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Abstract

For the development of future energy conversion concepts, sustainable, efficient combus-
tion processes will continue to play a major role. A promising option is the use of renew-
able sources, such as biomass-derived gasses (biogas). In a variety of present combustion
applications, auto-ignition is an essential process. This includes homogeneous charge
compression ignition and diesel engines, and burners using flameless combustion. On
the other hand, auto-ignition must be prevented in lean premixed pre-vaporized gas tur-
bines or spark-ignition engines. In those practical devices, the fuel and oxidizer flows are
highly turbulent. Therefore, understanding the complex, transient and three-dimensional
turbulence-chemistry interactions underlying auto-ignition is of high relevance. For that
purpose, this work presents an experimental study on auto-ignition of synthetic biogas
(CH4/CO; mixture). The experimental configuration consists of a fuel jet issuing into a
high-turbulence, hot air co-flow to mimic conditions as those of practical devices. The
study is focused on two main research aspects, instantaneous two-dimensional (2D) scalar
field measurements during the onset of auto-ignition and time-resolved three-dimensional
(3D) detection and tracking of auto-ignition kernels. For this purpose, advanced laser-
optical diagnostics are adapted for simultaneous multi-parameter measurements.

Instantaneous 2D scalar fields of temperature, mixture fraction and scalar dissipation
rate were derived by means of simultaneous Rayleigh scattering and planar laser-induced
fluorescence of nitric oxide (NO-PLIF), which enables detecting auto-ignition events, and
quantifying the corresponding local mixture fraction and temperature during the onset of
auto-ignition. The analysis of these events experimentally confirmed previous fundamen-
tal findings from direct numerical simulations (DNS) and experiments which concluded
that auto-ignition occurs preferentially in spots (kernels), on isocontours of the so-called
most reactive mixture fraction, at locations with low scalar dissipation. A statistical
evaluation of the effect of the boundary conditions on the auto-ignition characteristics of
biogas showed that, for the presented configuration, neither the Reynolds number of the
jet nor the co-flow temperature have a strong influence on the mixture fraction at which
auto-ignition occurred. Additionally, it was found that the high level of local anisotropy
prevented the onset of auto-ignition.

Regarding 3D transient phenomena, time-resolved tomographic LIF of the hydroxyl radi-
cal OH, which combines volumetric laser illumination with a multi-camera detection, was
used to study the 3D size, structure, location, and orientation of synthetic biogas auto-
ignition kernels and their temporal evolution. Results showed that auto-ignitions occurred
in well-defined radial regions of the 3D flow, with strong fluctuations in the main direc-
tion of the flow. The statistical evaluation of the orientation and growth of auto-ignition
kernels with respect to the mean flow field revealed that the kernels were oriented tangen-
tially to the main flow direction and temporally evolved towards this preferential direction
as the ignition event progressed.

Findings derived from the results of the presented work will contribute to better under-
stand the fundamentals of auto-ignition processes and will provide experimental data for
validation of numerical simulations and the development and improvement of models.






Kurzzusammenfassung

In der Entwicklung zukiinftiger Energiewandlungskonzepte werden nachhaltige, effiziente
Verbrennungsprozesse weiterhin eine wesentliche Rolle spielen. Eine vielversprechende
Option liegt in der Verwendung erneuerbarer Energietrager, wie beispielsweise in aus
Biomasse hergestelltem Gas (Biogas). In einer Vielzahl heutiger Verbrennungsanwendun-
gen ist Selbstziindung ein unverzichtbarer Prozess. Das schliefit homogene Kompression-
sziindung und Dieselmotoren ein, sowie Brenner die flammenlose Verbrennung nutzen.
Demgegentiber muss Selbstziindung in mager vorgemischten Gasturbinen oder Ottomo-
toren vermieden werden. In diesen praxisrelevanten Systemen sind die Strémungen von
Brennstoff und Oxidator hochgradig turbulent. Daher ist ein Verstdandnis der komplexen,
transienten und dreidimensionalen Turbulenz-Chemie-Interaktionen, die der Selbstziin-
dung zugrunde liegen, von wesentlicher Bedeutung. Zu diesem Zweck wird in dieser
Arbeit eine experimentelle Untersuchung der Selbstziindung von synthetischem Biogas
(CH4/CO2 Mischung) vorgestellt. Der Versuchsaufbau besteht aus einem Brennstoffjet,
der in einen hochturbulenten, heiflen Coflow aus Luft eingestréomt wird, um die Betrieb-
sbedingungen praxisnaher Apparate nachzubilden. Die Untersuchung legt Gewicht auf
zwei wesentliche Aspekte, die zweidimensionale (2D) Messung der Momentanwerte von
Skalarfeldern wéhrend der Entstehung von Selbstziindung und die zeitaufgeloste, drei-
dimensionale (3D) Detektion und Verfolgung von Selbstziindungskernen. Dazu werden
fortschrittliche Lasermesstechniken fiir eine simultane Multiparametererfassung adaptiert.

Momentanwerte der 2D-Skalarfelder von Temperatur, Mischungsbruch und skalarer Dis-
sipationsrate wurden mittels simultaner Rayleigh-Streuung und ebener Laser-induzierter
Fluoreszenz an Stickstoffmonoxid (NO-PLIF) abgeleitet. Dies ermdoglicht die Detektion
von Selbstziindungsereignissen sowie eine Quantifizierung der entsprechenden lokalen Mis-
chungsbriiche und Temperaturen wéhrend der Entstehung von Selbstziindung. Eine
Auswertung dieser Ereignisse bestéitigte experimentell frithere, grundlegende Erkennt-
nisse aus direkter numerischer Simulation sowie aus Experimenten, die schlussfolgerten,
dass Selbstziindung vorzugsweise in Punkten (sog. Kernen) auftritt, an Isolinien des
sogenannten reaktivsten Mischungsbruches, an Stellen mit niedriger skalarer Dissipa-
tion. Eine statistische Bewertung des Einflusses der Randbedingungen auf die Selbstziin-
dungscharakteristik von Biogas zeigte, dass, fiir die vorgestellte Konfiguration, weder die
Reynoldszahl des Brennstoffjets, noch die Temperatur der Gleichstréomung einen grofien
Einfluss auf den Mischungsbruch haben, an dem Selbstziindung auftritt. Zusétzlich wurde
festgestellt, dass ein hoher Grad an lokaler Anisotropie das Eintreten von Selbstziindung
verhindert.

Im Hinblick auf transiente 3D-Phénomene wurde eine zeitaufgeloste, tomographische LIF
am Hydroxylradikal OH angewendet, die volumetrische Laserbeleuchtung mit einer Mehr-
Kamera-Detektion verbindet, um die 3D-Grofle, Struktur, Lage und Orientierung von
Selbstziindungskernen in synthetischem Biogas zu untersuchen sowie deren zeitliche En-
twicklung. Die Ergebnisse zeigen, dass Selbstziindungen in wohldefinierten radialen Regio-
nen der 3D-Stromung auftreten, mit starken Fluktuationen in die Hauptstromungsrich-
tung. Die statistische Bewertung der Orientierung und des Wachstums der Selbstziin-
dungskerne bezogen auf das mittlere Stromungsfeld zeigte auf, dass die Kerne tangential



zur Hauptstromungsrichtung ausgerichtet sind und sich zeitlich zu dieser Vorzugsrichtung
entwickeln wiahrend das Selbstziindungsereignis fortschreitet.

Die Erkenntnisse, die aus den Ergebnissen der vorgestellten Arbeit abgeleitet sind, werden
dazu beitragen die Grundlagen von Selbstziindungsprozessen besser zu verstehen und
werden Experimentaldaten zur Validierung numerischer Simulationen bereitstellen sowie
fiir das Entwickeln und Verbessern von Modellen.
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Nomenclature

Acronyms

Description

Al
CCD
CL
F10
F20
F30
F40
F50
FCU
FOV
FWHM
IRO
JCF
JHC
LIF
LOH
LSF
HT
LT
MT
MTF
MWPH
NOx
PIV
PLIF

Auto-Ignition

Charge-Couple Device
Chemiluminescence

Fuel Blend 90 vol.-% CH,/10 vol.-% COx
Fuel Blend 80 vol.-% CH,/20 vol.-% COs
Fuel Blend 70 vol.-% CH,/30 vol.-% COx
Fuel Blend 60 vol.-% CH,/40 vol.-% CO.
Fuel Blend 50 vol.-% CH,/50 vol.-% COs
Flow Conditioning Unit

Field of View

Full Width at Half Maximum

Intensified Relay Optics
Jet-in-Cross-Flow

Jet-in-Hot-Coflow

Laser-Induced fluorescence
Lift-off-Height

Line-Spread Function

High Temperature

Low Temperature

Medium Temperature

Modulation Transfer Function
Microwave Plasma Heater

Nitric Oxides

Particle Image Velocimetry

Planar Laser-Induced Fluorescence



Greek Symbols

Description

PSF Point-Spread Function

SMART

Technique

SNR Signal-to-Noise Ratio
SRF Step Response Function

SVD Singular Value Decomposition

Greek Symbols

VI

Simultaneous Multiplicative Algebraic Reconstruction

Description Unit
0 Outer length scale mm
00.05 Local outer scale full-width where u reaches 5% of u, mm
d1/2 Local half-width at half-maximum of velocity profile mm
Vi 3D gradient of tomographic OH signal intensity a.l.
r Normalized spectral overlap fraction -
Ky Spectral absorption coefficient cm™!
A Scaling constant for turbulent round jets -
AD Strain-limited scalar diffusion scale fm
AB Batchelor scale pm
Auw  Microwave wavelength of the test rig m
£ Mixture fraction -
§ar Auto-ignition mixture fraction -
&a Centerline mixture fraction -
Evnr Most reactive mixture fraction -
Eno Mixture fraction from NO-PLIF -
& Ray Mixture fraction from Rayleigh scattering -
Eat Stoichiometric mixture fraction -
Peofiow  Co-flow density Kgm™3
Pjet Jet density Kgm™3
Odi Standard deviation of d; mm
Ouir Differential Rayleigh scattering cross-section of air -
ocns  Differential Rayleigh scattering cross-section of methane -
Tco2 Differential Rayleigh scattering cross-section of carbon -
dioxide
O fuel Differential Rayleigh scattering cross-section of the fuel -
OHe Differential Rayleigh scattering cross-section of helium -



Latin Symbols

Description Unit
o; Differential Rayleigh scattering cross-section of the -
species i
Omiz Mixture-averaged differential Rayleigh scattering cross- -
section
ON2 Differential Rayleigh scattering cross-section of nitrogen -
Cox Differential Rayleigh scattering cross-section of the oxi- -
dizer
0 Momentum radius mm
Veoflow ~Kinematic viscosity of the co-flow m?s~!
Vjet Kinematic viscosity of the fuel jet m?s7!
X Scalar dissipation rate st
XAI Scalar dissipation rate at auto-ignition zone st
Xz Scalar dissipation rate axial component s
Xy Scalar dissipation rate radial component s71
Latin Symbols
Description Unit
A; Einstein coefficient for spontaneous emission 571
Aopt Rayleigh scattering collection system efficiency -
Bia FEinstein coefficient for stimulated absorption m3J 1s72
BGur Background signal at high temperature a.l.
BGray Rayleigh background signal a.l.
BGrr Background signal at room temperature a.l.
Copt NO-PLIF collection system efficiency -
Deofiow Coflow nozzle outer diameter mm
Deofiow,hyd Coflow nozzle hydraulic diameter mm
d; Displacement of a kernel pair along the i-direction mm
D cofiow Coflow nozzle inner diameter mm
d; Mean of d; mm
Dj. Mass diffusivity of jet in the co-flow m2s71
djet Jet nozzle diameter mm
d, = (di +d?)* Displacement of a kernel pair along the radial direction ~ mm
E Shot-to-shot laser energy reference a.u.
e, Unit vector along radial direction -
e, Unit vector along axial direction -

VII



Latin Symbols

Description Unit
/B Boltzmann fraction of molecules in the grounds state -
Ipg CL background signal intensity of the “no-flame” region a.u.
Ttiame Characteristic CL signal intensity of the flame region a.u.
1° Normalized spectral laser irradiance Wem™2cm™
Tours OH signal level for Al kernels detection a.u.
Linresh Adaptive CL signal intensity threshold a.u.
Ip Tomographic reconstructed OH signal intensity a.u.
Jo Source momentum flux N
k Boltzmann constant JK1
Ki; i-th kernel detected in the j-th shot -
k. Angle between lyand e, rad
ke Angle between l; and e, rad
L Vector along the major axis of a kernel fixed coordinate -
l; Feret diameter along the i-direction mm
m Mass flow rate Kgs™!
Magial Axial air injection mass flow rate Kgs!
Mo flow Co-flow mass flow rate Kgs™!
Meool Cooling air mass flow rate Kgs™!
Mjet Jet mass flow rate Kgs!
Mseeding Seeding air mass flow rate Kgs™!
Mang Tangential air mass flow rate Kgs!
N Number density m3
Ng Number of kernels used for any computation -
Nyo Number density of NO m3
P Pressure Pa
Pyo 80th percentile -
Pron Accumulative probability of the LOH -
Dthresh CL threshold level %
Q Electronic quenching rate s7!
Recofiow Bulk Reynolds number of the co-flow -
Res Outer Reynolds number -
Reje Bulk Reynolds number of the jet -
S6.qir Mean air reference raw signal a.u.
Sn NO fluorescence signal intensity a.u.
SN,ox NO fluorescence signal intensity of the oxidizer a.u.
Sr Rayleigh scattering signal intensity a.u.
Sk.air Air reference Rayleigh measurement a.u.
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Dimensionless Numbers

Description Unit
SRatio Normalized Rayleigh signal a.u.
Sk e Helium reference Rayleigh measurement a.u.
T Temperature K
Tar Auto-ignition temperature K
Teofiow Co-flow temperature K
Teontrol Co-flow control temperature K
Tier Fuel jet temperature K
U Absolute streamwise velocity ms~!
u Excess streamwise velocity ms~!
Ucofiow Bulk exit velocity of the co-flow ms~!
U Local outer excess centerline velocity ms™!
Ujet Bulk exit velocity of the jet ms~*
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Wxo Molecular weight of NO gmol !
Wow Molecular weight of the oxidizer gmol !
T Axial z-coordinate mm
X puel Mole fraction of the fuel -
X; Mole fraction of the species i -
y y-coordinate mm
Yuel Mass fraction of the fuel -
Yiuer0 Mass fraction of the fuel at the nozzel exit -
Yno Mass fraction of NO -
YNO, fuel Mass fraction of NO in the fuel -
YNO oz Mass fraction of NO in the oxidizer -
z z-coordinate mm

Dimensionless Numbers

Description

Re Reynolds number

Sc  Schmidt number
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