Anregung der Stromung mit Frequenzen < 350 Hz und die dadurch verursachten
Veranderungen in den Bedingungen der Brennkammer fiihren eindeutig zu einer Hemmung
der Prozesse der Naphthalin Bildung. Die Umverteilung der Konzentration von Naphthalin und
die Verschiebung der Maximalwerte in Richtung der Diise kdnnen von entscheidender Bedeu-
tung fur die RuBpartikelbildung sowie fiir die anschlieBRenden heterogenen Prozesse des Ober-
flaichenwachstums sein. In der untersuchten Flamme entsteht auf der Diisenachse eine Riick-
stromung. Daher ist die Verschiebung der Maximalkonzentration von Naphthalin auf kleinere
HUB auch als eine Verschiebung zu einem spateren Zeitpunkt zu betrachten. Das Naphthalin-
molekdl ist einer der wichtigsten Bausteine bei dem Wachstum gréBerer PAK’s und RuBparti-
keln. Daher wiirde eine spdtere Anwesenheit von Naphthalin in ausreichend hoher Konzentra-
tion zwangslaufig zu einer Verschiebung der Rullentstehung und des intensiven RuRoberfla-
chenwachstums zu spdteren Zeiten fiihren. In diesem angeregten Fall (100 Hz) kann man auch
von einer Reduzierung der Verweilzeit flir RuBpartikeln in der Brennkammer sprechen.

Der Einfluss auf die Verweilzeit, bei gleichzeitiger Intensivierung der Oxidationsprozesse (Aus-
dehnung der Zone hoher OH-Radikale-Konzentrationen) und die Reduzierung der Naphthalin-
Konzentration in dem oberen Teil (HUB > 60 mm) der primdren Brennkammer, korreliert sehr
gut mit der beobachteten Reduzierung der RuRkonzentration und der RulSpartikelgroRe bei im
Fall der Anregung der Strdomung mit einer Frequenz von 100 Hz.

In Abb. 4-73 ist die normierte Konzentration von Acenaphthalin, einem weiteren wichtigen PAK,
auf der Disenachse dargestellt. Die Konzentration von Acenaphthalin ist insgesamt niedriger
als die von Naphthalin. Eine Anregung mit 100 Hz verursacht, ahnlich wie beim Naphthalin, eine
Reduktion der Konzentration von Acenaphthalin bei allen HUBs, mit Ausnahme von HUB = 46
mm, wo diese von 10 % auf 20 % (normiert auf dem Maximalwert) steigt. Dabei wird die Hohe
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mit der maximalen Konzentration, verglichen mit dem nicht-angeregten Fall, unverandert. Im
50 Hz-Fall kann eine Zunahme bei HUB = 46 mm und HUB = 102 mm und bei den restlichen
HUB’s eine Abnahme der Konzentration, im Vergleich zum 0 Hz-Fall, beobachtet werden. Wenn
die Stromung mit 350 Hz angeregt wird, verandert sich die Konzentration von Acenaphthalin
lediglich bei HUB = 74 mm (Abnahme) und HUB = 102 mm (Zunahme). Auf den anderen Héhen
ist diese identisch mit der bei dem nicht angeregten Fall. Auf der Diisenachse werden auch
weitere PAK's detektiert.
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Abb. 4-73 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Acenaphthalin auf der Diisenachse unter
Anregung der Stromung (GC/MS Untersuchung).

Die Konzentrationen von Indan (Abb. 4-74) und Inden (Abb. 4-75) sind wesentlich niedriger als
die von Naphthalin und Acenaphthalin. Bei einer Anregung mit 100 Hz erkennt man fiir Indan
eine Abnahme der Konzentration bei HUB = 102 mm und eine Zunahme bei HUB = 46 mm. Im
50 Hz-Fall steigt die Indan-Konzentration auch bei HUB = 74 mm. Im 350 Hz Fall nimmt die
Konzentration von Indan bei HUB = 88 mm und HUB = 102 mm zu, und bei HUB = 74 mm ist
eine Reduktion zu beobachten. Die Anregung mit 100 Hz verursacht eine deutlichere Abnahme
der Konzentration fiir Inden. Ab einer HUB > 60 mm sinkt diese und bei HUB = 60 mm kann kein
Inden festgestellt werden. Fiir die 350 Hz-Flamme wird ein mit dem 0 Hz-Fall identisches Ver-
halten - mit Ausnahme von HUB = 46 mm und HUB = 102mm - beobachtet.
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Die maximale Inden-Konzentration liegt fiir den 0 Hz- und 350 Hz-Fall bei HUB = 74 mm. Bei der
Anregung mit 50 Hz und 100 Hz wird dieser Maximalwert in Richtung der Diise verschoben und
liegt bei HUB = 46 mm. GrdRere PAK’s, wie Pyren und Benzo[ghi]fluoranthen konnten auch
nachgewiesen werden. Die normierten Konzentrationen sind jeweils in Abb. 4-76 und Abb. 4-77
dargestellt. Die Tendenz zur Reduzierung der Konzentration ab HUB > 60 mm bei der Anregung
mit 100 Hz bleibt erhalten. Eine Ausnahme findet man bei HUB = 102 mm fiir die Benzo[ghi]flu-
oranthen-Konzentration. Eine wesentliche Abnahme in der Konzentration von Pyren bei einer
Anregung mit 100 Hz kann in den meisten untersuchten Hohen (ausser bei HUB = 46 mm, dhn-
lich wie bei Naphthalin) auf der Diisenachse festgestellt werden. Die hdchste Konzentration
von Pyren verschiebt sich im oberen Teil der Brennkammer auf HUB = 88 mm. Fiir den 50 Hz-
Fall wird die maximale Pyren-Konzentration auf HUB = 102 mm beobachtet. Im Fall einer Anre-
gung mit 350 Hz werden mit dem nicht angeregten Fall identische oder héhere Konzentratio-
nen fir Pyren sowie flir Benzo[ghi]fluoranthen festgestellt. Eine Ausnahme macht hier die Py-
ren-Konzentration (350 Hz) bei HUB = 88 mm. Bei der GC/MS — Analyse konnte ein weiterer
PAK, wenn auch in sehr niedrigen Konzentrationen, detektiert werden. Es handelt sich hier um
in dem oberen Teil der Brennkammer (HUB > 70 mm) beobachteten Cyclopenta[cd]pyren (Abb.
4-78). Ohne eine Anregung der Strdmung wird diese Spezies auf HUB = 74 mm und HUB = 102
mm detektiert. Bei einer Anregung mit 350 Hz steigt die Konzentration von Cyclopenta[cd]py-
ren auf einer HUB = 74 mm und HUB = 88 mm. Auf HUB = 102 mm ist diese niedriger als im 0O
Hz-Fall.
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Abb. 4-74 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Indan auf der Diisenachse unter Anregung

der Stromung (GC/MS Untersuchung).
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Abb. 4-75 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Inden auf der Diisenachse unter Anregung
der Stromung (GC/MS Untersuchung).

Bei der Anregung mit 50 Hz und 100 Hz kann diese Spezies allein auf HUB = 74 mm nachgewie-
sen werden. Im 100 Hz-Fall sinkt die Cyclopenta[cd]pyren-Konzentration um ein Drittel, und
beim 50 Hz-Fall hingegen verdoppelt sich diese im Vergleich zum nicht-angeregten Fall.

Die Ergebnisse der GC/MS-Analyse haben keine weiteren groRBeren PAK’s zeigen kénnen. Das
heiBt aber nicht, dass solche grofiere Spezies unter den Bedingungen in der Brennkammer nicht
existieren. Ein Nachteil der eingesetzten Probenahmemethode (siehe Kapitel 3) ist, dass gro-
RBere Molekiile, die auch eine hohere Siedetemperatur besitzen, schon in der Leitung vor der
dafir installierten Kiihlfalle kondensieren kdnnen. Daher kdnnen diese Spezies bei der nachfol-
genden Analyse des Kondensates der Kuhlfalle mit GC/MS nicht nachgewiesen werden.

Die detektierten PAK’s, wie Naphthalin, Acenaphthalin, Indan, Inden, Pyren, Benzo[ghi]fluoran-
then und Cyclopenta[cd]pyren, die eine entscheidende Rolle in den Prozessen der RuBRpartikel-
bildung und des Oberflichenwachstums spielen, erméglichen tiefere Einblicke in diese Pro-
zesse unter Einwirkung einer Anregung der Stromung. Es kann gezeigt werden, dass die akusti-
sche Anregung eine gravierende Auswirkung auf die Konzentration von PAK’s in der Flamme
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hat. Dazu ist der Einfluss auf die Spezieskonzentration frequenzabhangig, und somit kann sich
die Anregung - je nach Frequenz - positiv oder negativ auf die RuRbildung im Verbrennungssys-
tem auswirken. Bei allen detektierten PAK’s hat die Anregung mit 100 Hz zu einer deutlichen
Reduzierung der Konzentration dieser Spezies gefiihrt.
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Abb. 4-76 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Pyren auf der Diisenachse unter Anregung
der Stromung (GC/MS Untersuchung).

Diese Erkenntnis deutet darauf hin, dass die akustische Anregung schon auf der Etappe der
PAK-Bildung ,angreift”. Dies lasst sich auf die verdanderten Bedingungen in der Brennkammer
zurlickfiihren. Die erhéhte Homogenitat des Temperaturfeldes und der Stéchiometrie (Brenn-
stoff-zu-Luft-Verhaltnis) unter Einwirkung der Anregung mit 100 Hz hat eine hemmende und
verzégernde Wirkung auf die temperatur- und eduktenkonzentrationsensiblen PAK-Bildungs-
und Wachstumsreaktionen. Diese Reaktionen werden im Falle von Naphthalin, Inden und Pyren
so inhibiert, dass die maximale Konzentration nicht nur niedriger, verglichen mit dem nichtan-
geregten Fall, sondern auch zu einem spateren Zeitpunkt auftritt. Bei der Verbrennung werden
die groBen Brennstoffmolekiile durch Pyrolyse- und Oxidationsreaktionen in kleinere (kurzket-
tige) Spezies gespalten. Diese Spaltung findet an der relativ schwachen C — C Bindung statt.
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Dabei entstehen kleine Radikale, deren Abbauraten so hoch sind, dass ungesattigte Kohlenwas-
serstoffe gebildet werden [2, 3, 89, 90]. Diese kdnnen dann weiter zu polyzyklischen Spezies,
die als RuBvorlaufermolekiile gelten, reagieren und daher auch zu Rul8 fiihren. Entlang dieser
Prozessreihe ist der geschwindigkeitsbestimmende Schritt die Bildung des ersten aromatischen
Ringes. Mittels Polymerisationsreaktionen werden aus den kleinsten aromatischen Verbindun-
gen grofde gasformige PAK’s gebildet. Diese planaren Molekile fiihren iber Koagulationspro-
zesse zur Entstehung von dreidimensionalen Strukturen, die als RulRkeime definiert werden
(siehe Kapitel 2). Die nach der RuRpartikelgriindung gebildeten kleinsten RufSteilchen kénnen
weiter durch heterogene Oberflachenreaktionen oder physikalische Anlagerung wachsen. Als
Wachstumsspezies werden neben C;H; auch die PAK—Molekiile betrachtet [2, 3]. Daher sind
die PAK’s absolut unentbehrlich auf dem Weg zur RulRkeimbildung sowie zum RuBoberflachen-
wachstum.
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Abb. 4-77 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Benzo[ghi]-fluoranthen auf der Diisenachse
unter Anregung der Strémung (GC/MS Untersuchung).
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Abb. 4-78 Axiale normierte Konzentrationsverteilung von Cyclopenta[cd]pyren auf der Diisenachse
unter Anregung der Strémung (GC/MS Untersuchung).

Der Vergleich der Zeitskalen der RuRbildung mit den turbulenten Zeitskalen ermdoglicht ein bes-
seres Verstandnis der Wirkungsmechanismen der Turbulenz auf die RuBbildung im untersuch-
ten Verbrennungsprozess. Das turbulente ZeitmalR 1, (Large Eddy turnover Time) wird mit dem
Quotienten aus dem geometriebezogenen Langenmal L (halber Diisendurchmesser) und dem
RMS-Wert u’ der Geschwindigkeit gebildet. Im Fall der gréssten RMS-Werte (in der Scher-
schicht) wird ein turbulentes ZeitmaR 1. = 1,4 ms berechnet, das im Vergleich zum RuBbildungs-
zeitmal (Tsoot ca. 50 ms) um das Mehrfache kleiner ist, daher kann die durch die Anregung der
Strémung verursachte Turbulenzintensivierung nicht direkt auf die RufSbildung wirken,d.h., die
RuBbildung wird nicht direkt von der Turbulenz inhibiert.

Der Wirkungsmechanismus der Anregung sollte dann Uber direkten Einflul} auf andere Spezies
wie z.B. RuBvorldaufer oder RuBwachstumsreaktanten erfolgen. Die RuBvorlaufermolekiile
PAK’s werden schnell gebildet und weisen dabei kleinere Zeitskalen (tpak < 10 ms) als die Ruf3-
bildung auf. Die naheliegenden Zeitskalen der Turbulenz und der PAK-Bildung ermdglichen eine
direkte Beeinflussung der Turbulenzintensivierung auf die Bildung von RufRwachstumsspezies
und RuRvorlaufer bzw. der Bildung von polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen. Als
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moglicher Wirkungsmechanismus der Anregung auf die RulReigenschaften kann der direkte Ein-
fluR auf die PAK-Konzentration in Erwdgung gezogen werden. Die PAK’s spielen eine entschei-
dende Rolle bei der RuRentstehung in der Verbrennung. Einerseits dienen Sie als direkte Rul3-
vorlaufermolekiile, die beim Erreichen einer ausreichend hohen Masse und unter Entstehung
von 3-dimensionalen Strukturen die ersten RuRkeime ,junger RuR“ bilden (siehe Kapitel 2), d.h.
jede Anderung der PAK’s-Konzentration wird direkte Folgen auf die Prozesse der RuRkeimgriin-
dung bzw. auf die Konzentration von ,jungem RuR“ haben. Andererseits besitzen die PAK-Mo-
lekile eine hohe thermodynamische Stabilitdt und Langlebigkeit, sodass diese nicht nur fir die
Phase der RuRkeimbildung entscheidend sind, sondern auch das spatere Ruwachstum bestim-
men kénnen. Das RuBwachstum wird mittels heterogener Oberflachenreaktionen, bei denen
als Kohlenstoffquelle die Gasphase dient, realisiert. Diese Phase verlauft auch nach dem HACA-
Mechanismus, und als Hauptreaktanten, neben C;H;, kdnnen die PAK’s betrachtet werden.
Frihere Untersuchungen haben gezeigt, dass die Kollisionseffizienz der PAK—RuRoberflachen-
reaktion ca. 5000 Mal héher als die C;H,—RuBoberflachenreaktion ist [123]. Die wesentlich ho-
here Reaktivitat der PAK’s stellt einen schnelleren Mechanismus des Kohlenstofftransports von
C2H2zum RuB dar, als die direkte C;H,—Rul’—Reaktion.

Die durch die Anregung der Stromung mit 100 Hz verursachte Hemmung der PAK-Bildung wird
dann zwangslaufig zur Inhibierung der Rul3partikelbildung und auch zu einem Riickgang der
Wachstumsrate (Verarmung an Wachstumsspezies) der schon entstandenen Partikeln fihren.
Durch die Prozesse des RuRoberflachenwachstums wird die Hauptmasse des in der Flamme
entstehenden RulRes gebildet. Das Abklingen des RuBwachstums aufgrund der akustischen An-
regung mit 100 Hz wird nicht nur zu einer Reduktion der RulRpartikelgréRe, sondern auch zum
allgemeinen Rickgang der RuBmasse in dieser Flamme fiihren. Diese Schlussfolgerungen kor-
relieren sehr gut mit den Ergebnissen der RulReigenschaften unter Einwirkung einer Anregung
der Stromung.

Die Beriicksichtigung aller Ergebnisse dieser Arbeit fiihrt zu folgender Hypothese:

Der beobachtete frequenz- und amplitudenabhangige Einfluss der erzwungenen akustischen
Anregung der Stromung auf die Prozesse der RulRbildung und Oxidation ist eine Folge der sig-
nifikanten Anderung des Geschwindigkeits- und Temperaturfeldes, sowie der OH-Konzentra-
tion. Diese Zusammenhange sind am starksten ausgepragt innerhalb der fiir die RuBbildung (ca.
50 ms) relevanten Zeitskalen.

Aufgrund der akustischen Anregung der Luftzufuhr werden die Konzentrationsgradienten re-
duziert, was im Endeffekt eine verbesserte Vermischung von Brennstoff und Luft bedeutet. Da-
her herrschen in der Brennkammer quasi ,vorgemischte” Verbrennungsbedingungen vor und
demzufolge werden die lokalen brennstoffreichen Zonen stark eingeschrankt. Gerade solche
Bedingungen hemmen die tiberméaRige Bildung von Rufvorldufermolekilen, was unmittelbar
zu einer Abnahme der RuBbildung flhrt. Die Ergebnisse haben auch kleinere Temperaturgradi-
enten gezeigt bzw. eine weitere inhibierende Wirkung auf die Rupartikelbildung.
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Die VergroRRerung der Zone hoher OH*-Chemolumineszenz hat die Intensivierung der Ruf3oxi-
dationsprozesse mittels OH-Radikalen zur Folge. Dazu beschleunigt die VergréBerung der IRZ
die sekundare Oxidation der bereits entstandenen Ruf3partikel, indem die Verweilzeit dieser
Partikeln in der Region hoher OH- Konzentration zunimmt. Die frequenz- und amplitudenab-
hangige Antwort der Stromung auf akustische Oszillationen wirkt sich signifikant auf die Vermi-
schungsbedingungen zwischen dem Brennstoff und der Oxidationsluft, sowie auf den Reakti-
onsfortschritt und das Temperaturfeld in der primdren Brennkammer aus.

Zusammenfassend kann man sagen, dass der Einfluss der Anregung der Strémung auf die RuRR-
buldung und Oxidation neben der frequenzabhéangigen Intensivierung der Oxidationsprozesse
(Ausdehnung der Zone hoher OH-Konzentration) auch auf die ebenfalls frequenzabhangige In-
hibierung der PAK-Bildung zurlickzufiihren ist.
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5 Zusammenfassung

Die Hauptziele dieser Arbeit sind die experimentelle Untersuchung der Reaktion nicht vorge-
mischter turbulenten Drallflammen auf akustische Stérungen bei einer Reihe von Anregungs-
frequenzen (0-350 Hz) und des Einflusses von angeregten Geschwindigkeitsfluktuationen auf
die Bildung und Oxidation von Rufs und RuRvorldufermolekiilen. Dazu gehorte auch die Anpas-
sung der Zwei-Farben-zeitaufgeldsten-LII-Messtechnik an den RQL-Modellbrenner. Im Mittel-
punkt der Zielsetzung liegt dabei die kaum untersuchte Interaktion zwischen der thermoakus-
tischen Verbrennungsinstabilitat und der RulRentstehung in der Flamme.

Die Ergebnisse wurden in drei Abschnitte eingeteilt. Im ersten Abschnitt wurden die ermittelten
RuRReigenschaften, kombiniert mit Temperatur- und OH* Chemolumineszenzmessungen in der
untersuchten turbulenten nicht-vorgemischten Erdgas/Ethen Drallflamme vorgestellt. Der
zweite Abschnitt befasste sich mit den RufReigenschaften in der Flamme bei einer Variation des
Luftverhaltnisses bzw. der Drallzahl und den dabei beobachteten thermoakustischen Schwin-
gungen (selbsterregte Verbrennungsinstabilitdt). Die Auswirkung dieser Instabilitdt auf die
Temperaturverteilung und auf die RuBbildung und -oxidation wird diskutiert. Im dritten Ab-
schnitt wurden die Verbrennungsinstabilitdt und der Einfluss akustischer Schwingungen auf die
Stromung naher erforscht. Die Untersuchung der Temperatur- und RuBvorlduferverteilung
(PAK's), sowie der OH*- Chemolumineszenz (Flammenposition und Warmefreisetzung) unter
akustischer Anregung in der Flamme wurde in diesem Abschnitt dargestellt.

Die Anpassung der Zwei-Farben-zeitaufgeldsten-LII-Messtechnik an den turbulenten, praxisre-
levanten Bedingungen in dem RQL-Modellbrenner war erfolgreich. Die Anwendung dieser non-
intrusiven Laseroptischen Methode hat das Erreichen der Hauptziele dieser Arbeit ermdglicht.

Aufgrund der akustischen Anregung der Luftzufuhr werden die Konzentrationsgradienten re-
duziert, was im Endeffekt eine verbesserte Vermischung von Brennstoff und Luft bedeutet. Da-
her herrschen in der Brennkammer quasi ,vorgemischte” Verbrennungsbedingungen vor, und
demzufolge werden die lokalen brennstoffreichen Zonen stark eingeschrankt. Gleichzeitig kon-
nen im Fall der Anregung der Stromung (100 Hz) auch kleinere Temperaturgradienten beobach-
tet werden. Gerade solche Bedingungen hemmen die (ibermaBige Bildung von PAK’s, was un-
mittelbar zu einer Inhibierung der Prozesse der RuBbildung und des RuBwachstums fiihrt.

Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen eindeutig einen direkten Zusammenhang zwischen der PAK-
Konzentration und den RulReigenschaften in der Flamme. Im Fall der 100 Hz Anregung der Stro-
mung wird eine Abnahme des RuBvolumenbruchs fy um ca. 50 % in allen Bereichen der Brenn-
kammer, unter gleichzeitiger Reduktion des mittleren RulRpartikelradius, festgestellt. Diese
Feststellung korreliert sehr gut mit der Veranderung der PAK’s-Konzentration in diesen Zonen.
Eine Anregung mit 100 Hz verursacht eine Reduktion der Konzentration aller detektierten PAK's
(Naphthalin, Acenaphthalin, Indan, Inden, Pyren, Benzo[ghi]-fluoranthen, Cyclopenta[cd]py-
ren) in der Flamme. Unter Berlicksichtigung der Rezirkulationszone bedeutet die dabei beo-
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bachtete raumliche Verschiebung der Maximalwerte auch eine zeitliche Verschiebung (spate-
res Auftreten der maximalen Spezies-Konzentration). Die akustische Anregung der Strémung
und die dadurch verursachten Verdanderungen in den Bedingungen der Brennkammer fiihren
eindeutig zu einer Hemmung der Bildungsprozesse von PAK’s. Die Konzentration von Naphtha-
lin wird um 40 %, von Acenaphthalin um 50 %, von Pyren um 60 % und von Cyclopenta[cd]pyren
um ca.30 % reduziert.

Die Umverteilung der Konzentration von der PAK’s und die Verschiebung der Maximalwerte in
Richtung der Diise haben eine direkte Auswirkung auf die Prozesse der RuBpartikelgriindung,
sowie auf die anschlieBenden heterogenen Prozesse des Oberflachenwachstums. Die Rufbil-
dungszone (Bildung von jungem RuB) wird unter Anregung der Stromung kleiner und kann zu
einem spateren Zeitpunkt beobachtet werden (Verzogerung der RuBpartkelgriindung). Die
Zone der Dominanz von den Koagulationsprozessen wird auch verschoben und tritt spater auf.

Die Inhibierung der Bildung von Rufvorlaufermolekiilen und RuBwachstumsspezies, kombi-
niert mit der VergroRBerung der Dominanzzone von heterogenen Oxidationsprozessen an der
RuRpartikeloberflache, resultieren in einer Reduktion der Gesamtrulkonzentration, der Parti-
kelgroBe und der Anzahldichte in der Flamme. Die VergroRerung der Zone hoher OH*-Chemo-
lumineszenz weist auf eine Intensivierung der RuRoxidationsprozesse mittels OH-Radikalen hin.
Dazu beschleunigt die VergroRerung der IRZ die sekundare Oxidation der bereits entstandenen
RuBpartikel, indem die Verweilzeit dieser Partikeln in der Region hoher OH-Konzentration er-
hoht wird.

Zusammenfassend wurde festgestellt, dass der Einfluss der Anregung der Strémung auf die
Rufbildung und Oxidation auf zwei Hauptmechanismen beruht. Einerseits kann eine frequenz-
abhdngige Intensivierung der Oxidationsprozesse (Ausdehnung der Zone hoher Konzentration
von OH-Radikalen) festgestellt werden, andererseits ist eine ebenfalls frequenzabhdngige Inhi-
bierung der PAK’s — Bildung zu beobachten. Die Berlicksichtigung aller Ergebnisse dieser Arbeit
erlaubt es, folgende Hypothese aufzustellen:

Der beobachtete frequenz- und amplitudenabhéngige Einfluss der erzwungenen akustischen
Anregung der Strémung auf die Prozesse der Ruf3bildung und -oxidation ist eine Folge der signi-
fikanten Anderung des Geschwindigkeits- und Temperaturfeldes sowie der OH-Konzentration in
der Flamme.

Aufgrund der akustischen Anregung der Luftzufuhr werden die Konzentrationsgradienten redu-
ziert, was im Endeffekt eine verbesserte Vermischung von Brennstoff und Luft bedeutet. Somit
herrschen in der Brennkammer quasi ,,vorgemischte” Verbrennungsbedingungen vor und dem-
zufolge die lokalen brennstoffreichen Zonen stark eingeschrénkt werden. Gerade solche Bedin-
gungen hemmen die (ibermdfige Bildung von PAK’s (Naphthalin, Acenaphthalin, Pyren etc.),
was unmittelbar zu einer Abnahme der RufSpartikelgriindung und des Ruwachstums fiihrt. Die
VergréfSerung der Zone hoher OH*-Chemolumineszenz weist auf eine Intensivierung der Ruf8oxi-
dationsprozesse mittels OH-Radikalen hin. Dabei wird die sekunddre Oxidation der bereits ent-
standenen RufSpartikel von der VergréfSserung der IRZ begiinstigt.
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Das Auftretten von Verbrennungsinstabilitidten kann, je nach Frequenz, gravierende Folgen auf
die Prozesse der RufSbildung und Oxidation und somit auf die RufSemission von technischen Ver-
brennungsanlagen haben. Der frequnz- und amplitudenabhdngige Einfluf8 solcher Instabilitéten
soll unbedingt bei der Rufimodellierung beriicksichtigt werden, was zu einer Erhéhung der Ge-
nauigkeit von den Vorhersagemodellen fiihren wird.

Das Erreichen von einer verbesserten Homogenitdt und quasi ,,vorgemischten” Bedingungen in
der Flamme mit einer gezielten Anregung der Luftstrémung ist eine interessante Beobachtung
und kénnte als Ausgangspunkt einer neuartigen Strategie zur weiterfiihrenden Optimierungen
von Verbrennungsanlagen in Hinsicht auf Umweltvertrdglichkeit (Reduktion der Ruf3emission)
angesehen werden. Dabei ist die zur Anregung der Strémung benétigte Energie um GréfSenord-
nungen kleiner als die Leistung der Flamme.
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6 Summary

The main goals of this work are the experimental investigation of the reaction of non-premixed
turbulent swirl flames to acoustic fluctuations at a range of excitation frequencies (0-350 Hz)
and the influence on the formation and oxidation of soot and soot precursor molecules. This
also included the adaptation of the two-color, Time-Resolved Laser Induced Incandescence (TR-
LII) measurement technology to the RQL model burner. The focus is on the hardly investigated
interaction between the thermoacoustic combustion instability and the formation of soot in
the flame.

The results were divided into three sections. In the first section the results from the determined
soot properties, combined with temperature and OH* chemiluminescence measurements in
the turbulent, non-premixed natural gas / ethene swirl flame were presented. The second sec-
tion dealt with the observed soot properties in the flame with a variation in the air ratio (swirl-
number) and the thermoacoustic fluctuations (self-excited combustion instability). The impact
of this instability on temperature distribution and on soot formation and oxidation is discussed.
In the third section, combustion instability and the influence of acoustic fluctuations on the
flow were investigated in more detail. The investigation of the temperature and soot precursor
distribution (PAH's), as well as the OH* chemiluminescence (flame position and heat release)
under acoustic instabilities in the flame was presented in this section.

The adaptation of the two-color, time-resolved LIl measurement technology to the turbulent,
practice-relevant conditions in the RQL model burner was successful. The use of this non-intru-
sive laser optical method has made it possible to achieve the main goals of this work.

Due to the acoustic excitation of the air supply, the concentration gradients are reduced, which
ultimately means an improved mixing of fuel and air. As a result, the combustion chamber has
like "premixed" combustion conditions, which means that the local fuel-rich zones are severely
restricted. At the same time, smaller temperature gradients can be observed in the case of flow
excitation (100 Hz). Such conditions inhibit the excessive formation of PAHs, which leads di-
rectly to an inhibition of the processes of soot formation and soot growth.

The results of this work clearly show a direct connection between the PAH concentration and
the soot properties in the flame. In the case of 100 Hz excitation of the flow, a decrease in the
soot volume fraction fv by approximately 50% is found in all areas of the combustion chamber,
with a simultaneous reduction in the mean soot particle radius. These finding correlates very
well with the change in the PAH concentration in these zones. An excitation with 100 Hz causes
a reduction in the concentration of all detected PAHs (naphthalene, acenaphthalene, indane,
indene, pyrene, benzo [ghi] -fluoranthene, cyclopenta [cd] pyrene) in the flame. Considering
the recirculation zone, the observed spatial shift of the maximum values also means a time shift
(later occurrence of the maximum species concentrati
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on). The acoustic excitation of the flow and the resulting changes in the conditions of the com-
bustion chamber clearly lead to an inhibition of the formation processes of PAHs. The concen-
tration of naphthalene is reduced by 40%, of acenaphthalene by 50%, of pyrene by 60% and of
cyclopenta [cd] pyrene by approximately 30%. The redistribution of the concentration from the
PAHs and the shift of the maximum values in the direction of the nozzle have a direct effect on
the processes of the soot particle formation as well as on the subsequent heterogeneous pro-
cesses of surface growth. The soot formation zone (formation of young soot) becomes smaller
when the flow is excited and can be observed later (delay in the formation of soot particles).
The zone of dominance of the coagulation processes is also shifted and occurs later.

The inhibition of the formation of soot precursor molecules and soot growth species, combined
with the increase in the dominance zone of heterogeneous oxidation processes on the soot
particle surface, results in a reduction in the total soot concentration, the particle size and the
number density in the flame. The enlargement of the zone of high OH* chemoluminescence
indicates an intensification of the soot oxidation processes by means of OH radicals. The en-
largement of the IRZ accelerates the secondary oxidation of the already formed soot particles
by increasing the residence time of these particles in the region of high OH concentration. It
was found that the influence of flow excitation on soot formation and oxidation is based on
two main mechanisms. On the one hand, a frequency-dependent intensification of the oxida-
tion processes (expansion of the zone of high concentration of OH radicals) can be determined,
on the other hand, a frequency-dependent inhibition of the PAHs formation can also be ob-
served. Taking all the results of this work into account enables the following hypothesis to be
established:

The observed frequency- and amplitude-dependent influence of the forced acoustic excitation
of the flow on the processes of soot formation and oxidation is a consequence of the significant
change in the speed and temperature field as well as the OH concentration in the flame. Due
to the acoustic excitation of the air supply, the concentration gradients are reduced, which
ultimately means an improved mixing of fuel and air. As a result, "premixed" combustion con-
ditions prevail in the combustion chamber and consequently the local fuel-rich zones are se-
verely restricted. Such conditions inhibit the excessive formation of PAHs (naphthalene,
acenaphthalene, pyrene etc.), which leads directly to a decrease in the formation of soot par-
ticles and soot growth. The enlargement of the zone of high OH* chemoluminescence indicates
an intensification of the soot oxidation processes by means of OH radicals. The secondary oxi-
dation of the already formed soot particles is favored by the enlargement of the IRZ.

Depending on the frequency, the occurrence of combustion instabilities can have serious con-
sequences for the processes of soot formation and oxidation and thus for the soot emissions
from technical combustion systems. The frequency and amplitude-dependent influence of such
instabilities should be taken into account when modeling soot, which will lead to an increase in
the accuracy of the prediction models.

The achievement of improved homogeneity and quasi "premixed" conditions in the flame with

a targeted excitation of the air flow is an interesting observation and could serve as the starting
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point for a novel strategy for further optimization of technical combustion regarding environ-
mental compatibility (reduction of soot emission). The energy required to excite the flow is
orders of magnitude smaller than the power of the flame.
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