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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Diodenlaserspektroskopie zur Analyse von Hochtem-
peraturproblemen. Aus dieser Basis wird ein nicht intrusives Messverfahren zur Bestimmung
von Temperatur und Wassergehalt in hochenthalpen Strémungen entworfen, aufgebaut und
qualifiziert. Hierfiir werden quantenmechanische Ubergénge von Wasser im Bereich 1994,7 nm
bis 1996,5 nm analysiert. Als Laserquelle kommt ein oberflichenemittierender Diodenlaser zum
Einsatz, der iiber die Wellenldnge durchstimmbar ist. Die zwei Methoden, direkte und wel-
lenlangenmodulierte Absorptionsspektroskopie, werden vorgestellt, ihre Vor- und Nachteile dis-

kutiert und nachfolgend angewandst.

Die an gut charakterisierten Flammen des rotationssymmetrischen McKenna-Brenners gemes-
senen direkten Absorptionsspektren werden genutzt, um die fiir die gewahlten quantenmecha-
nischen Ubergiinge erforderlichen Parameter neu zu ermitteln. Hierfiir miissen die sichtinte-
grierten Spektren in lokale Groflen umgeformt werden. Dieses erfolgt mit Hilfe eines eigens
fiir diese Arbeit entwickelten, rauschunempfindlichen Abeltransformationsalgorithmus. Nach
Bestimmung der quantenmechanischen Parameter ist es moglich, die Spektren in Bezug auf
ihre Temperatur und ihren Wassergehalt zu untersuchen. Beide Verfahren, direkte und wel-
lenlangenmodulierte Absorptionsspektroskopie, werden nachfolgend an den gleichen Flammen

des McKenna-Brenners qualifiziert.

Das neu entwickelte Diagnostiksystem  wurde anschlieBend zunéchst an der
Uberschallbrennkammer des Instituts fir Thermodynamik der Luft- und Raumfahrt an
der Universitdat Stuttgart erfolgreich eingesetzt. Die Untersuchungen finden innerhalb der
Reaktionszone statt. Die im Experiment vorherrschenden Storsignale erfordern die Verwen-
dung der gegen Rauschen robusten wellenlangenmodulierten Absorptionsspektroskopie. Im
Vergleich zu numerisch ermittelten Daten zeigt sich eine Ubereinstimmung im Wassergehalt,
allerdings auch eine Asymmetrie in der Temperatur, was durch den nicht symmetrischen

Injektor erklédrt werden kann.

Dariiber hinaus wurden erfolgreich Messungen am Drummond-Tunnel, einem Stowindkanal
an der University of Queensland in Australien, durchgefiihrt. Hier kamen zu einem hohen
Rauschniveau noch kurze Messzeiten, rund 1ms, als Herausforderung fiir die Messmethode

hinzu.

In einem theoretischen Teil wird am Beispiel von atomarem Sauerstoff beschrieben, wie sich
die Messmethoden im Allgemeinen auch fiir die hochenthalpen Plasmastromungen am Institut
fiir Raumfahrtsysteme nutzen lassen. Empfehlungen fiir die Durchfiihrung von zukiinftigen

Messungen werden abgeleitet.

In dieser Arbeit wird somit insgesamt nachgewiesen, dass das neu entwickelte Diagnostiksystem
Temperaturen von 1300 K bis 2300 K bei einem Stoffanteil von Wasser zwischen 0,08 und 0,34

sogar in rauhen Umgebungen mit guter Genauigkeit messen kann.
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Abstract

This thesis addresses diode laser spectroscopy for the analysis of high temperature flows. A
non-intrusive measurement system for the determination of temperature and water vapour
mass fraction in a high enthalpy flow is designed, built and qualified. In this work quantum
mechanical transitions of water in the region between 1994,7 nm and 1996,5 nm are analyzed. A
surface emitting diode laser, which can be tuned over the wavelength, is used as the laser source.
Two methods, direct and wavelength-modulated, absorption spectroscopy are presented, and
their advantages and disadvantages are discussed. Both methods are applied to different flow
fields.

The direct absorption spectra measured on well characterized flames of the rotationally symme-
trical McKenna burner are used to determine the parameters required for the selected quantum
mechanical transitions. For this purpose, the line-of-sight spectra has to be converted into local
values. The deconvolution was done using a noise resistent Abel transformation algorithm, de-
veloped especially for this work. Knowing the quantum mechanical transition parameters allows
the measurement of temperature and water content of arbitrary, water containing flows. Both
methods, direct and wavelength modulated absoprtion spectroscopy are successfully qualified

on the same flames of the McKenna burner.

The diagnostic system developed has been successfully used in the supersonic combustion
chamber of the Institute of Aerospace Thermodynamics at the University of Stuttgart. The
investigations took place within the reaction zone. The noise level generated by combustion
requires the use of noise resistant wavelength modulated absorption spectroscopy. Comparing
the results to numerically determined data, there is an agreement in the water content but also

an asymmetry in the temperatur, which can be explained by the nonsymmetrical injector.

Measurements were also successfully taken in the Drummond tunnel, a shock tunnel at The
University of Queensland in Australia. In addition to the noise level, extremely short test times,

around 1ms, provide additional challenges.

In a theoretical section, a proposed implementation of the measurement methods in the high
enthalpy plasma flows at the Institute of Space Systems is presented. An example is given
targetting atomic oxygen. Recommendations for the implementation of future measurements

are given.

In summary, this work demonstartes that the developed diagnostic system can measure tem-
peratures from 1300 K to 2300 K with a water vapour mole fraction between 0.08 and 0.34 in

harsh environments.

X1l



1. Einleitung

1.1. Motivation und Konzept

Der Start einer Trigerrakete von einem der vielen Startpléitze dieser Welt ist ein oft gezeigtes
und uns daher bekanntes Bild. Seit dem Jahr 2000 sind pro Jahr im Mittel 77,5 Tréagerraketen
erfolgreich gestartet worden, wobei die Anzahl der Starts pro Jahr leicht, um rund zwei Starts
pro Jahr, zunimmt [1]. Auf Grund von aktuellen und zukiinftigen Konstellationenprogrammen,
z. B. Starlink, dem notwendigen Ersatz von ausgedienten Satelliten, der Mondmission Artemis
und langfristig geplanten interplanetaren Missionen, z. B. zum Mars und zum Jupiter, ist ein
Ende dieses Trends nicht abzusehen [2]. Die Wirtschaftlichkeit der Trigerrakete spielt indes eine
immer wichtigere Rolle. Der Wunsch, den interplanetaren Raum weiter und zum Teil bemannt
zu erforschen, fithrt dariiber hinaus zu immer hoheren Massen- und Antriebsanforderungen.
Eine bessere Wirtschaftlichkeit sowie hoherer Massen- und Antriebsbedarf sind nur dann zu

erreichen, wenn die Grenzen des bisher Moglichen erweitert werden.

Ein vielversprechendes Konzept, um groflere Nutzlasten bei gleichzeitiger Wiederverwendbar-
keit grofler Strukturteile zu erreichen, stellen die horizontal startenden Two-Stage-to-Orbit
Konzepte mit luftatmender erster Stufe dar [3]. Der groie Vorteil von luftatmenden Triebwer-
ken im Vergleich zu konventionellen Raketenantrieben liegt in der Verwendung des Luftsauer-
stoffs als Oxidator. Dieser macht bei gewohnlichen Raketen immerhin 62% der Gesamtmasse
aus. Die hohen benétigten Flugmachzahlen bis Mach 10 sind nicht durch Turboluftstrahl-
triebwerke, sondern nur mit Staustrahltriebwerken, so genannten Ramjets, zu erreichen. Wird
die Stromung in der Brennkammer nicht auf Unterschall verzogert, spricht man von einem
Supersonic-Combustion-Ramjet (Scramjet). Bild 1.1 zeigt die schematische Darstellung eines
Scramjetantriebs. Die von links kommende Hyperschallstrémung wird durch die eingezeich-
neten Stofle, hier schwarz gestrichelt, ausgehend von den Kanten des Einlaufs, komprimiert.
Der Isolator entkoppelt den Einlauf von der Brennkammer. In der Brennkammer wird Treib-
stoff, z. B. durch den hier dargestellten Injektor, in die Stromung eingebracht. Der Treibstoff
entziindet sich selbst und verbrennt. Die Diise expandiert das Gas und wandelt dabei die ther-
mische in kinetische Energie um. Ein weiterer Vorteil luftatmender Triebwerke ist die flexiblere
Wahl eines Startplatzes, da dieser im Vergleich zu konventionellen Raketen auch fernab des

Aquators liegen kann [3].
Bei Staustrahltriebwerken, vor allem bei supersonischer Verbrennung in Scramjets, ist die Auf-
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1. Einleitung

Injektor

Einlauf Isolator Brennkammer  Diise

Bild 1.1.: Schematische Darstellung eines Scramjetantriebs

enthaltsdauer des Brennstoffs in der Brennkammer stark limitiert. Ein hoher Wirkungsgrad
kann nur dann erreicht werden, wenn der Brenstoff gut mit der komprimierten Luft vermischt
wird und durch die Verbrennung thermische Energie in die Stromung eingebracht wird. Die
Temperatur und der Wassergehalt der Stromung ist ein gutes Maf}, um festzustellen, wie ef-
fektiv eine Verbrennung ablduft und daher von hochstem Interesse [4]. Ein besonderes Gewicht
kommt hierbei der Zone hinter den Injektoren, in denen die Durchmischung stattfindet und der
Treibstoff mit der Luft reagiert, zu. Durch die Vermessung der beiden Parameter Temperatur
und Wassergehalt lassen sich unterschiedliche Vermischungskonzepte bewerten und vergleichen.
Dariiber hinaus kénnen die Ergebnisse genutzt werden, um numerische Simulationen zu vali-

dieren.

Die Untersuchung der Verbrennung in einer Uberschallbrennkammer erfolgt in dieser Ar-
beit mittels Absorptionsspektroskopie. Die Wahl eines optischen, nicht intrusiven Messver-
fahrens ist dadurch begriindet, dass es zum einen kaum Materialien gibt, die den hohen
Wiérmestromdichten und Temperaturen auf Dauer widerstehen wiirden. Zum anderen wiirden
die Strémungen durch die Einbringung eines Messobjekts verédndert werden, so dass eine von der
eigentlichen Stromung abweichende Situation untersucht werden wiirde. Die Vorteile der Ab-
sorptionsspektroskopie liegen neben dem nicht intrusiven Verfahren in der Moéglichkeit, mit ei-
ner Messung gleichzeitig die Temperatur und die Teilchendichte bestimmen zu kénnen. Dariiber
hinaus existieren Verfahren, die eine Widerstandsfiahigkeit gegen die bei der Verbrennung ent-

stehenden Vibrationen und dadurch entstehendes Rauschen aufweisen.

Mit der Erforschung von Scramjetantrieben, speziell mit der Stromung, der Vermischung
und der Verbrennung in der Uberschallbrennkammer, beschiftigt sich die Arbeitsgruppe
Uberschallverbrennung am Institut fiir Thermodynamik der Luft- und Raumfahrt (ITLR) an
der Universitéit Stuttgart. Fiir Experimente steht eine Brennversuchsanlage zur Verfiigung, mit

der Flugmachzahlen bis zu Mach 7 simuliert werden konnen [5].

Am Institut fur Raumfahrtsysteme (IRS) der Universitdt Stuttgart wird unter anderem am
atmosphérischen Wiedereintritt geforscht. Der Wiedereintritt wird experimentell durch Plas-
mageneratoren nachgestellt. Mithilfe hochenthalper Plasmastromungen lassen sich Materialien
auf ihre Eignung als Wiarmeschutzschild testen und ihr Verhalten beim Wiedereintritt unter-
suchen, um so ein Thermalschutzsystem entwickeln zu kénnen. Dieses eréffnet die Moglichkeit,

mehr Nutzlast in das Raumfahrtsystem zu integrieren oder Gewicht und dadurch Kosten zu

2



1.2. Stand der Forschung

sparen [6]. Durch die hohen Flugmachzahlen und die Konturen von Hyperschallfluggeréten sind

die untersuchten Materialien und die Ergebnisse auch auf das Feld der Scramjets {ibertragbar.

Trotz unterschiedlicher Druckregime, 4 Pa bis 15000 Pa am IRS [7, 8] und 0,6 bar bis 1 bar am
ITLR [9], haben beide Forschungseinrichtungen gemein, dass sie sich mit stromenden Medi-
en bei hohen Enthalpien beschiftigen und dass diese Stromungen gut charakterisiert werden
miissen, um Vergleiche mit Flugexperimenten und numerischen Simulationen durchfiihren zu
konnen. Die Arbeitsgruppe Diagnostik hochenthalper Stromungen (HEFDiIG von engl. High
Enthalpy Flow Diagnostics Group) am IRS nutzt und entwickelt Verfahren zur Untersuchung
eben solcher Strémungen. Von besonderem Interesse sind die Parameter Enthalpie, Tempe-
ratur, Druck, Teilchendichte und Geschwindigkeit, da diese fiir die Nachbildung, zum Teil
iiber Ahnlichkeitstheorien, relevante Parameter sind. Sie werden iiber intrusive und optische
Verfahren ermittelt. Unter anderem entwickelte HEFDiG Verfahren zur Messung von Enthal-
pie [10],Temperatur [11, 12, 13, 14|, Warmestromdichte [15], Teilchendichten [16, 17, 14, 18],
Geschwindigkeit [16], Materialabbrandraten [19] und Gaszusammensetzungen [20, 12].

1.2. Stand der Forschung

Schon kurz nach der Entwicklung der Diodenlaser in den spiten 1970ern erkannte man die
Anwendungsmoglichkeiten fiir die Absorptionsspektroskopie. Erste Untersuchungen auf dem
Gebiet der Diodenlaserspektroskopie hatten das Ziel, Spurengase zu detektieren, CO und NO
bei einer Wellenlénge um 10,537 pm [21], Kohlenstoffmonoxidausstofl von Autos auf Stralen bei
4,7nm [22] und Schwefeldioxid bei 8,757 um [23]. Die oben genannten Untersuchungen wurden
alle an Gasen bei Raumtemperatur durchgefiithrt. Schon bald darauf wurden Verbrennungs-
gase auf Bildung von COs mittels Diodenlaser untersucht [24]. Diese Messungen wurden bei
einer Wellenldnge von 4,815 pm durchgefiihrt und es konnten Temperaturen bis zu 2000 K er-
mittelt werden. In den folgenden Jahren wurden die Messverfahren weiterentwickelt und auf
unterschiedlichste Problemstellungen angewandt, so z. B. bei der Verbrennung von Kohle [25],
in StoBwindkanélen [26], als Flugexperiment auf einem Flugzeug zur Messung der Luftfeuch-
tigkeit der Atmosphére [27] und fiir die Untersuchung von Flugzeugtriebwerken [28]. Anfang
der 1990er Jahre wurde ein Verfahren entwickelt, um das Signal-zu-Rauschverhéltnis (SNR aus
dem Englischen Signal-to-noise ratio) entscheidend zu verbessern, das auf der Detektion von
harmonischen Signalen basiert [29]. Die Entstehung dieser Signale und deren Detektion wird
bei Supplee et al. [30] und bei Kluczynski et al. [31] beschrieben. Beide Messverfahren, direkte
Absorption und harmonische Detektion, wurden auf einzelnen Komponenten eines Scramjets
Antriebes angewandt. Untersucht wurden der Einlauf [32], der Bereich der expandierenden
Diise [33, 34, 35] und das Ende der Brennkammer [34]. Eine gute Zusammenfassung iiber die

Anwendung der Absorptionsspektroskopie in der Verbrennung findet sich bei Bolshov et al. [36].
Neben der Entwicklung neuer Messverfahren wurde auch in der Lasertechnologie ein Schritt
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1. Einleitung

nach vorne gemacht. Ein neuer Diodenlasertyp, Vertical Cavity Surface Emitting Laser Diode
(VCSEL), in deutsch oberflichenemittierender Diodenlaser, brachte neue Moglichkeiten, vor
allem mit anderen Wellenldngenbereichen als bei den bis dahin genutzten Distributed Feedback
Lasern (DFB), mit sich. VCSEL-Dioden wurden erfolgreich in der Absorptionsspektroskopie
bei der Messung von Methan [37] und von Wasserdampf bei Raumtemperatur [38] und bis
1000 K [39] verwendet.

Am IRS wurden absorptionsspektroskopische Messungen mit Hilfe von Gastwissenschaftlern an
Plasmawindkanélen durchgefiihrt [40]. Hierbei wurden die Temperatur und die Teilchendichte
des atomaren Sauerstoffs im Plasma ermittelt. Die Temperatur wurde iiber die Dopplerbreite
der Absorption bestimmt. Diese Methode beinhaltet grofle Unsicherheiten und wird daher in
der Absorptionsspektroskopie im Normalfall nicht angewandt. Weitere Absorptionsmessungen
wurden bisher weder am IRS noch am ITLR durchgefiihrt.

Die in dieser Arbeit erwarteten Temperaturen von bis zu 2300 K iiberschreiten die bisher ma-
ximal gemessenen Temperaturen mit Wasser als absorbierende Spezies. Auch wurden bisher
nur in seltenen Féllen VCSEL-Dioden verwendet. Dariiber hinaus ist zu erwéhnen, dass bisher
nur Messungen am Ubergang zwischen Brennkammer und Diise durchgefiihrt wurden. In dieser
Arbeit wird die Vermischungs- und Verbrennungszone, also die Zone in der sich der Wasserstoff

mit der Luft mischt und reagiert, untersucht. Dies stellt nach Kenntnis des Autors ein Novum
dar.

1.3. Zielsetzung und Aufbau der Arbeit

Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung, der Aufbau und die Anwendung eines Messverfahrens
zur Bestimmung von Temperatur und Teilchenanzahl mittels Absorptionsspektroskopie. Die
zu untersuchende Spezies ist Wasser, das bei der Verbrennung von Wasserstoff mit Sauerstoff
entsteht und daher genutzt werden kann, um die Giite der Verbrennung zu bewerten. Als Laser-
quelle soll dabei eine VCSEL-Diode zum Einsatz kommen. Wie bei anderen Diodenlasern lasst
sich die Wellenldnge der ausgesandten Strahlung langsam iiber die Temperatur und schnell
iiber den Strom verédndern. Hierdurch ist es moglich, die Wellenlénge iiber einen gewissen Wel-
lenléngenbereich zu variieren. Dariiber hinaus soll erwéhnt werden, dass VCSEL-Dioden auch
in groflen Stiickzahlen wirtschaftlich hergestellt werden konnen. Die beiden unterschiedlichen
Messverfahren, direkte Absorptionsspektroskopie (DA) und wellenlingenmodulierte Absorpti-
onsspektroskopie (WMS), sollen zunéchst an den Flammen eines McKenna-Brenners erprobt
und validiert werden. Die Ergebnisse der direkten Absorptionsmessung werden hierbei genutzt,
um die HITRAN2012 Datenbank zu verbessern, was die Auswertung der WMS-Messungen erst
ermoglicht. Nachfolgend werden WMS-Messungen an der Uberschallbrennkammer des ITLRs
und am Drummond-Stowindkanal der University of Queensland in Brisbane durchgefiihrt. Die

Methoden und Erkenntnisse lassen sich auch auf potenzielle Messungen an Plasmastromungen
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am IRS iibertragen.

Als Erstes wird die Theorie zur Absorption im Allgemeinen und dann zu den zwei unter-
schiedlichen Messmethoden im Speziellen in Kapitel 2 erlautert. Zusétzlich wird das Verfah-
ren der Back oriented Schlieren (BOS) erldutert, das zur zeitlichen Vermessung der Flam-
menbreite am McKenna-Brenner zum Einsatz kam. Ein weiteres Kapitel befasst sich mit
dem fiir diese Arbeit entwickelten rauschunempfindlichen Abeltransformationalgorithmus. Das
nachfolgende Kapitel 4 beschreibt den experimentellen Aufbau, inklusive der verwendeten
Hardware. In Kapitel 5 werden die unterschiedlichen Versuchsanlagen, McKenna-Brenner, die
Uberschallverbrennungsanlage des ITLRs und der Drummond-StoBwindkanal beschrieben. Ka-
pitel 6 befasst sich mit den Anwendungen der Messverfahren an den verschiedenen Versuchs-
anlagen und stellt die Ergebnisse der Messungen vor. Es folgt die Betrachtung von potenziellen
Messungen an Plasmawindkanélen. Das abschliefende Kapitel 7 enthélt eine Zusammenfassung

und gibt einen kurzen Ausblick fiir zukiinftige Arbeiten.






2. Grundlagen der
Absorptionsspektroskopie

In diesem Kapitel werden die Grundlagen der Absorptionsspektroskopie detailliert erlautert.
Hierbei werden, nach einer kurzen geschichtlichen Einfithrung, die physikalischen Modelle, auf
denen Absorption und Emission basieren, erklédrt. Nachfolgend wird dargelegt, welche Parame-
ter, unter anderem Temperatur und Wassergehalt, zur Berechnung der Absorption notwendig
sind und wie Absorptionsspektren simuliert werden konnen. Daran anschliefend werden zwei
unterschiedliche Messmethoden der Diodenlaserspektroskopie beschrieben sowie ihre Vor- und
Nachteile diskutiert. Die beiden Messmethoden sind die direkte Absorptionsspektroskopie (DA)
und die wellenldingenmodulierte Absorptionsspektroskopie (WMS). Beide Verfahren werden
in dieser Arbeit zur Messung von Absorptionsspektren angewandt. Aufler den Messverfahren
selbst wird auch die Auswertung der gemessenen Spektren vorgestellt. Das Kapitel schliefSt mit

Auswahlregeln zur Bestimmung eines fiir Messungen geeigneten Wellenldngenbereichs.

2.1. Geschichtliche Einfiihrung

Die dunklen Linien im Sonnenspektrum, siehe Bild 2.1, wurden von Joseph Fraunhofer im
Jahre 1817 katalogisiert und spéter nach ihm benannt [41]. Allerdings konnte Fraunhofer die

Entstehung dieser Linien nicht erkléren.

Bild 2.1.: Fraunhoferlinien von Joseph von Fraunhofer gezeichnet und kolorierte Darstellung
des Sonnenlichts [42]



2. Grundlagen der Absorptionsspektroskopie

Dies gelang Kirchhoff und Bunsen, die um 1860 zeigten, dass sich aus der Position der Linien,
der Absorptionswellenléinge, bestimmen lédsst, welche Gase das Licht auf seinem Weg bis zum
Betrachter passiert hat [43]. Sie schlossen, dass die Linien im Sonnenspektrum durch Absorp-
tion in der Gasatmosphére der Sonne entstehen und konnten diese Gase zudem bestimmen.

Allerdings werden einige Linien auch durch Absorption in der Erdatmosphére erzeugt.

2.2. Absorption und Emission

Das physikalische Prinzip der Absorption und Emission von Strahlung ist in Bild 2.2 an
der Wechselwirkung eines Strahlungsfelds in einem Zwei-Niveau-System dargestellt. Wenn die
Energie eines Photons dem Energieunterschied zwischen zwei Energieniveaus entspricht, so
kann ein Teilchen im unteren Zustand E; das Photon aufnehmen und gelangt somit in den

oberen Energiezustand FEs. Die Energie eines Photons berechnet sich aus
Es—FE, =hf, (2.1)

mit A dem Planckschen Wirkungsquantum und der Frequenz f. Die Wahrscheinlichkeit pro
Zeiteinheit fiir solch einen Ubergang Wi, betrigt

W12 = Blg P, (22)

mit dem Einstein-Koeffizient der induzierten Absorption Bjs und der spektralen Energiedichte
p-

Der in der Mitte des Bildes dargestellte Prozess ist die stimulierte oder induzierte Emission. Ein
Photon im Strahlungsfeld kann Atome im angeregten Zustand 2 dazu veranlassen, ein Photon

zu emittieren. Auch dieser Prozess ist an eine Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit W5, gekoppelt
War = Baip, (2.3)

mit By; dem Einstein-Koeffizient der induzierten Emission. Hierbei entstehen gleichartige Pho-
tonen. Dieses Verhalten spielt vor allem in der Erzeugung von Laserstrahlung eine Rolle, nicht

aber bei der Absorption in den hier vorherrschenden Strahlungsfeldern.

Der dritte beschriebene Fall ist die spontane Emission. Ein angeregtes Atom kann auch ohne
duleren Einfluss ein Photon emittieren. Diese Emission ist daher unabhéngig vom Strahlungs-
feld und wird durch den Einsteinkoeffizient der spontanen Emission, ebenfalls eine Wahrschein-
lichkeit pro Zeiteinheit, A ausgedriickt [44]. Die genannten Koeffizienten sind miteinander

gekoppelt, sodass sie sich ineinander umrechnen lassen [45].



2.2. Absorption und Emission

E2 3
l]f N\ '\ \—
AVAVAVAV 2 N \NN— \\N\N—
o S
o = <
== == <
El v v

Bild 2.2.: Wechselwirkung zwischen einem Strahlungsfeld und einem Zwei-Niveau-System

E A A Ionisations- E A
grenze
A E3 V=2 e—
v=1
A E,
v=0
E,
v=2
X
v=1
E, v=0

Bild 2.3.: Energieschema fiir Atome, links, und Molekiile, rechts (Vibrationsniveaus rot, Rota-
tionsniveaus blau)

Atome und Molekiile weisen unterschiedliches Absorptionsverhalten auf, dieses ist fiir Atome
und Molekiile schematisch in Bild 2.3 dargestellt und wird nachfolgend erklért.

Bei Atomen, links in Bild 2.3, kann nur das Elektron im Valenzband auf ein hcheres Niveau ge-
hoben werden. Die diskreten Energieniveaus bestimmen die Energie und damit die Wellenlénge
der zu absorbierenden Photonen. Die Absorption kann nur dann erfolgen, wenn dieser Ubergang
erlaubt ist. Hierfiir miissen die Forderungen der Auswahlregel erfiillt sein [46]. Ein Elektron
in einem angeregten Zustand kann durch ein weiteres Photon weiter angehoben werden. Bei
diesen Prozessen entstehen im iiber die Wellenlédnge kontinuierlichen Licht Absorptionslinien
an diskreten Wellenlingen. Ubersteigt die Energie des Photons die fiir die Ionisation notwen-
dige Energie, so wird das Atom ionisiert. Da hierbei die Energie des Photons beliebig ist,
bildet sich iiber dieser Grenze eine kontinuierliche Absorption. Dariiber hinaus besteht noch
die Moglichkeit, dass die Energiedifferenz der zwei Niveaus durch die gleichzeitige Absorption
von mehreren Photonen iiberwunden wird. Die Wahrscheinlichkeiten fiir diese Absorption ist

jedoch sehr gering, weshalb dieses Phdnomen hier nicht betrachtet wird. Fallt ein Elektron aus
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einem angeregten Zustand zuriick auf ein niedrigeres Energieniveau, so wird Licht, entspre-
chend des Unterschieds der Energieniveaus, emittiert. Die Emission ist der inverse Prozess zur

Absorption.

Durch weitere Freiheitsgrade bei Molekiilen, rechts in Bild 2.3, ndmlich Rotation und Vibration,
muss das Energieschema erweitert werden. Jedes Vibrationsniveau, rote Linien, hat eine gewis-
se Anzahl an Rotationsiibergéingen, blaue Linien. Auch die hier gezeigten Ubergéinge finden auf
diskreten Wellenldngen und damit diskreten Energien statt. Durch die geringen Unterschiede
in den unterschiedlichen Niveaus liegen diese Ubergénge niher beieinander und lassen sich zu
Rotationsbanden zusammenfassen. Auch fiir die Ubergéinge an Molekiilen gelten die Auswahl-
regeln. Durch Schrodingers Forschung in der Quantentheorie konnen die Positionen, an denen

Absorption auftritt, berechnet werden [46].

Durch die Absorption entsteht eine Differenz zwischen der ausgesandten und der transmit-
tierten Strahlungsintensitit. Das Verhéltnis der Intensitéten ist im Lambert-Beerschen Gesetz

wiedergegeben und erldutert den Zusammenhang mit dem Absorptionskoeffizienten

L(A)
]aus<)‘)

a(A) L =—In < > =—In(t(N\)) , (2.4)
mit o dem Absorptionskoeffizienten, L der Lange des Absorptionspfades, I; der transmittierten
Strahlungsintensitét, I, der ausgesandten Strahlungsintensitét, 7 der Transmission und A der
Wellenldnge [47]. Diese Gleichung ist nur giiltig, wenn iiber die Linge des Absorptionspfades

der Absorptionskoeffizient konstant ist, also die Bedingungen konstant sind.

2.3. Linienprofile

Bei feiner spektraler Zerlegung der elektromagnetischen Strahlung kann beobachtet werden,
dass Strahlung mit einem Linienprofil ¢ symmetrisch um die Zentralwellenldnge Ay herum ab-
sorbiert wird. Man unterscheidet zwischen homogenen Verbreiterungsmechanismen, bei denen
ein Lorentzprofil, und inhomogenen Verbreitungsmechanismen, bei denen ein Gaussprofil ent-
stehen. In Bild 2.4 sind exemplarisch ein Lorentzprofil in Blau und ein Gaussprofil in Rot dar-
gestellt. Die Profile werden durch ihre Halbwertsbreite (HWHM aus dem englischen half width
half maximum) beschrieben. Diese Breite reicht vom Maximum des Profils bis zu der Stelle,
an welcher der Funktionswert die Hélfte des Maximums erreicht. Im Falle des abgebildeten
Gaussprofils betrigt der Maximalwert der Funktion 0,47. Auf Héhe des halben Werts, 0,47/2
wird der Schnittpunkt mit dem Profil ermittelt. Die Differenz der zugehorigen x-Werte ist die
HWHM, wie in Bild 2.4 illustriert. Der Bereich innerhalb der Halbwertsbreite vom Zentrum des
Ubergangs wird Linienkern genannt, die Bereiche auBerhalb bezeichnet man als Linienfliigel.
Das Linienprofil weist Abhéngigkeiten von z. B. Temperatur, Druck, Teilchendichte und Ge-

schwindigkeit der absorbierenden Spezies auf. Um den Einfluss dieser Parameter quantifizieren
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Bild 2.4.: Lorentz- und Gaussprofil

und somit spéter messen zu konnen, werden die Einfliisse auf das Linienprofil in den folgenden

Unterkapiteln erlautert.

2.3.1. Natiirliche Linienbreite

Die natiirliche Linienbreite resultiert aus der Heisenbergschen Unschérferelation, wonach nur
zeitlich stabile Systeme eine scharf definierte Energie besitzen. Da angeregte Atome und Mo-
lekiile aber zeitlich instabil sind, unterliegen die Ubergéinge einer Unschérfe. Sowohl das untere
als auch das obere Energieniveau eines Ubergangs haben eine Unschérfe. Aus dieser Unschérfe

resultiert eine homogene Verbreiterung, es entsteht ein Lorentzprofil mit der Form

1 Y

P e

(2.5)

mit ¢, dem Lorentzprofil und vy der HWHM der natiirlichen Verbreiterung [44]. Ein Lorentz-
profil mit einer Halbwertsbreite von eins ist in Bild 2.5 in Blau zu finden. Es ist zu erkennen,
dass acht Halbwertsbreiten nicht ausreichen, um das Profil gegen null laufen zu lassen. Integriert

man das Profil von —oo bis oo erhilt man als Flache unter der Kurve eins.

Die natiirliche Linienbreite lisst sich fiir einen Ubergang von einem angeregten Zustand in den

Grundzustand iber den Einsteinkoeffizienten der Emission berechnen [48]:

Ay

2mc’

(2.6)

Tn

mit der Kreiszahl m und der Lichtgeschwindigkeit c.

Obwohl die natiirliche Linienbreite vom Absorptionsiibergang abhéngig ist, lassen sich Bereiche

fiir ihre Breite angeben. Molekiile im infraroten Wellenléngenbereich haben eine natiirliche Li-
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nienbreite von einigen 107%nm [49]. Die natiirliche Linienbreite ist damit fiinf GréBenordnungen
kleiner als die im Folgenden vorgestellte Stoiverbreiterung. Damit ist auch ihre Auswirkung
auf das Gesamtlinienprofil vernachléssigbar, weshalb sie im weiteren Verlauf dieser Arbeit nicht

berechnet und verwendet wird.

2.3.2. StoBverbreiterung

Die Anzahl der St68e nimmt mit steigender Temperatur und Teilchenanzahl zu, deshalb wird
die Stofiverbreiterung auch oft Druckverbreiterung genannt. Wie die natiirliche Linienbreite ist
die Stofiverbreiterung ebenfalls homogen und erzeugt dementsprechend ein Lorentzprofil. Sie
entsteht durch die Wechselwirkung der Energieniveaus von Teilchen, die sich nahe kommen, also
stoflen. Die Verschiebung der Niveaus hiangt hierbei von der Art der Teilchen ab. Aus diesem
Grund wird in einen Eigenverbreiterungs- und einen Fremdverbreiterungsanteil unterschieden.

Durch die StoBle kommt es auflerdem zu einer Druckverschiebung der Zentralwellenldnge .

Die Berechnung der Druckverbreiterungen aus quantenmechanischen Betrachtungen ist sehr
komplex und fehlerbehaftet, weshalb oft auf spektroskopische Datenbanken zuriickgegriffen
wird. Bei einer Absorptionswellenlénge von 2000 nm liegt die HWHM der Stofiverbreiterung
fiir Wasser bei einem Druck von einer Atmosphére und 2000 K im Bereich von 0,048 nm fiir
die Eigenverbreiterung und 0,008 nm fiir die Fremdverbreiterung durch Luft, berechnet aus HI-
TRAN2012 [50]. Beide Anteile der Stofiverbreiterung sind temperaturabhéngig, kénnen aber
unterschiedlich starke Abhéngigkeiten aufweisen. Die beiden Anteile, Eigen- und Fremdverbrei-
terung, konnen bei einem Lorentzprofil addiert werden, um die Gesamtbreite aus der Faltung
der zwei Profile zu erhalten. Die Verschiebung der zentralen Wellenlénge ist ebenfalls fiir jeden
Ubergang in Datenbanken wie HITRAN2012 katalogisiert.

Bei weiter steigendem Druck wird der Prozess der Linienverschmélerung relevant. Mit hoherem
Druck steigt die Anzahl der Stole pro Zeit. Dieses hat zur Folge, dass sich in der Zeitspanne
der Absorption die Bewegungsrichtung haufiger dndert. Dies wiederum fithrt dazu, dass die
Absorptionslinie schmaler wird. Mathematisch ldsst sich dieser Effekt durch die Einfithrung
eines Verschmélerungsfaktors, wie ausfiihrlich in der Dissertation von Varghese [51] und etwas
kiirzer in Varghese und Hanson [52] beschrieben, darstellen. Da auch der Effekt der Linien-
verschmélerung abhingig vom Ubergang und der absorbierenden Spezies ist, aber keine Daten
hierzu in den Datenbanken vorliegen, konnte er vor den Messungen fiir den untersuchten Druck-

und Temperaturbereich nicht vorhergesagt werden.

Folglich musste experimentell bestimmt werden, ob der Effekt der Linienverschmélerung auftritt

und wenn ja, wie grof dieser pro Ubergang, Druck und Temperatur ist.

Der in Ouyang und Varghese [53] beschriebene Code wurde fiir eine Untersuchung des Effektes
zur Verfiigung gestellt. Mit dem Code lésst sich der Linienverschmélerungsfaktor von gemesse-

nen Absorptionsspektren bestimmen. Die Untersuchung innerhalb dieser Arbeit ergab, dass im
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Bereich bis 2200 K bei rund einer Atmosphére keine messbare Linienverschmélerung bei der Ab-
sorption durch Wasser um 2000 nm auftritt. Folglich wird der Effekt der Linienverschmélerung

in der weiteren Arbeit nicht mehr betrachtet.

2.3.3. Dopplerverbreiterung

Die Dopplerverbreiterung entsteht durch die Bewegung der absorbierenden Teilchen in Be-
zug auf den Geschwindigkeitsvektor der Photonen. Bei thermischem Gleichgewicht haben die

Teilchen eine Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung, das zu einem Gaussprofil ¢

@) (A=) n(2)
ve = V27D p( 243, ) ’ 27)

mit vp der HWHM der Dopplerverbreiterung fiihrt. Thre Berechnung erfolgt iiber

A 2n(2) kT
VD:_O\/L; (2.8)
& Mabs

mit &k als Boltzmann-Konstante, der Temperatur 1" und m,s als Masse eines absorbierenden

Teilchens [48]. Man sieht, dass die Dopplerbreite mit steigender Temperatur proportional zu
VT und linear mit der Wellenlinge ansteigt. Auch beim Gaussprofil ist der Flicheninhalt unter
der Kurve eins. Ein Gaussprofil mit einer HWHM von eins ist in Bild 2.5 in Rot dargestellt. Im
Vergleich zum ebenfalls dargestellten Lorentzprofil der gleichen Halbwertsbreite erkennt man,
dass das Gaussprofil einen hoheren Maximalwert hat und im Bereich der Linienfliigel schneller

gegen null geht.

Die Dopplerverbreiterung bei 2000 K um 2000 nm fiir Wasser betréigt rund 0,0075 nm und ist

damit ungefahr so gro wie der Fremdverbreiterungsanteil der Druckverbreiterung.

2.3.4. Voigtprofil

Eine gemessene Absorptionslinie weist eine Uberlagerung der zwei beschriebenen Profile auf,
was mathematisch gesehen einer Faltung entspricht. Die Faltung einer Funktion ¢ mit einer

Funktion h wird durch die folgende Formel beschrieben.

9 bia) = [ g(Ohla - O)dc (2.9
Im vorliegenden eindimensionalen Fall heift dies, dass g x h der gewichtete Mittelwert der
Funktion g mit den Gewichten h ist.

Bei der Faltung von Lorentz- und Gaussprofil entsteht ein Voigtprofil. Die Faltung dieser beiden

Profile hat keine analytische Losung. Daher wird in dieser Arbeit eine analytische Naherung von
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Bild 2.5.: Lorentz- und Gauss- und Voigtprofil mit Halbwertsbreite eins

Olivero und Longbothum [54] und Liu [55] verwendet. Ein mithilfe dieser Approximation er-
stelltes Voigtprofil mit gleichen Anteilen von Lorentz- und Gaussverbreiterung ist in Bild 2.5 in
Griin zu sehen. Man kann erkennen, dass das Voigtprofil im Linienkern vom Gaussprofil domi-
niert wird, in den Linienfliigeln sich jedoch dem Lorentzprofil annéhert. Bei der Faltung zweier
Profile multiplizieren sich ihre Flédcheninhalte, weshalb auch das Voigtprofil einen Flacheninhalt

von eins besitzt.

Mit den hier vorgestellten Verbreiterungsmechanismen ldsst sich die Absorption in
Abhéngigkeit von Temperatur, Druck, Wellenldnge und Masse des Absorbers berechnen und

somit iiber einen Wellenldngenbereich geméf ihres physikalischen Verhaltens verteilen.

2.4. Simulation von Absorptionsspektren

Unter Zuhilfenahme der obigen theoretischen Grundlagen lassen sich Absorptionsspektren si-
mulieren und so zur Auslegung des Messsystems, als Vergleich zu Messungen und zur Aus-
wertung von Messungen nutzen. Im Falle von Atomen und zweiatomigen Molekiilen lassen
sich die Einstein-Koeffizienten iiber quantenphysikalische Gesetze und die Born-Oppenheimer-
Néherung berechnen. In der Born-Oppenheimer-Néaherung wird angenommen, dass sich die
Zusténde der Elektronen und der Atomkerne getrennt voneinander betrachten lassen. Diese
Niherung fufit darauf, dass die Elektronen mit ihrer kleineren Masse sofort auf eine Anderung
der trdgen und schweren Kerne reagieren. Wie bei jeder Naherung gibt es auch hier Einfliisse,
die vernachléssigt werden, was wiederum zu Abweichungen zwischen der Berechnung und der
Realitét fithren. Dies gilt vor allem fiir gréflere Molekiile und Molekiile mit Dipolmomenten wie
zum Beispiel Wasser [56]. Fiir die Simulation von gréferen Molekiilen werden im Allgemeinen
Datenbanken wie HITRAN2012 [50] oder GEISA 2009 [57] verwendet. Bei der Simulation von
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Tabelle 2.1.: Eingangsgrofien exemplarische Absorptionssimulation

Parameter Wert
Temperatur 7' / K 2000
Druck p / atm 1

Molanteil Wasser xm,0 /- 0,25
Absorptionsldnge L / m 0,04

Atomabsorption oder diatomigen Molekiilen wird auf die NIST Datenbank zuriickgegriffen [58].

Die einzelnen Schritte der Simulation werden im Folgenden am Beispiel eines Luft-Wasser-
Gemisches, wie es sowohl bei der atmosphérischen Verbrennung als auch in der Brennkammer
des ITLRs vorkommen kann, detailliert beschrieben. Nachfolgend wird auf die Unterschiede

zur Simulation von Atomabsorption oder diatomigen Molekiilen eingegangen.

Alle in diesem Kapitel beispielhaft gezeigten Simulationen basieren auf den in Tabelle 2.1
zusammengefassten physikalischen Parametern. Die Werte entsprechen typischen in den realen
Anwendungen dieser Arbeit vorkommenden Werten fiir Temperatur, Druck, Molanteil Wasser,

im Folgenden als Wassergehalt bezeichnet, und Absorptionsléinge.

Aus einer Absorptionsdatenbank, in diesem Falle HITRAN2012, werden die Wellenzahl, die
Linienstérke bei Referenztemperatur, das untere Energieniveau sowie Druckverbreiterungsko-
effizienten fiir Eigen- und Fremdverbreiterung, der Temperaturexponent und die Druckver-
schiebung bei Referenztemperatur pro Ubergang fiir den zu untersuchenden Wellenzahlbereich
entnommen. Die Grenzen sollten hierbei etwas weiter gewédhlt werden als der real zu untersu-
chende Wellenzahlenbereich. Grund hierfiir ist die Beeinflussung der gemessenen Absorption
durch Absorptionen, die am Rand liegen und aufgrund ihrer Verbreiterung den zu untersu-
chenden Bereich beeinflussen. Die Linienstéirke ist das Integral der Absorption eines Ubergangs

iiber die Wellenzahl, Wellenlénge oder Frequenz.

Die Wellenzahl v, Wellenléinge A und Frequenz f héngen wie folgt zusammen
v=1/A=f/c, (2.10)
wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist. Die Wellenzahl wird typischerweise in 1/cm, die Wel-

lenléinge in nm oder pm und die Frequenz in Hz oder THz angegeben.

Ein Auszug aus der HITRAN-Datenbank mit zwei exemplarischen Ubergingen, 1 und 2, ist in
Tabelle 2.2 zu finden. Uber die hier abgebildeten Daten hinaus sind in HITRAN noch Einstein-
Koeffizienten, Entartungen der Niveaus und zu jedem einzelnen Wert eine Fehlerabschétzung

und eine Quelle fiir die katalogisierten Werte genannt [50].

Die Parameter fiir Linienstérke, Luftverbreiterung und Eigenverbreiterung sind fiir eine Tem-

peratur 1.5 von 296 K katalogisiert und miissen folglich auf die in der Simulation gewé#hlte
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Tabelle 2.2.: Auszug fiir Wasser aus HITRAN2012

Parameter Ubergang 1 Ubergang 2
Wellenzahl v / cm™! 5011,91144  5009,912338
Linienstirke @296 K S(7Ty) / em™!/(em ™2 Molekiil) 1,14-10727 1,24-10727
HWHM Luftverbreiterung @296 K 7, / cm™! /atm 0,0403 0,0324
HWHM Eigenverbreiterung @296 K 7., / cm™! /atm 0,235 0,221
Unteres Energieniveau E” / cm™! 2739,4277 3624,1792
Temperaturexponent Luft ny / - 0,36 0,36
Druckverschiebung § / cm™! /atm -0,02077  -0,0115722

Temperatur 7" umgerechnet werden. Fiir die Linienstérke erfolgt dies iiber

1 — exp(—L¢ cE"
S(T) = S(TRef)QCgfgf;) - eIPZ()Ek:“EE:iZ) exp (—h kE (% - T;f)> [50].  (2.11)

Hierbei ist () die innere Zustandssumme der absorbierenden Spezies und E” ist der untere
Energiezustand des betrachteten Ubergangs. Die innere Zustandssumme ist ebenfalls in den
betreffenden Datenbanken hinterlegt.

Die HWHM einer Druckverbreiterung lésst sich folgendermafien auf die vorherrschende Tem-

peratur 1" umrechnen

T \""

1(T) =1 (T ) , (2.12)
Ref

wobei v, in HITRAN in 1/(cmatm) angegeben ist und ny den fiir jeden Ubergang spezifi-

schen Temperaturexponenten darstellt. Die Gesamtdruckverbreiterung berechnet sich aus den

Anteilen der Eigen- vy, o5 und Fremdverbreiterung v, premq multipliziert mit dem Partialdruck

’YL,ges(T) = (7L,abs Xabs + YL,Fremd (1 - Xabs)) p- (213>

Da in HITRAN fiir die Druckverbreiterung nur Parameter fiir Luft- und Eigenverbreiterung an-
gegeben sind, wird fiir die Berechnung der Absorptionsspektren angenommen, dass der Fremd-
verbreiterungsanteil eine luftdhnliche Verbreiterung zur Folge hat. Da in dieser Arbeit zumeist
Wasserstoff in Luft verbrannt wird, ist diese Naherung die optimale Losung. Ein weiteres Pro-
blem stellt der nicht vorhandene Temperaturexponent fiir die Eigenverbreiterung dar. In einem
Artikel von Birk und Wagner wird iiber die Verwendung des Temperaturexponenten von Luft
fiir die Eigenverbreiterung diskutiert [59]. Es wird festgehalten, dass der Temperaturexponent
fiir Wasser im Bereich 40, 2 von dem jeweiligen Koeffizienten fiir Luft liegt, meist aber dariiber.
Im Artikel werden zwei Empfehlungen fiir die Verwendung ausgegeben. Entweder soll der Tem-
peraturexponent fiir Luft als Temperaturexponent fiir die Eigenverbreiterung genutzt werden

oder es sollen 0,2 zu dem Koeffizienten hinzuaddiert werden. Fiir die Simulation wurde die
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2.4. Simulation von Absorptionsspektren

Tabelle 2.3.: Aus HITRAN2012 umgerechnete Werte fiir Parameter in Tabelle 2.1

Parameter Ubergang 1~ Ubergang 2
Wellenzahl v / cm™! 5011,890668  5009,900766
Linienstérke @2000K S(7T') / em™!/(cm™2 Molekiil) 3,0680-107*  1,3021-102
Luftverbreiterung @2000 K HWHM 7z, / cm™ /atm 0,0203 0,0163
Eigenverbreiterung @2000 K HWHM 7,5 / cm™! /atm 0,1181 0,1111
Dopplerverbreiterung @2000 K HWHM ~p / em™1 0,01891 0,01890

erste Empfehlung umgesetzt.

Fiir die Berechnung der Dopplerverbreiterung wird die Masse eines Wassermolekiils
mu,o =1.247626963582050-10~27 kg bendtigt. Die Formel fiir die Dopplerverbreiterung findet
sich in Gleichung (2.7). Die Zentralwellenldnge des Ubergangs wird noch um das Produkt von
der Druckverschiebung und Druck korrigiert. Die umgerechneten und neu berechneten Werte
fiir die zwei ausgewithlten Ubergéinge finden sich in Tabelle 2.3. Das Linienprofil lisst sich nun

mittels der in Kapitel 2.3.4 beschriebenen Approximation berechnen.

Mittels idealer Gasgleichung lésst sich die Anzahl der Teilchen pro Volumen berechnen. Diese
Anzahl, multipliziert mit dem Molanteil, liefert dann die Anzahl der absorbierenden Spezies

pro Volumen. Die Transmission berechnet sich dann zu

7( —exp{ ZS ) Py (v kTXHQOL} ) (2.14)

Hierbei wird iiber die Anzahl N der Uberginge, im vorliegenden Beispiel zwei, summiert.

Beispielhaft wurde die Simulation im Wellenldngenbereich zwischen 1994,8 und 1996,4 nm
durchgefiihrt. Das Ergebnis dieser Simulation, mit den beiden Ubergéingen 1 und 2 und den
physikalischen Parametern aus Tabelle 2.1, ist in Bild 2.6 zu finden, in dem die Transmission
iiber der Wellenléinge aufgetragen ist. Ubergang 1 besitzt eine grofiere Linienstéirke und sorgt
daher, bei &hnlich breitem Profil wie Ubergang zweti, fiir eine grofere Absorption, welches gleich-
bedeutend mit einer geringeren Transmission ist. An der Zentralwellenlinge von Ubergang 1
werden 99,28% der Strahlung transmittiert, bei Ubergang 2 sind es 99,65%. Simulationen wie
diese werden im Folgenden genutzt, um dass Messsystem auszulegen und um Messungen durch

Vergleich mit Simulationen auszuwerten.

Im Vergleich zu den grolen Molekiilen sind in Datenbanken wie NIST, die zur Berechnung von
atomarer und diatomiger Molekiilabsoprtion verwendet wird, keine Linienstérken enthalten.
Allerdings sind alle Informationen, um diese berechnen zu kénnen, hinterlegt. Die Umrechnung

wird im Folgenden erldutert. Aus den in NIST gegebenen Parametern ldsst sich der Wirkungs-
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Bild 2.6.: Simulierte exemplarische Transmission

querschnitt eines Ubergangs berechnen:

o= é% Agy A2 (2.15)
Hier ist g die Entartung des unteren ; beziehungsweise oberen 5 Zustands [45]. Der Wirkungs-
querschnitt entspricht einer Wahrscheinlichkeit bezogen auf eine Fliche. Will man diesen Wir-
kungsquerschnitt in eine Linienstirke umrechnen, muss noch der Quotient aus Teilchen, die
sich im unteren Zustand befinden, durch die Gesamtteilchenanzahl der Spezies pro Volumen
berechnet werden. Die folgende Gleichung gilt unter der Annahme thermischen Gleichgewichts,

das eine Boltzmann-Verteilung der Besetzungszahlen zur Folge hat [48]:

(2.16)

mit n; Anzahl der Teilchen im Zustand 1, n Gesamtteilchenanzahl und () der inneren Zustands-
summe in Abhéngigkeit von der Temperatur. Fiir Atome lésst sich die Zustandssumme gut aus
den ersten fiinf Zustdnden inklusive des Grundzustands berechnen, da diese den grofiten Anteil

der Zustandssumme ausmachen [60]:
5 B
T) = — . 2.17
om =Y e (57 ) (2.17)

Somit lésst sich die Linienstérke wie folgt berechnen:

exp (—75) 1 o 2
S(T)=g——m"——""An \j . 2.18

Nach Berechnung der Linienstirke kénnen die gleichen Schritte wie zur Simulation von Mo-
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2.5. Diodenlaserabsorptionsspektroskopische Messmethoden

lekiilspektren verwendet werden, um ein Absorptionsspektrum zu erzeugen.

2.5. Diodenlaserabsorptionsspektroskopische Messmethoden

Laut Demtroder [44] sind die durchstimmbaren Laser, wie sie auch in dieser Arbeit verwen-
det werden, der entscheidende Durchbruch, um mit Hilfe von Absorptionsspektroskopie unter-
schiedlichste Phénomene zu untersuchen und Parameter der absorbierenden Spezies zu messen.
Das Ziel der hier vorgestellten Messmethoden ist die Ermittlung von Temperatur und Molanteil
der absorbierenden Spezies. Dariiber hinaus lassen sich mit unterschiedlichen Grundannahmen
oder Kenntnis einiger Parameter noch der Druck und die Geschwindigkeit berechnen. In diesem
Kapitel werden zwei unterschiedliche Messmethoden der Diodenlaserabsorptionsspektroskopie
mit ihren Vor- und Nachteilen vorgestellt. Zundchst wird die direkte Absorptionsspektroskopie
vorgestellt, bei der die Absorption direkt aus dem transmittierten Strahlungsanteil berechnet
wird. Diese Methode ist relativ einfach auszuwerten, hat allerdings ein schlechtes Signal-Rausch-
Verhéaltnis. Mit durchstimmbaren Lasern ergibt sich eine weitere Messmethode. Hierbei wird
das vom Laser abgestrahlte Licht in Intensitdt und Wellenldnge moduliert, sodass sich Harmo-

nische dieser Modulation mit hoherem Signal-Rausch-Verhéltnis detektieren lassen.

2.5.1. Direkte Absorptionsspektroskopie

Die direkte Absorptionsspektroskopie ist zur Messung von Temperaturen, Druck, Teilchen-
dichte und Geschwindigkeiten weit verbreitet und wurde auf eine Vielzahl von Spezies ange-
wandt [61, 62, 63, 64]. Eine gute Einfiihrung und Ubersicht iiber die Verwendung von Absorp-
tionsspektroskopie als Diagnostik fiir die Verbrennung findet sich bei Bolshov et al. [36].

Wie durch das Lambert-Beersche Gesetz in Gleichung (2.4) beschrieben wird, lasst sich die
Transmission als Quotient aus der transmittierten Strahlung zur ausgesandten Strahlung be-
rechnen. Fiir die direkte Absorptionsmessung werden daher diese beiden Signale benotigt. Die
ausgesandte Strahlungsintensitét, im Folgenden Referenz genannt, kann auf verschiedene Art
und Weise ermittelt werden. Die erste Moglichkeit besteht in der Messung der Strahlungsin-
tensitit ohne absorbierendes Medium. Hier kann es durch Intensitétsverdnderungen der Strah-
lungsquelle oder durch eine Ablenkung des Lichts durch Grenzschichten im Experiment zu
Unterschieden zur Referenz kommen, welche unabhéngig von der Absorption sind. Die zweite
Moglichkeit ist, den zu untersuchende Wellenldngenbereich so zu wéhlen, dass es in diesem
mehrere Stellen ohne Absorption gibt. Die Referenz kann dann iiber diesen Stellen aus den
Messungen wihrend des Tests extrapoliert oder interpoliert werden. Die Anwendbarkeit dieser
Methode héingt stark von der Anzahl und der Breite der Absorptionsiibergénge ab. Beides steigt
mit de Temperatur, auch ein steigender Druck verbreitert die Ubergénge. Bei den zu erwarten-

den Temperaturen und Driicken in dieser Arbeit kann diese Methode nicht genutzt werden. Die
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2. Grundlagen der Absorptionsspektroskopie

dritte Moglichkeit besteht darin, den Strahl nach der Erzeugung aufzuteilen. Wahrend ein Teil
des Strahls direkt vermessen wird und somit als Referenz dient, wird der andere Teil durch das
absorbierende Medium geleitet und nachfolgend detektiert. Fiir diesen Aufbau benttigt man
allerdings auer dem Strahlteiler eine weitere, zweite Strahlungsdetektionseinheit. In dieser Ar-
beit wird deshalb die Referenz vor dem eigentlichen Experiment ohne absorbierendes Medium

ermittelt.

Die Transmission wird durch die Division der transmittierten Intensitéit durch die mittels einer
der drei Methoden gemessenen Referenz berechnet. Nachfolgend lésst sich die Transmission auf

verschiedene Arten hinsichtlich der Temperatur und des Wassergehalts untersuchen.

Werden zwei Ubergiinge mit unterschiedlichem unteren Energieniveau untersucht, kann iiber
das Verhéltnis R der Fliachen A der Absorptionen die Temperatur ermittelt werden. Unter
Verwendung von Gleichung (2.11) ist

- - S (3 1)]

mit den Indizes 1 und 2 fiir die zwei Ubergénge. Stellt man diese Formel nach der Temperatur

um, erhélt man

(EY — E3)

he
k
s c
i (R) + in (2428 + (BY - By

T —

(2.20)

Wie zu erkennen ist, ist die ermittelte Temperatur nicht mehr von der inneren Zustandssumme
() abhéngig, auch die sonst vorher zu bestimmende Absorptionslange und der Druck sind fiir

die Temperaturermittlung nicht mehr notwendig.

Mittels Differenziation von Gleichung (2.19) nach der Temperatur erhélt man die Sensitivitét

der Temperaturmessung

dR/R  hcAE"

=== 2.21
ar/T ~— k T ° (221)

mit AE" als Differenz der unteren Energieniveaus [65]. Hieraus folgt: je grofer die Differenz der
unteren Energieniveaus ist, desto sensitiver ist die Temperaturbestimmung. Durch die Tempe-
ratur im Quotienten nimmt die Sensitivitdt mit steigender Temperatur ab. Mit der aus Glei-
chung (2.20) ermittelten Temperatur ldsst sich nachfolgend der Molanteil der absorbierenden
Spezies iiber

Xabs = (222)

pS(T)L’

bestimmen. Hierbei lassen sich die Flichen beider Uberginge, 1 und 2, getrennt nutzen, um

den Molanteil der absorbierenden Spezies zu bestimmen. Da in der realen Anwendung nur ein
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Bild 2.7.: Transmissionen fiir verschiedene  Bild 2.8.: Flichenverhéltnis der Uberginge
Temperaturen iiber der Temperatur

Molanteil der absorbierenden Spezies vorliegt, werden die Ergebnisse zwecks Minimierung von

zufilligen Fehlern gemittelt.

Im Bild 2.7 sind simulierte Transmissionen der beiden beispielhaften Uberginge iiber der Wel-
lenlénge fiir verschiedene Temperaturen, 1500 K in Schwarz, 1750 K in Rot und 2000 K in Griin
abgebildet. In Bild 2.8 ist der Verlauf des Verhéltnisses R {iber der Temperatur dargestellt. Die
drei farbigen Kreuze markieren die zur simulierten Transmission zugehorigen Verhéltnisse der
entsprechenden Temperaturen. An der Steigung des Verlaufes léasst sich die Sensitivitéit dieser
Temperaturbestimmung gut ablesen. Gleichzeitig lasst sich aus Bild 2.7 aber auch erkennen, wie
genau die Transmission vermessen werden muss, um den Flicheninhalt der einzelnen Absorp-
tionen bestimmen zu kénnen. Hierbei ist sowohl eine gute Auflésung im Wellenldngenbereich,

Abszisse, als auch in der Transmission, Ordinate, erforderlich.

Diese Auswertung basiert auf der Annahme einer Boltzmannverteilung der Energien und kénnte
somit auch in einem Boltzmannplot dargestellt werden. Bei Verwendung von mehr als zwei
Punkten ist die im Boltzmannplot einzuzeichnende Gerade, deren Steigung die Temperatur
angibt, iiberbestimmt, es existiert keine analytische Losung. Werden allerdings mehr als zwei
Punkte fiir eine Regression der Geraden genutzt, haben einzelne zufillige Messfehler einen
kleineren Einfluss auf das Ergebnis. Auch in der oben beschriebenen Methode kénnen mehr als

zwei Ubergénge verwendet werden, um eine Temperatur zu bestimmen.

In dem gewéhlten Beispiel sind die Absorptionsiibergidnge eindeutig voneinander getrennt. In
der Realitdt, auch hervorgerufen durch die hohen Temperaturen, existieren viele angeregte
Zusténde, die Strahlung absorbieren konnen. Dies fiihrt zu einer Vielzahl an Absorptionslinien.
Dariiber hinaus sind die Linien durch Druck- und Temperaturverbreiterung so iiber die Wel-
lenliinge verteilt, dass sie sich oft iiberlappen. Eine Bestimmung der Fliche zu einem Ubergang

ist also nicht ohne Weiteres moglich. Im untersuchten Wellenldngenbereich dieser Arbeit be-
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2. Grundlagen der Absorptionsspektroskopie

finden sich insgesamt 25 Uberginge, von denen acht mehr als 99,9% der gesamten Fliche aus-
machen. Um trotzdem eine Temperatur und einen Wassergehalt ermitteln zu kénnen, wird die
Messung mit einer wie in Kapitel 2.4 beschriebenen Simulation verglichen. Dabei wird der qua-
dratische Unterschied zwischen Messung und Simulation durch Verdnderung der Temperatur
und des Wassergehalts minimiert. Auch iiber diese Methode lassen sich zuverliassig Temperatu-
ren und Wassergehalte ermitteln. Zusétzlich flieBen die Informationen aller Ubergéinge gemif

ihrer Linienstarke in die ermittelten Parameter ein.

An dieser Stelle soll bereits auf die Probleme bei vorhandenem Rauschen hingewiesen wer-
den. Rauschen entsteht unter anderem durch thermisches Rauschen am Sensor der Photodi-
ode. Vibrationen am Laser und der Photodiode rufen zusétzlich deutlich héheres Rauschen
hervor. Auch das Rauschen der Stromregelung des Diodenlasers fithrt zu einem Laserinten-
sitdtsrauschen. Dariiber hinaus fiihrt auch die Umgebung durch Beleuchtung und Eigenleuchten
der Verbrennung zu Storsignalen. Das Rauschen kann durch technischen Aufwand reduziert,

aber nie ganz eliminiert werden.

Bei einem Signal-Rausch-Verhéltnis (SNR) von 250 in Bezug auf die gemessene Laserintensitét
kann man die in Bild 2.9 abgebildeten Signale Iy und I, iiber die Wellenléinge simulieren. Ein
SNR von 250 bedeutet, dass bei einer Intensitiat von fiinf, das Rauschen eine Amplitude von
5/250 besitzt. Die aus dem mit Rauschen behafteten Signalen berechnete Transmission ist im
Bild 2.10 in Schwarz iiber der Wellenlénge zu finden. Zusétzlich zur Transmission mit Rauschen
ist die Transmission ohne Rauschen in Griin eingezeichnet. Als Simulationsparameter wurden

die in Tabelle 2.1 genannten GroBen und die zwei Ubergiinge in Tabelle 2.2 verwendet.

Aus den mit Rauschen belasteten Spektren ldsst sich erkennen, wie schwer die Fliache der
Absorption zu bestimmen wére, ein weiterer Nachteil dieser Methode. Dariiber hinaus kann
festgehalten werden, dass selbst ein SNR von 250, das Signal ist also 250-mal so grofl wie das
Rauschen, durch die Bildung des Quotienten aus Referenz und transmittierter Strahlung ein
Rauschband entsteht, welches dhnlich grofl sein kann wie die absolute Absorption. In Bezug
auf die maximale Absorption hétte man also noch ein SNR von eins. Aus den hier vorge-
stellten Griinden wurde eine Methode entwickelt, die deutlich hohere SNRs liefert, die wel-

lenlingenmodulierte Absorptionsspektroskopie, die im folgenden Kapitel ertrtert wird.
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Bild 2.9.: Simulierte Messsignale mit SNR  Bild 2.10.: Berechnete Transmission: mit
von 250: Referenz (schwarz), trans- SNR von 250 (schwarz) und ohne
mittiert (rot) Rauschen (griin)

2.5.2. Wellenlangenmodulierte Absorptionsspektroskopie

Bei der wellenlingenmodulierten Absorptionsspektroskopie (WMS) werden die Signale mo-
duliert, um spéter die harmonischen Signale detektieren zu konnen. Dieses Verfahren ist et-
was jiinger als die DA und wurde durch Reid et al. im Jahr 1978 das erste Mal angewandst,
um kleinste Mengen von luftverschmutzenden Gasen nachzuweisen [23]. Im drei Jahre spéter
verOffentlichtem Paper von Reid und Labrie wird eine Theorie zur Entstehung von harmoni-
schen Signalen und deren Berechnungsmoglichkeiten présentiert. Diese Theorie wurde mit ex-
perimentell ermittelten Daten verglichen. Hierbei wurden vor allem erste (1f) und zweite (2f)
harmonische Signale analysiert [66]. Bei Lasern, die eine synchrone Verdnderung in Wellenldange
und Intensitdt haben, wie zum Beispiel DFB und VCSEL, besteht das erste harmonische Si-
gnale (1f) nahezu nur aus der Grofle der Modulationsamplitude. Diese Information ldsst sich
verwenden, um weitere Signale mit ihr zu normalisieren. Hierdurch werden die anderen Signale
unabhéngig von der absoluten Intensitdat des Lasers, was auch bedeutet, dass Verdnderungen
in der Intensitét, zum Beispiel hervorgerufen durch Brechungen an einer Grenzschicht, keine
Auswirkungen mehr auf das Ergebnis haben [67]. Das 2f Signal hdngt stark von den Absorp-
tionsparametern und damit von Eigenschaften der absorbierenden Spezies sowie Temperatur
und Druck ab. Deshalb lassen sich diese Parameter aus dem 2f Signal ermitteln. Eine bis heute
verwendete Erkenntnis aus der Veroffentlichung von Reid und Labrie ist, dass die 2f Signale
auf der Zentralwellenléinge maximiert werden kénnen, wenn die Modulationsamplitude rund
2,2 HWHM des zugehorigen Voigtprofils betrégt [66].

Eine ausfiihrliche Zusammenfassung iiber die Entstehung der harmonischen Signale findet sich
bei Kluczynski et al. [31], eine solch detaillierte Betrachtung wiirde den Rahmen dieser Arbeit
iibersteigen, weshalb im Folgenden nur auf die wesentlichen Zusammenhénge eingegangen wird

und nur einfache Modelle zur Beschreibung der harmonischen Signale genutzt werden.
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In der Absorptionsspektroskopie gibt es die Moglichkeit der Frequenz- oder der Wel-
lenlangenmodulation. Bei der Frequenzmodulation werden Modulationsfrequenzen genutzt, die
der Breite des Ubergangs dhnlich oder sogar grofer sind (100 MHz bis einige GHz). Im Gegen-
satz dazu ist die Modulationsfrequenz bei der Wellenléingenmodulation kleiner als die Breite
der Absorptionsiibergéinge. Fiir genauere Betrachtungen der Unterschiede wird hier auf Bomse
et al. [68] verwiesen. Aufgrund der Eigenschaften einer VCSEL-Diode und den relativ kurzen

Messzeiten, behandelt diese Arbeit nur die wellenldangenmodulierte Absorptionsspektroskopie.

Der Hauptgrund fiir die Verwendung von WMS liegt, wie schon beschrieben, in der Verbesse-
rung des SNRs. Dieses ist moglich, da sich die Detektionsfrequenz mit der Modulationsfrequenz
zu groferen Frequenzen verschiebt. Gleichzeitig nimmt mit hoheren Frequenzen der Anteil im
Rauschen, hervorgerufen durch statistisch verteilte Fehler, deutlich ab. Dieses Verhalten kann

gut an simulierten Daten gezeigt werden.

Bild 2.11 zeigt drei Frequenzspektren, in Schwarz das Frequenzspektrum eines Messsignals mit
statistisch gleichverteilten Fehlern ohne Absorption, in Griin das gleiche Signal mit Absorption
geméf der erkldrten DA und in Rot ein simuliertes WMS-Signal. Die Magnitude des Signals
ist logarithmisch iiber der Frequenz aufgetragen. Die Frequenz wurde fiir diese generelle Dar-
stellung auf die Modulationsfrequenz des WMS-Signals normiert. Die schwarzen und griinen
Signale lassen sich kaum voneinander unterscheiden. Bei einer DA-Messung liegen die Informa-
tionen nahe 0 Hz, da der Wellenléingenscan im Vergleich zur Anzahl der Messpunkte langsam
ist und daher eine niedrige Frequenz hat. Bei beiden Kurven kann man erkennen, dass die Ma-
gnitude des Rauschens mit steigender Frequenz abnimmt. Beim roten Signal, der simulierten
WMS-Messung, lassen sich Signale bei 1f und 2f, normierte Frequenz 1 und 2, identifizieren.

Das Messsignal wird hier also zu Frequenzen mit geringerem Rauschanteil verschoben.

In Bild 2.12 ist die relative Absolutdifferenz fiir das DA-Signal in Griin dargestellt. Hierfiir
wurde die Absolutdifferenz zwischen dem DA-Signal und dem Signal ohne Absorption gebildet.
Diese Absolutdifferenz wurde dann noch durch das Signal ohne Rauschen geteilt. So entsteht,
bezogen auf die jeweilige Frequenz, ein SNR. Auf dem gleichen Weg wurde das in Rot darge-
stellte WMS-Signal berechnet. In dieser Darstellung lésst sich erkennen, dass im Bereich um
0 Hz in beiden Messungen ein Signal vorhanden ist. Im Falle der DA erreicht es einen Wert von
0,1. In diesem Frequenzbereich wird bei der direkten Absorptionsmessung das Signal ermittelt.
Eine deutlich groflere relative Absolutdifferenz findet sich fiir eine Frequenz von eins, 1f, im
WMS-Signal. Durch die fallende Magnitude im Rauschen mit steigender Frequenz, erreicht da
Signal hier einen Wert von 4,1. Ein &hnlich grofles Signal findet sich beim doppelten Wert der

Modulationsfrequenz, 2f. Hier erreicht die relative Absolutdifferenz einen Wert von 3.4.
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Bild 2.11.: Frequenzspektrum eines Signals Bild 2.12.: Relative Absolutdifferenzwerte
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Von theoretischer Seite kann man sich WMS wie folgt ndhern: Es wird angenommen, dass die

Wellenlédnge mit einer Kosinusfunktion moduliert wird
At) =X +aycos(2m ft), (2.23)

mit der mittleren Wellenlinge A, der Modulationsamplitude in Wellenléingen ay, der Kreiszahl
7, der Modulationsfrequenz f und der Zeit t. Uber den Zeitraum einer Modulation kann A
als konstant angenommen werden, obgleich ein linearer Anstieg der Wellenléinge mit der Mo-
dulation superpositioniert wird. Da die Modulationsfrequenz um ein Vielfaches hoher ist als
der lineare Abstieg, ist ein konstantes \ fiir die theoretische Betrachtung der WMS-Signale
gerechtfertigt.

Diese Modulation, hervorgerufen durch die Modulation des Eingangsstroms der VCSEL-Diode,

bewirkt eine Modulation der abgestrahlten Intensitat iiber der Zeit
Io(t) =1 +arcos(2m ft+ ), (2.24)

mit / der gemittelten Intensitit zur Wellenlinge A, a; der Intensitdtsmodulationsamplitude
und ¢ dem Phasenversatz zwischen Wellenldnge und Intensitidt [35]. Der Phasenversatz der
Wellenlénge entsteht durch die thermische Kapazitéit der Diode. Die Intensitét ist der Wel-
lenléinge voraus, da das aktive Medium direkt mit einer hoheren Intensitéit auf einen hoheren
Strom reagiert. Die Wellenldnge stellt sich durch thermische Ausdehnung des Mediums ein,
welches eine gewisse, aber sehr geringe Zeit, in Anspruch nimmt. Historisch wird der Phasen-

versatz auf die Intensitét gerechnet und ist daher negativ. Die Gréfle des Phasenversatzes hangt
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2. Grundlagen der Absorptionsspektroskopie

von der verwendeten Diode, der Modulationsfrequenz und der Modulationsamplitude ab. Um
ein Messsignal zu simulieren, muss die zeitliche Intensitét (¢) mit der Transmission 7(A(¢))

multipliziert werden.
1(t) = Io(t) T(A(®)) (2.25)

Mittels eines Tragerfrequenzverstirkers (TFV) konnen die harmonischen Signale herausgefiltert
werden. Dieses geschieht iiber die Multiplikation des Detektorsignals, welches proportional zur
Intensitdt in Gleichung (2.25) ist, mit cos(k27 ft) und sin(k2x ft) und der anschlieBenden
Anwendung eines Tiefpassfilters. So erhélt man das kf harmonische Signal [69]. Hierbei wird
in zwei phasensensitive Anteile unterschieden. Der X-Anteil ist der Multiplikation mit cos
zugeordnet und der Y-Anteil der Multiplikation mit sin. Aufgrund des Phasenversatzes von

cos und sin um 90°stehen X und Y immer im 90° Winkel zueinander.

Analytisch lésst sich die entstandene Formel nicht mehr darstellen, ihre Signale und Ergeb-
nisse aber durchaus simulieren. In Bild 2.13 ist das Frequenzspektrum des mit cos(27 ft)
multiplizierten WMS-Signals iiber der normierten Frequenz abgebildet. Es ldsst sich erkennen,
dass die Signale, die vorher bei 0 Hz waren, jetzt bei einer Frequenz von 1 liegen. Uber die

mathematische GesetzméBigkeit
5 1
cos(x)” = 5(1 + cos(2x)) (2.26)

lasst sich beweisen, dass die Signalanteile, die vorher eine Frequenz von 1 aufwiesen, jetzt
einen Anteil bei 0 Hz haben. Durch Tiefpassfiltern erhédlt man nun eben diese Information, das
erste harmonische Signal. Der Filter wird nicht auf das Frequenzspektrum, sondern auf das
Signal angewendet. Das Frequenzspektrum dient lediglich der Veranschaulichung der Signal-
anteile. Mittels der gleichen mathematischen Gesetze lésst sich Bild 2.14 erkldren. Hier wurde
das WMS-Signal mit cos(4 7 ft) multipliziert und die Signale mit einer normierten Frequenz
von 2 schieben sich auf 0 Hz. Dariiber hinaus ist zu erkennen, dass die urspriinglich um 0 Hz
verteilten Signale jetzt zu einer normierten Frequenz von 2 verschoben sind. In den Graphen
ist jeweils nur der X-Anteil des Signals abgebildet, der Y-Anteil ist, je nach Phasenversatz ¢
aber dhnlich. Durch vektorielles Addieren der beiden senkrecht aufeinander stehenden Anteile

wird das harmonische Signal berechnet.

Die harmonischen Signale kénnen sowohl analog als auch digital ermittelt werden. In dieser
Arbeit wird das modulierte Signal aufgenommen und nachfolgend durch ein Computerpro-
gramm die 1f und 2f Signale extrahiert. Als Tiefpassfilter kommt hierbei ein Filter mit endlicher
Impulsantwort (FIR-Filter) zum Einsatz. Mit den beiden Parametern Breite und Anzahl der
Durchldufe lassen sich stets stabile Filter mit nahezu beliebigen Grenzfrequenzen erzeugen [70].
Dieses ist wichtig, um genau den Bereich in Messung und Simulation heraus zu filtern, der In-

formationen der harmonischen Signale enthélt und das umliegende Rauschen sicher entfernt.
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Bild 2.13.: Frequenzspektrum des mit  Bild 2.14.: Frequenzspektrum des mit
cos(2mft) multipliziertem WMS- cos(4mft) multipliziertem WMS-
Signals Signals

Weitere Vorteile der WMS-Methode neben der Verbesserung des SNRs ist die Tatsache, dass
keine Referenzintensitdt mehr aufgenommen werden muss. Wie schon bei der direkten Absorp-
tion werden die Parameter der in Tabelle 2.1 genannten Gréfien auf die zwei Ubergénge in
Tabelle 2.2 fiir die Simulation verwendet. Das SNR am Detektor wird gleich den Simulationen

der direkten Absorptionsmessung auf 250 gesetzt.

Bild 2.15 zeigt die Intensitét eines simulierten WMS-Signals iiber der Wellenlénge mit Rau-
schen in Schwarz und ohne Rauschen in Rot. Die beiden Ubergéinge 1 und 2 sind deutlich
zu identifizieren. Da die Modulation in diesem Bild nicht zu erkennen ist, zeigt Bild 2.16 den
in Bild 2.15 mit einer griinen Box versehenen Ausschnitt. Nun lassen sich die Modulationen
der WMS-Signale mit und ohne Rauschen deutlich erkennen. Das modulierte Messsignal wird
wie oben beschrieben mittels TFV weiter verarbeitet. So entstehen das 1f und 2f Signal, die
in Bild 2.17 und 2.18 zu sehen sind. Auch hier ist im Vergleich zum Signal mit Rauschen, in

Schwarz, das Signal ohne Rauschen in Rot abgebildet.

Um die Temperatur zu ermitteln, werden die Maximalwerte pro Ubergang des zweiten harmo-
nischen Signals durch diejenigen des ersten harmonischen Signals, an der Stelle des maximalen
2f Signals, normiert. AnschlieBend wird der Quotient der beiden Ubergiinge gebildet. Ahnlich
der Auswertung bei der direkten Absorption lésst sich aus diesem Quotienten die Temperatur
bestimmen. Allerdings ist dieses nicht mehr analytisch moglich. Zusétzlich hdngt der Quoti-
ent leicht vom Wassergehalt ab. Daher miissen iiber den zu untersuchenden Temperatur- und
Wassergehaltsbereich die harmonischen Signale simuliert werden. Danach wird iterativ vor-
gegangen. Aus dem Verhéltnis zweier Peaks wird eine Temperatur bestimmt. Mithilfe dieser
Temperatur ldasst sich fiir jeden Peak ein Wassergehalt bestimmen. Die zwei Werte fiir den

Wassergehalt werden gemittelt. Mit diesem Wassergehalt wird dann erneut die Temperatur
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2.5. Diodenlaserabsorptionsspektroskopische Messmethoden

Tabelle 2.4.: 1f, 2f und 2f/1f Messwerte aus simulierten Signalen

Peak  1f Signal  2f Signal 2f/1f Signal

1 1,374-1072  2,090-107*  1,521-1071
2 1,373-1072  4,036-1072  2,938-107*

Verhéltnis 2 durch 1 1,932

bestimmt. Dieses Verfahren wird angewandt bis das Ergebnis konvergiert. Das beschriebene
Vorgehen ist nochmal anhand der Bilder 2.19 bis 2.24 veranschaulicht.

Aus den simulierten Daten mit Rauschen konnen beispielhaft folgende Messwerte extrahiert
werden, siche Tabelle 2.4.

In Bild 2.19 ist das Verhéltnis der 2f/1f Werte iiber der Temperatur und dem Wassergehalt
aufgetragen. Es ist zu erkennen, dass das Verhiltnis in Bezug auf die Temperatur einen hoheren
Gradienten hat, als in Richtung des Wassergehalts. Fiir einen Startwert von y = 0,25 wird
die in Bild 2.20 befindliche Kurve des Verhéltnisses iiber der Temperatur extrahiert. Mit dem

gemessenen Verhéltnis von 1,935 wird eine Temperatur von 2010,2K ermittelt.

Fiir eben diese Temperatur werden aus dem 2f/1f Signalen, fiir den linken Peak in Bild 2.21 und
den rechten Peak in Bild 2.23, jeweils iiber der Temperatur und dem Wassergehalt dargestellt,
ein 2D Plot des Wassergehalts tiber dem 2f/1f Wert, extrahiert. Fiir den linken Peak lasst sich
aus dem gemessenen 2f/1f Wert von 0,2938 ein Wassergehalt von 0,2551 bestimmen. Das gleiche
Verfahren wird fiir den rechten Peak verwendet. Hier wird der Wassergehalt zu 0,2552 bestimmt.
Die beiden Wassergehalte werden gemittelt und als Input fiir den nichsten Iterationsschritt der

Temperatur genutzt. Die Iteration wird fortgefiihrt bis das Ergebnis konvergiert ist.
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Tabelle 2.5.: Temperatur und Wassergehalt iiber Iterationsschritt

[terationsschritt Temperatur Wassergehalt

1 2010,2K 0,25515
2 2003,0 K 0,25334
3 2003,2 K 0,25340
4 2003,2K 0,25340
Sollwert 2000 K 0,25

In Tabelle 2.5 sind die Ergebnisse der einzelnen Iterationsschritte angegeben. Nach dem drit-
ten Iterationsschritt ist das Ergebnis konvergiert. Es wurde eine Temperatur von 2003, 2 K und
ein Wassergehalt von 0,25340 ermittelt. Dieses Ergebnis stimmt gut mit den Ausgangsdaten
aus Tabelle 2.1, 2000 K und 0, 25, iiberein. Es ldsst sich jedoch feststellen, dass die Tempera-
tur genauer ermittelt werden kann, relative Abweichung 0,16%, als der Wassergehalt, relative
Abweichung 1,36%. Dieser Sachverhalt ist begriindet durch den grofieren Gradienten und der
damit hoheren Sensitivitdat der Temperaturbestimmung im Vergleich zur Wassergehaltsbestim-

mung.
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2.6. Auswahlregeln Wellenldngenmessbereich

In der Dissertation von Zhou [65] sind Kriterien zusammengefasst, nach denen man die Ab-
sorptionsiiberginge einer Spezies nach solchen durchsuchen kann, die fiir quantitative Absorp-

tionsmessungen, sowohl DA als auch WMS, gut geeignet sind. Diese Auswahlregeln lauten:

1. Die Linien miissen eine signifikante Absorption iiber den zu untersuchenden Temperatur-

bereich aufweisen.
2. Die Absorptionslinien sollen nicht mit anderen Absorptionslinien interferieren.
3. Die Halbwertsbreite der unterschiedlichen Absorptionen sollte nahe beieinander liegen.

4. Die untersuchten Linien sollen einen moglichst groffen Unterschied im unteren Energie-

niveau aufweisen.
5. Die Temperaturableitung aus den Verhéltnissen muss eindeutig sein.

Mithilfe von Simulation auf Basis von HITRAN2012 [50] wurden alle enthaltenen Uberginge
auf die obigen Auswahlregeln fiir den erwarteten Druck- und Temperaturbereich iiberpriift.
Zusétzlich muss noch betrachtet werden, ob in dem entsprechenden Wellenldngenbereich ei-
ne VCSEL-Diode vorhanden, bzw. es moglich ist, fiir diesen Bereich eine Diode herstellen
zu konnen. Dariiber hinaus ist anzumerken, dass durch den hohen Temperaturbereich viele
Zustéande angeregt werden, was die Erfiillung des zweiten Kriteriums des nicht interferieren der

Absorptionen beeintréichtigt.

Aus der Analyse ist ein vielversprechender Wellenldngenbereich fiir die Untersuchung der Ab-
sorption von Wasser definierbar. Das zu untersuchende Wellenldngenintervall liegt zwischen
1994,7 nm und 1996,5 nm mit 25 Ubergéingen.
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Es ist ein Nachteil der Absorptionsspektroskopie, dass stets iiber eine Sichtlinie integriert ge-
messen wird. Es werden also keine lokalen Groflen ermittelt. Handelt es sich bei den zu unter-
suchenden Objekten jedoch um eine rotationssymmetrische Situation, kénnen unter Zubhilfe-
nahme der Abeltransformation lokale Werte aus den Messungen berechnet werden. Die Abel-
transformation ist eine Sonderform der Tomografie. Die Zusammenhénge zwischen integrierten
und lokalen Groflen sowie ein eigens fiir rauschbehaftete Messsignale entwickelter Algorith-
mus werden in den folgenden Kapiteln vorgestellt [71]. Der vorgestellte Algorithmus wurde
nachfolgend verwendet, um aus den sichtintegrierten Messdaten des rotationssymmetrischen

McKenna-Brenners lokale Grofien zu berechnen.

3.1. Mathematische Grundlagen

Die mathematischen Grundlagen fiir die Abeltransformation wurden schon im Jahre 1823 von
Nils Henrik Abel erarbeitet [72]. Die nachstehende Formel stellt den Zusammenhang zwi-
schen der lokalen Grofle f in Abhéngigkeit vom Radius r zur sichtintegrierten Groflie F' in

Abhéngigkeit vom Abstand zur Rotationsachse y dar.

Fly) =2 /m\/%dr (3.1)

Wird diese Formel invertiert, so erhélt man

flr) = 1 /TOO dl;;?/) \/ﬁ dy . (3.2)

Der Zusammenhang zwischen diesen Formeln ist grafisch in Bild 3.1 dargestellt. Auf der linken

Seite ist die rotationssymmetrische Verteilung f(r) in der y-z Ebene dargestellt. Die x-Achse
ist die Rotationsachse. Schaut man parallel zur z-Achse in einer Hohe y durch die Verteilung,
so erhélt man einen sichtintegrierten Wert F(y). Exemplarisch ist dieses fiir zwei Werte von y

dargestellt. Wird iiber alle Werte von y sichtintegriert, erhélt man die Verteilung F'(y).

Die Voraussetzungen fiir die Anwendbarkeit der Abeltransformation sind zum einen Rotations-

symmetrie und zum anderen ein Wert und eine Steigung von Null am &ufleren Rand.
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—

Bild 3.1.: Zusammenhang zwischen lokaler Verteilung f(r) und sichtintegrierter Verteilung F(y)

Im Allgemeinen liegen allerdings Messdaten nicht als Funktion, sondern an diskreten Messpo-
sitionen vor. Daher kann die Differenziation in Gleichung (3.2) nicht durchgefiihrt werden. Aus
diesem Grund wurden verschiedene Verfahren entwickelt, um dennoch aus integrierten Daten
an diskreten Messpositionen, die nicht notwendigerweise dquidistant verteilt sein miissen, lo-
kale Werte berechnen zu kénnen. Im folgenden Abschnitt werden die fiir die Entwicklung des
neuen Algorithmus relevanten Methoden sowie ihre Funktionsweise und ihre Vor- und Nachteile
beschrieben. Im Anschluss wird der entwickelte rauschunempfindliche Abeltransformationsal-
gorithmus detailliert beschrieben.

3.2. Entwicklung eines rauschunempfindlichen Algorithmus

Bei Messungen liegen keine Funktion F'(y) sondern Messwerte M = {my,...mx} an den Positio-
nen Y = {yy,...yn} vor. Aus diesen kann mittels verschiedener Methoden die lokale Verteilung

f an den Stellen Y berechnet werden.

3.2.1. Matrixmethode - Onion-Peeling

Es gibt mehrere Moglichkeiten, die gemessenen Werte M mittels einer Matrix mit der lokalen
Verteilung f zu verkniipfen [73, 74]. Die gebrauchlichste dieser Verkniipfungen wird Onion-
Peeling genannt. Fiir diese Verkniipfung wird angenommen, dass die Werte von f konstant in
Ringen um das Zentrum verteilt sind. Von Ring zu Ring kann es folglich Spriinge geben. Unter

dieser Annahme kann die lokale Verteilung iterativ von auflen nach innen iiber

k-1
fo— My —> 1 apia (fi — fio1) ¥ f (3.3)

ON,N-1
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berechnet werden, wobei

i = 2@ / Y;Q — Y;»Q s (34)

fir die Gewichtung verwendet wird [74].

Diese recht einfach zu implementierende Methode hat den Nachteil, dass sich Fehler, die auflen
gemacht werden, nach innen fortpflanzen und verstirken. So erhélt man in der Mitte, hédufig
der Punkt von grofitem Interesse, leider auch den grofiten Fehler. Deshalb kann diese Methode
nur sinnvoll angewandt werden, wenn die Daten zuvor durch Filtern stark gegléattet werden.

Dieses Filtern kann aber zu ungewollten Informationsverlusten fiihren.

3.2.2. Fouriermethode

Die Idee hinter der Fouriermethode ist, die lokale Verteilung f(r) mittels eine Fourierreihe

F) =3 An fulr), (3.5)

n=N;

zu approximieren [75]. Hierbei sind A,, die Amplituden der einzelnen Schwingungen, NV, ist die

untere Frequenz, N, ist die obere Frequenz und f,(r) der folgende Satz von Kosinus Funktionen

fo(r) =1
folr)=1—(=1)" cos(mr}%) , (3.6)

mit R als Radius des &dufieren Randes. Kombiniert man Gleichung (3.6) mit Gleichung (3.1)
folgt

Nu

R
F ourier =2 An n ;d s 3.7
F (y) 7;\[1 /y f (T)m r ( )

mit N als Anzahl der Messpunkte. Das Integral in Gleichung (3.7) kann numerisch bestimmt
werden. Die noch unbekannten Amplituden A,, lassen sich mittels der Methode der kleinsten

Fehlerquadrate bestimmen.

S (Frouwier(Y) = M)? = Min (3.8)

k=1

Im Gegensatz zur Onion Peeling-Methode arbeitet die Fouriermethode nicht von auflen nach
innen, sondern 16st das Problem als Ganzes. Eine Schwierigkeit bei dieser Methode liegt in der
Wahl der Frequenzen und den damit darstellbaren Verldufen. Wird die obere Frequenz zu klein

gewdhlt, kann die berechnete integrierte Verteilung der gemessenen nicht folgen. Wird eine
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hohe obere Frequenz gewihlt, neigt der Algorithmus zu Oszillationen im lokalen Losungsraum.
Ein Filtern wie bei der Onion Peeling-Methode fithrt zu keiner Verbesserung des Ergebnisses

und ist deshalb nicht notwendig.

3.2.3. Funktionsinterpolation

Bei der Funktionsinterpolation wird, &hnlich wie bei der Fouriermethode, angenommen, dass die
lokale Verteilung f(r) durch Funktionen dargestellt werden kann, die eine analytische Losung
fiir Gleichung (3.1) haben. Es gibt nur wenige Funktionen, die diese Forderung erfiillen, z. B.
Konstante, Polynomfunktionen ersten bis dritten Grades und Gaussfunktionen [76]. Konstanten
sowie Polynome ersten und zweiten Grades erfiillen aber nicht die geforderten Randbedingun-

gen fiir die Abeltransformation und werden daher nicht verwendet.

Wahlt man einen Satz dieser Funktionen aus, so lassen sich deren Variablen wie bei der Fourier
Methode iiber das kleinste Fehlerquadrat zwischen der in diesem Fall analytisch integrierten

Verteilung und den gemessenen Werten M bestimmen.

Von Pretzler et al. wurde eine Funktionsinterpolationsmethode vorgeschlagen, bei der die lokale

Verteilung aus Polynomen dritten Grades besteht [75]

f(ry=P(r)=a;r®+br*+cir+d;, (3.9)
mit

Ry >7> Ry . (3.10)

Hierbei ist R; der Radius an der Position 7. Um die unbekannten Koeffizienten a;, b;, ¢; und d;

berechnen zu kénnen, werden folgende Randbedingungen verwendet:

Pi(Riy2) = Pip1(Riga) - (3.11)

Unter Zuhilfenahme dieser Randbedingungen und den zusétzlichen Randbedingungen am
duBeren Rand Py(Rpy41) = 0 und Py (Rarg1) = 0, wobei M die Anzahl von Polynomen
darstellt und einer weiteren Randbedingung im Zentrum Pj(r = 0) = 0 ldsst sich das Glei-
chungssystem von auflen nach innen losen. Wie schon bei der Onion Peeling-Methode pflanzen
sich so Fehler zur Mitte fort. Auflerdem fithren die Randbedingungen aus Gleichung (3.11) bei
einer groffen Anzahl von Polynomen M zur Oszillation der Losung, das den grofiten Nachteil
dieser Methode darstellt.
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Bild 3.2.: Beispielhafte Verteilung lokaler Splines

3.2.4. Splinemethode mit optimierten Stiitzstellen

Die Splinemethode soll die Vorteile der oben beschriebenen Algorithmen vereinen und deren

Nachteile weitgehend eliminieren. Der Splinemethode liegt die Annahme zugrunde, dass die lo-

kale Verteilung durch drei Polynome dritten Grades dargestellt werden kann. Im Gegensatz zur

Funktionsinterpolation wird aber angenommen, dass Wert und Steigung zweier benachbarter

Funktionen an ihrem Verbindungspunkt gleich sind. Die lokale Verteilung lasst sich als

(

Pl(T'):al?"3+b17’2+C17"+d1
Py(r) = agr® + bar? + car + dy
Pg(T)ZCL3T3+b3T2+CgT+d3
0

\

OSTSRl
Ry <r <Ry
Ry <r < Rj

(3.12)

sonst ,

schreiben, wobei Ry, Ry und Rj3 die Stiitzstellen des Splines sind. Eine solche lokale Verteilung

ist beispielhaft in Bild 3.2 dargestellt.

Setzt man Gleichung (3.12) in Gleichung (3.1) ein, so erhdlt man das folgende Gleichungssys-

tem:

(2 le _Pi(r)r

Y \frr—y
Rs Pg(r r Rz Py(r)r_
2 J, d +2 [p
2 fR3 P3(T T

0

\

_dr + 2 fR2 Po(r

F

~dr +2fR3\];i—y2d7’ 0<y<R
R <y <R
(3.13)
Ry <y < Rj
sonst

Im Allgemeinen kann die Integration von Gleichung (3.1) fiir ein Polynom dritten Grades
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3. Abeltransformation

analytisch zu

F) = (a [V Gt 4 o) 4ot + V=R |

2

[ 2 4
+b [\r?— y2(§r2 + gyz)]
+c [\/7’2 —y2r+log(r+ /12— y?) yQ} (3.14)
—i—d- T2—y22})|::f

=ava+bvb+ cvec+dvd,

bestimmt werden. Mittels Gleichung (3.14) ldsst sich eine Matrix aufstellen, die jeden Wert
y mit einem integrierten Wert F' in Abhéngigkeit der Koeffizienten von P, P, P3; und den
Stiitzstellen Ry, Ry, R3, verkniipft. Das entstehende Gleichungssystem ist

o
by
[ va; vby wvey Udl‘l)(lg vby Ve Udg‘vag vby ez vdz | 21 [ F(y) ]
.......................... Ry oo ! .. R ..
0O 0 0 0 ‘vag vby ves  dy ‘vag vby wves  vds ZQ F(y)
.......................... Ry oo, | = Ry
0 0 0 0|0 0 0 0 |vas vbs ves vds d Fly)
.......................... Rs o . R3
_666665665665_22_6_
X ol TR
_dg_
—
(3.15)

Hierbei sind va;, vb;, ve;, vd; mit a;, by, ¢;, d; zu multiplizieren, um Gleichung (3.14) zu geniigen.
Die vertikalen Linien zeigen die Giiltigkeitsbereiche der drei Polynome an und die horizontalen

Punkte markieren die unterschiedlichen Integrale aus Gleichung (3.13).

Da es sich um ein achsensymmetrisches Problem handelt, muss das erste Polynom P; an der

Stelle » = 0 ein Extremum aufweisen, somit gilt
f(r=0)=P(r=0)=c¢=0. (3.16)

Weitere Bedingungen sind, dass die lokale Verteilung und somit auch die integrierte Verteilung
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3.2. Entwicklung eines rauschunempfindlichen Algorithmus

am duBeren Rand den Wert null aufweisen

fr=R3)=P(r=R3) =0, (3.17)
und dass der Gradient der lokalen Verteilung bei R3 = 0 ist

f'(r=R3) = Py(r =R3) =0. (3.18)

Dies entspricht in der Natur dem Fall, wenn die Ausdehnung des betrachteten Mediums in

radialer Richtung nicht blockiert wird.

Die zwei Randbedingungen aus Gleichung (3.17) und Gleichung (3.18) werden genutzt, um die

Parameter c¢; und ds mit

0:3G3R§+2b3R3+03
— c3 = —(3a3 R3 + 2b3 Rs) (3.19)

und

O:a3R§+b3R§+ch3—|—d3
— d3y =2a3 RS + b3 k3 (3.20)

zu eliminieren. Zusétzlich werden die Randbedingungen an den Verbindungspunkten zweier

Polynome genutzt. Diese sind

) } (3.21)
PQ(R2) = P3(R2)
und
Pi(R)) = (R
,1( 2 /2( 2 (3.22)
P1<R1) = PQ(Rl) )
um die Variablen ¢y, dy sowie by und d; zu bestimmen. Man erhélt
3@2R§+2b2R2 +Cg = 3@3R§ +2b3R2 +03
— Co = 3R§<Cl3 — 0/2) -+ 2R2 (bg — bQ) +c3, (323)
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3. Abeltransformation

a2R3+b2R§+C2R2+d2 :a3R§+b2R3+C32,R2+d2
—dy = —2 R%(ag — (12) — R;(b;; — b2) + ds , (324)

3G1R%—|—2b1R1 :30/2R§+262R1+62
. 3R%(a2—a1)+2R1b2+02

' 2 R, (3.25)
und
alRf—i—blR?—l—dl :agR?—f—bgR%‘i‘CgRl—Fdz
— dl = R?(ag — al) -+ R%(bg — bl) + Rl Cy + dQ . (326)

Unter Verwendung der Gleichungen (3.19-3.26) lisst sich das Gleichungssystem (3.15) wie folgt

neu schreiben

_val‘vag vbg‘vag vbs | I F(y) 1
......... R ooooiii | [ag ] .. Ry ..
0 ‘vag vbg‘vag vbs as F(y)
......... Ry oot by | = | .. Ry .. | . (3.27)
0|0 0 ‘vag vbs as F(y)
......... Ry ......... | [ b3 .. Ry ..
|0 o]d 0] | 0§ |

Die Werte fiir va; und vb; lassen sich nun berechnen. Fiir Details zu dieser Berechnung wird
auf [71] verwiesen. Nach der Berechnung der Matrixelemente erhélt man ein iiberstimmtes
Gleichungssystem, das mit der Methode der kleinsten Fehlerquadrate einfach gelost werden
kann. Uber die genutzten Randbedingungen lisst sich der komplette Satz an Koeffizienten fiir
die drei Polynome und so die lokale Verteilung berechnen. Die Koeffizienten der Polynome sind
in diesem Fall optimal fiir die gewéhlten Stiitzstellen R, R, und R3. Somit sind die Vorteile
einer analytischen Losung der Abeltransformation und ein nicht iteratives Verfahren erreicht.
Die optimale Platzierung der Stiitzstellen ist eine weitere Aufgabe des Algorithmus und wird

daher nachfolgend erklart.

Durch die Positionierung der Stiitzstellen der drei Polynome kann der zu minimierende Unter-

schied zwischen gemessenen und iiber den Algorithmus berechneten integrierten Werten weiter
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3.2. Entwicklung eines rauschunempfindlichen Algorithmus

verbessert werden. Die Kostenfunktion fiir dieses Optimierungsproblem ist die Summe der
quadrierten Differenzen zwischen den gemessenen und den berechneten integrierten Werten.
Mit dieser Kostenfunktion lassen sich nicht verrauschte Daten bereits sehr gut behandeln. Im
Fall von verrauschten Daten muss die Kostenfunktion um einen Faktor erweitert werden, der
das Polynom vom Oszillieren abhélt. Dieses wird durch Einbeziehen der zweiten Ableitung an
den Stiitzstellen in die Kostenfunktion gewéhrleistet. Die Summe der absoluten Differenzen
der zweiten Ableitungen an den Stiitzstellen wird mit der Summe der quadrierten Differenzen

gewichtet. So ergibt sich die folgende Kostenfunktion

Z = Z (M - FSpline)Z

3.28

+ (IP{(Ry) = By (Ra)| + | Py (Rs) = P (Ro)| + |P§ (Rs)[) D (M = Fispiine)” - 2%
Stiitzstellen konnen in diesem Fall nur an Punkte gesetzt werden, an denen auch ein Mess-
punkt existiert, also an jeden Punkt von Y mit der Einschréinkung, dass das Gleichungssystem
nur dann losbar ist, wenn sich zwischen zwei Stiitzstellen mindestens zwei Punkte befinden.
Ein gradientenbasierter Optimierungsansatz konnte das globale Minimum dieses Optimierungs-
problems nicht zuverléssig finden. Aus diesem Grund wurde ein genetischer Algorithmus zur
optimalen Platzierung der Stiitzstellen verwendet. Nach diesem Schritt ist es moglich, eine
Abeltransformation von verrauschten Messdaten auf Basis von drei kubischen Polynomen im

lokalen Raum analytisch durchzufiihren.

Der Algorithmus wurde an diversen Testfdllen und emissionsspektroskopischen Aufnahmen der
Plasmastromung des PWKI1 validiert. Die Ergebnisse dieser Tests sind bei Fulge et al. [71]
diskutiert. Mit diesem Verfahren steht erstmals ein robuster Algorithmus mit hoher Toleranz

fiir Datensétze mit hohen Unsicherheiten und Messrauschen zur Verfiigung.

Der hier beschriebene Algorithmus wird in dieser Arbeit fiir die absorptionsspektroskopische
Untersuchung einer rotationssymmetrischen Flamme verwendet. Das Profil der Temperatur
und des Wassergehalts iiber den Radius der Flamme soll einen flachen Verlauf haben, also
nahezu konstant sein. Diese Hypothese kann unter Zuhilfenahme des Algorithmus iiberpriift

werden.
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4. Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel werden die experimentellen Aufbauten, die in dieser Arbeit zum Einsatz
gekommen sind, detailliert beschrieben. Als Erstes wird das Messsystem fiir die Absorpti-
onsspektroskopie im Allgemeinen erklédrt. Hierbei wird auf die einzelnen Komponenten der
Lasererzeugung als auch auf die Messkette eingegangen. Das Kapitel schliet mit der kurzen
Beschreibung des Aufbaus der Hintergrundschlierenmethode, die zur Vermessung der zeitlichen

und raumlichen Ausdehnung der McKenna-Flammen verwendet wurde.

4.1. Messsystem Absorptionsspektroskopie

Die fiir die Absorptionsspektroskopie benétigten Komponenten sind in Bild 4.1 schematisch
dargestellt. Thre Funktion und der Zusammenhang zwischen den einzelnen Elementen wird im
Folgenden erldutert. Der Funktionsgenerator liefert einen frei programmierbaren Spannungs-
verlauf an den Stromregler. So ist es moglich, fiir die direkte Absorptionsmessung einen li-
nearen Anstieg vorzugeben und diesen fiir die WMS-Messung mit einer Sinusschwingung zu
iiberlagern. Das Spannungssignal des Funktionsgenerators wird genutzt, um den Stromausgang
des Stromreglers zu kommandieren. Dieser gibt einen Stromverlauf an die VCSEL-Diode. Fiir
den Betrieb benotigt die Diode noch das Signal eines Temperaturreglers, der im vorliegenden
Fall die Temperatur der Diode auf einem konstanten Wert hélt. Dies ist wichtig, da die Tem-
peratur der Diode ebenfalls die Wellenlénge verdndert. Nachdem der Laser die Messstrecke
passiert hat, wird er von einer Photodiode detektiert. Diese wandelt die aufgenommene Strah-
lung in ein proportionales Spannungssignal um, das wiederum vom Oszilloskop aufgenommen
wird. Um die Vorgénge zeitlich genau steuern zu konnen, besteht eine weitere Verbindung vom
Funktionsgenerator zum Oszilloskop. Auf die einzelnen Komponenten wird im Folgenden noch

im Detail eingegangen.
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Temperatur-
regler
Messstrecke
Strom- , : .
regler VCSEL [D— Oszilloskop
-I Photodiode
Funktions-
generator Trigger

Bild 4.1.: Skizze des Messsystems mit einzelnen Komponenten

4.1.1. Oberflachenemittierender Diodenlaser

Ein oberflichenemittierender Diodenlaser (VCSEL von englisch Vertical Cavity Surface Emit-
ting Laser) ist ein Halbleiterlaser, bei dem die Strahlung senkrecht zur Ebene des Halbleiter-
chips abgestrahlt wird, ganz im Gegensatz zu den weitverbreiteten Kantenemittern, die z. B.
in Lasern mit verteilter Riickkopplung (DFB von englisch Distributed Feedback) Verwendung
finden [77]. VCSEL-Dioden wurden um 1988 das erste Mal gebaut und erforscht. Sie sollten vor
allem Verwendung in der Kommunikation finden [78]. Heute werden sie zum Teil in der Kom-
munikation in Netzwerken, in optischen Bediengeriten, wie Computerméusen und in der Ab-
sorptionsspektroskopie verwendet. Weitere Eigenschaften von VCSEL-Dioden sind ein geringer
Schwellen- und Betriebsstrom, eine hohe Energieeffizienz und damit eine geringe Abwérme so-
wie Singlemode-Betrieb iiber einen weiten und durchstimmbaren Wellenléangenbereich [79]. Aus
diesen Griinden eignen sich VCSEL-Dioden gut fiir absorptionsspektroskopische Untersuchun-
gen. Dariiber hinaus lassen sich VCSEL-Dioden in groflen Stiickzahlen und sehr wirtschaftlich

produzieren.

Der schematische Aufbau einer VCSEL-Diode ist in Bild 4.2 gezeigt. Das Bild zeigt das n-
Typ Substrat, auf dem die Diode aufgebaut ist. Auf dem Substrat bilden n-dotierte Schichten
den unteren Spiegel. Dariiber liegend befindet sich der Hohlraumresonator mit seinen aktiven
Schichten, in dem das Lasersignal entsteht. Die Hohe des Resonators bestimmt die Wellenlénge
des ausgesandten Laserlichts. In der aktiven Region wird der Stromfluss auf einen Bereich im
Zentrum konzentriert. Dieses fiithrt zu einer ohmschen Heizung des Resonators im Betrieb,
die eine Ausdehnung des Materials zur Folge hat, die wiederum, wie schon beschrieben, die
abgestrahlte Wellenléinge beeinflusst. Damit die Photonen verstarkt werden kénnen, sitzt iiber
dem Resonator ein p-dotierter Spiegel, der in Kombination mit dem unteren Spiegel dafiir sorgt,
dass die Photonen den Resonator héufig durchlaufen und so weitere Photonen erzeugt werden.
Der physikalische Effekt hierfiir, die stimulierte Emission, wurde im Kapitel 2 kurz erldutert.
Um den Stromfluss zu gewéhrleisten, muss auf den oberen Spiegel ein Kontakt angebracht
werden. Dariiber hinaus weist das Bild auf die rdumliche Verteilung der Intensitédt hin, meist

ein gaussdhnliches Profil, und zeigt den charakteristischen Zusammenhang zwischen Strom
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Ausgangsleistung P

Ohmscher Kontakt

/Halbleiterschichten

Oberer Spiegel p-Typ

. Hohlraumresonator

und aktive Schichten
~v 117 .
~8 pm —1 1 _Unterer Spiegel n-Typ
"/’/f' J '\\‘\\ n-Typ Substrat
‘/‘/ \ \.\‘ %/ Stromdichteverteilung
v o o

Bild 4.2.: Schematischer Aufbau einer VCSEL-Diode [79]

und der ausgesandten Leistung [79, 80]. Die Wellenlénge einer VCSEL-Diode lésst sich auch
iiber die Temperatur des Chips regeln. Die Wellenldngenénderung basiert auf dem gleichen
Effekt wie beim Strom. Durch eine Anderung der Temperatur verindert sich die Linge des
Hohlraumresonators und dadurch die Wellenldnge, die durch das aktive Medium verstéarkt
wird. Wahrend die Veréinderung der Temperatur trige ist, da hierbei der gesamte Chip erwarmt
oder gekiihlt wird, wirkt sich die Verdnderung des Stroms mittels ohmscher Heizung im aktiven
Material sehr schnell aus. Die Verédnderung des Stroms hat zusétzlich zur Folge, dass bei hoheren
Stromen eine hohere Strahlungsleistung abgegeben wird. Weiterfiihrende Literatur zu VCSEL-
Dioden ist in den Biichern von Li und Iga [81] sowie Michalzik [82] zu finden.

In der vorliegenden Arbeit wurde eine VCSEL-Diode des Typs VL-1993-1-SQ-A5 der Vertilas
GmbH verwendet. Die Diode kann mit einem Strom zwischen 1,5 und 14 mA und mit Tempe-
raturen zwischen 15 bis 35 °C betrieben werden. Es lésst sich der Wellenléngenbereich zwischen
1990 bis 1996,5 nm durchstimmen. Die maximal abgestrahlte Leistung betragt 1,29 mW. Die Di-
ode ist ein Klasse 1 Laser. Der Diodenkopf, siehe Bild 4.3, hat einen Durchmesser von 9,14 mm.
Weitere Spezifikationen der Laserdiode finden sich im Anhang A.1. Die Temperaturregelung
erfolgt durch die Messung der Temperatur {iber einen Widerstand und die Bestromung eines
Peltier-Elements, das am Substrat der Diode angebracht ist. Fiir die Verwendung in dieser
Arbeit wurde eine auf den ermittelten Wellenlangenbereich ausgelegte VCSEL-Diode angefer-
tigt. Deshalb mussten auch die folgend genannten optischen Komponenten neu gefertigt und

aufgebaut werden.
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=
Bild 4.3.: VCSEL-Diodenkopf [83]

4.1.2. Diodenhalter und optische Komponenten

Die Halterung der VCSEL-Diode erfolgt iiber ein Gehéuse, in dem ihre Position in Bezug
auf die Kollimationsoptik in zwei Achsen eingestellt werden kann. Durch Verschieben einer
ebenfalls eingebauten Linse ldsst sich der Strahl fokussieren. Das Gehduse ist mit passiven
Kiihlern ausgestattet, um einen stationdren Betrieb zu gewéhrleisten. Der Kollimator und die

Linse sind auf die Wellenzahl des Lasers und den Offnungswinkel der Laserdiode ausgelegt.

4.1.3. Strom- und Temperaturregler

Der Strom muss in einem Bereich von 0 bis 14 mA regelbar sein, um den zuverldssigen Be-
trieb der VCSEL-Diode zu gewéhrleisten. Als Stromquelle wurde daher der kleinste verfiighare
Stromregler, Thorlabs LDC 200CV, ausgewéhlt, der maximal einen Strom von 20 mA liefert.
Mit einer Genauigkeit von 20 A und einem analogen Eingang zur Modulation der Stromstérke
mit Frequenzen bis zu 100 kHz ist dieser Stromregler auch bestens fiir WMS-Anwendungen ge-
eignet [84].

Der Temperaturregler misst einen temperatursensitiven Widerstand, der am Chip befestigt ist
und regelt nachgehend iiber ein Peltier-Element die Temperatur auf den gewiinschten Wert. Als
Regeleinheit wurde ein TED 200C von Thorlabs ausgewéhlt, der sich durch einen anpassbaren

PID-Regler und die dadurch gut einstellbare Regelung auszeichnet [85].

4.1.4. Funktionsgenerator

Um direkte Absorptionsmessungen und WMS durchfithren zu konnen, muss der Strom iiber

den analogen Eingang des Stromreglers gesteuert werden. Hierfiir wird ein programmierbarer
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Arbitrar-Funktionsgenerator verwendet. Der in dieser Arbeit zur Anwendung kommende Funk-
tionsgenerator Rigol DG 5072 kann maximal Frequenzen bis 70 MHz bei einer Abtastrate von
ein Gigasample pro Sekunde (GSa/s) ausgeben [86]. Extern lassen sich beliebige Spannungs-
verlaufe erzeugen, die auf den Funktionsgenerator iibertragen werden kénnen und dann von
ihm wiedergegeben werden. Dieses ist vor allem fiir die WMS-Messungen wichtig, da hier zu
dem linearen Anstieg, der einen Scan iiber die Wellenlédnge erlaubt, noch eine schnelle Sinus-

schwingung superpositioniert werden muss.

4.1.5. Photodiode

Um die Strahlungsintensitit des Lasers messen zu koénnen, wird eine Photodiode, Thor-
labs PDA10DT, verwendet. Der Indiumgalliumarsenidchip reagiert auf Strahlung im Wel-
lenléngenbereich zwischen 900 und 2570 nm, hat eine maximale Bandbreite von 1 MHz und wird
durch einen thermoelektrischen Kiihler auf einer konstanten Temperatur gehalten. Dariiber hin-
aus lésst sich das Signal der Diode in Schritten von 10 dB zwischen 0 und 70 dB verstéirken und
ein Tiefpassfilter zwischen 500 Hz und 1 MHz zuschalten [87]. Da es fiir die Messung nicht not-
wendig ist, die absolute Intensitét zu kennen, ist eine Kalibrierung nicht notwendig. Die einzigen
Voraussetzungen fiir die Absorptionsmessung sind ein lineares Verhalten zwischen aufgenom-
mener Leistung und abgegebenem Spannungssignal, das vom Hersteller gewéhrleistet wird, und
dass sich die Sensitivitdt des Chips iiber den betrachteten Wellenléngenbereich nicht mafigeb-
lich &ndert. Da sich die Sensitivitéit des Sensors kontinuierlich mit der Wellenzahl &ndert und
im betrachteten Bereich, der dazu auch noch sehr klein ist, keine grofie Steigung hat, wird diese
Anforderung als erfiillt angesehen. Der Indiumgalliumarsenidchip hat einen Durchmesser von
1 mm und entspricht damit der rdumlichen Ausdehnung des Lasers. Ausziige und Diagramme
aus dem Datenblatt der Photodiode befinden sich im Anhang A.2. Fiir die Messungen inner-
halb dieser Arbeit wurde eine Verstarkung von 0 dB und die maximale Bandbreite von 1 MHz

genutzt.

4.1.6. Oszilloskop

Das Oszilloskop wird vom Funktionsgenerator getriggert und speichert den analogen Span-
nungsverlauf des Funktionsgenerators und die von der Photodiode abgegebene, zur aufgenom-
menen Lichtintensitét proportionale Spannung. Hierfiir stand wéhrend der Messungen ein Le-
Croy Wave Surfer Xs-A zur Verfiigung, der auf bis zu vier Kanélen Spannungen mit bis zu
200 MHz und 2,5 GSa/s mit einer Auflésung von 8 bit auf den eingestellten Wertebereich auf-
nehmen und anzeigen kann. Die aufgenommenen Signale lassen sich abspeichern und kénnen

so nachfolgend analysiert werden.
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4.2. Hintergrundschlierenmethode

Die Hintergrundschlierenmethode (BOS von engl. Background oriented Schlieren) ist in dieser
Arbeit zur zeitlichen und geometrischen Vermessung der Flammen des McKenna-Brenners zum
Einsatz gekommen. Eine detaillierte Beschreibung zur BOS Methode findet sich bei Klinge [88].

Mit Hilfe der BOS-Methode lassen sich Dichtegradienten in Stromungen visualisieren und ge-
gebenenfalls berechnen. Hierbei wird die Abhéngigkeit des Brechungsindex von der Dichte
ausgenutzt. Die Auswirkung von Verdnderung des Brechungsindex ist z. B. aus dem Flimmern
der Luft iiber einer heilen Strafle bekannt. Mithilfe digitaler Aufnahmen und dem Einsatz
von Kreuzkorrelationen konnen die scheinbaren Verdnderungen des Hintergrunds ermittelt und
so der Dichtegradient dargestellt werden. Fiir die Auswertung ist es notwendig, ein Bild oh-
ne Verdnderung des Hintergrunds (Referenz) und eine Aufnahme wéhrend des Tests durch-
zufiihren. Die geometrischen Groflen des Aufbaus konnen genutzt werden, um die Genauigkeit
der Messung bestimmen zu kénnen. Da diese Untersuchung kein mafigeblicher Teil dieser Ar-
beit ist, wird das BOS-Verfahren nicht im Detail erklart, sondern auf die verwendete und

weiterfithrende Literatur verwiesen [88, 89].

Die Unterschiede zu anderen Schlierenmethoden sind der geringe Anteil an optischen Elemen-

ten, die erreichbare Genauigkeit und kaum Einschrankungen in der Geometrie [90].

Das Augenmerk fiir die Messung innerhalb dieser Arbeit lag auf den zeitlichen
Verdnderungen der Flammenfront bei unterschiedlichen Stromungsgeschwindigkeiten und
Stochiometrieverhéltnissen. Da mit dem Laser keine Auflésung besser als 1 mm erreicht werden
kann, ist diese Auflésung auch fiir die BOS-Aufnahmen anzustreben. Zeitlich ist die Bildwie-

derholrate durch das verwendete Kamerasystem auf 50 Hz begrenzt.

Fiir die Aufnahmen wurde eine DSLR Kamera, Sony Alphab7, verwenden. Als Objektiv kam
ein Sigma DC 18-200 mm zum Einsatz. Im Videomodus ist die Auflésung auf 1920x1080 Pi-
xel, Full HD, begrenzt. Das Hintergrundmuster wurde mit einem Zufallsgenerator erstellt.
Dieser legte pro Pixel eine Farbe, schwarz oder weif}, fest. Ein Ausschnitt solch eines BOS-
Hintergrundmusters findet sich in Bild 4.4. Solche zufélligen Muster mit hohem Kontrast eignen
sich besonders gut, um spéter durch Kreuzkorrelation die Verschiebung der einzelnen Bildpunk-

te zu berechnen.

Das Muster wurde von hinten mit einem Strahler, Leistung 1000W, angestrahlt. Die Entfernung
zwischen Hintergrund und der Lichtquelle betrigt rund 2,5m. Der grole Abstand ist notwen-
dig, damit das Licht nahezu lotrecht auf das Muster fallt. In Bild 4.5 findet sich eine Skizze
des BOS-Aufbaus inklusive einer grafischen Darstellung des BOS-Verfahrens. Die Distanz zwi-
schen der Mittelachse des McKenna-Brenners und dem Hintergrundschirm misst 20 cm. Der
Abstand des Kamerasystems zum Schirm betridgt rund 0,5m. Ohne Dichtegradient gelangen
die Lichtstrahlen von einem Punkt auf dem Muster auf ein Pixel des Kamerasystems, veran-

schaulicht mittels durchgezogener Linien. Wenn das Licht auf dem Weg zum Kamerasystem,
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Bild 4.4.: Ausschnitt des erzeugten BOS-Hintergrundmusters

Flamme mit
Dichtegradient

ey

.

McKenna-Brenner Kamerasystem

Hintergrundmuster

Bild 4.5.: Skizze des BOS-Aufbaus inklusive grafischer Darstellung des Verfahrens

hier dargestellt durch eine Linse und einen Detektionsschirm, einen Bereich mit Dichtegradien-
ten durchlduft, in diesem Fall die Flamme, dann wird der Strahl abgelenkt und auf ein anderes

Pixel des Kamerasystems projiziert, dargestellt durch die gestrichelten Linien.

Pro Flamme werden immer drei Videos aufgenommen. Ein Video mit dem Hintergrund als
Referenz ohne Stromung, ein Video mit einem Maflstab parallel zum Schirm durch die Rotati-
onsachse des Brenners, als Skala fiir die Messgrofien, und ein Video mit der brennenden Flamme.
Aus diesen Videos lassen sich die rdumlichen Ausdehnungen der Flammenfront zeitaufgelost

bestimmen.
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5. Versuchsanlagen

In den nachfolgenden Unterkapiteln werden die einzelnen Versuchsanlagen beschrieben, an de-
nen das absorptionsspektroskopische Messsystem zum FEinsatz gekommen ist. Zunéchst wird
auf die Messaufbauten am McKenna-Brenner und an der Uberschallbrennkammer des ITLRs
eingegangen. Ein weiteres Kapitel befasst sich mit dem Setup an einem Stofwindkanal, Drum-

mond Tunnel, der University of Queensland.

5.1. McKenna-Brenner

Sowohl direkte Absorptionsmessungen als auch WMS-Messungen wurden zunéchst an den
Flammen eines gut charakterisierten Flachbrenners, dem McKenna-Brenners der Firma Hol-
thuis & Associates, erprobt und qualifiziert. Die grofien Vorteile liegen bei nahezu kon-
stanten Werten der Temperatur und des Wassergehalts iiber den Radius des Brenners, der
Moglichkeit eines stationédren Betriebs und der vorhandenen Charakterisierung bei verschiede-
nen stochiometrischen Bedingungen & und Massenfliissen. In Bild 5.1 ist eine Schnittansicht

des McKenna-Brenners zu sehen.

Die gesinterte porose Brennerplatte besteht aus Bronze und hat einen Durchmesser von 60 mm.
Um diese porose Struktur vor dem Aufschmelzen zu bewahren, verlaufen in ihrem Inneren
Kupferrohre, die mit Kiihlwasser durchstrémt werden. Unterhalb der Brennerplatte befindet
sich ein Reservoir, in dem das Brennstoff-Luft-Gemisch eingeleitet wird. Durch die Poren der
Brennerplatte gelangt es an die Oberfldche, iiber der die Flamme entziindet wird. Ein O-Ring
dichtet diesen Bereich zum Schutzgasbereich ab. Um die Flamme vor Reaktionen mit der
Umgebung zu bewahren, kann in die duflere Kammer Schutzgas, z. B. Stickstoff, eingeleitet
werden. Dieses stromt durch den dufleren Ring aus und bildet so eine Zone nicht reaktiven
Gases um die Flamme herum. Weiter nach auflen wird dieser Bereich durch eine Flachdichtung
abgeschlossen. In dieser Arbeit wurde, wie in den Messungen zur Charakterisierung der Flamme

auch, kein Schutzgas verwendet.

Die Gasgemische aus Wasserstoff und Luft werden iiber zwei Durchflussregler der Firma Bronk-
horst eingestellt. Da die Messmethode dieser Regler auf der Temperaturzunahme des Gases
besteht, miissen Korrekturfaktoren fiir unterschiedliche Gase verwendet werden, um deren

Wiérmekapazitit zu beriicksichtigen.
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Bild 5.1.: Schnittzeichnung eines McKenna-Brenner [91]

Die verwendeten Durchflussmesser werden mittels Coriolisdurchflussmesser, die Gasart un-
abhéngig sind und direkt den Massenstrom messen, kalibriert. Der Durchflussmesser fiir die tro-
ckene Luft wurde direkt mit trockener Luft kalibriert. Der Wasserstoffdurchflussmesser wurde
mit Argon kalibriert. Anschliefend wurden die gemessenen Argonmassenstrome geméfl Umrech-
nungsfaktoren in Wasserstoffmassenstrome umgerechnet. Die Ergebnisse dieser Kalibrierungen
sind in den Bildern 5.2 und 5.3 dargestellt. Auf der Abszisse ist jeweils der mit Hilfe von Corio-
lisdurchflussmesser gemessene Volumenstrom in Standardliter pro Minute aufgetragen (slpm).
Auf der Ordinate ist der eingestellte Prozentualwert des Durchflussreglers dargestellt. Die er-
zeugten Ausgleichsgeraden weichen maximal um 0,3% fiir Luft und 1,36% fiir Wasserstoff von

den Messwerten ab, das Verhalten der Durchflussregler ist linear.

In dieser Arbeit werden die Messungen von Prucker et al. [92] an Wasserstoff-Luft-Flammen als
Referenz fiir die eigenen Messungen genutzt. Die Temperatur wurde durch Prucker et al. mit-
tels Coherent-anti-Stokes-Raman-Streuung (CARS) im Zentrum des Brenners 15 mm oberhalb
der Kupfermatrix gemessen, der Wassergehalt wurde iiber Gleichgewichtsrechnungen mit dem
NASA-Code von Grodon und McBride [93] berechnet. Messungen von Sutton et al. [94] liefern
ein flaches Temperaturprofil im Bereich + 15 mm um das Zentrum in einer Hoéhe von 20 mm
iiber der Brennerplatte. Bei diesen Messungen wurde die Rayleigh Streuung genutzt, um die
Temperatur lokal zu messen. Thermoelementmessungen von Migliorini et al. [95] zeigen ein

flaches Temperaturprofil im Bereich von + 30 mm in einer Hohe von 3 mm iiber dem Brenner.
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Auch die Messungen von Werblinski et al. [96], die auf Absorption basieren, liefern nahezu kon-
stante radiale Temperaturprofile in Hohen von 3, 13 und 23 mm iiber der Brennerplatte. Selbst
wenn die Aussage iiber die Temperaturprofile in diesen Literaturen gleich ist, zeigen Sutton et
al. [94] mit RuBpartikeln auch Messgrofien, die nicht konstant tiber den Radius des Brenners
verteilt sind. Yu et al. [97] fanden bei ihren Messungen mittels WMS-Messungen sogar ein
asymmetrisches Temperaturprofil {iber den Radius. Dariiber hinaus wurden viele der Messun-
gen nur mit einem stéchiometrischen Verhéltnis und zum Teil mit Methan oder Ethylen als
Brennstoff durchgefiihrt. Aus diesen Griinden ist die Annahme einer konstanten Temperatur

iiber den Radius fiir die einzelnen Flammen zunéchst zu tiberpriifen.

Die Bilder 5.4 und 5.5 zeigen Fotos des Messaufbaus am McKenna-Brenner. Um die Hypothe-
se der flachen Profile zu untersuchen, wird die Rotationssymmetrie des Brenners ausgenutzt,
um durch Abeltransformation lokale Grofien iiber den Radius zu ermitteln. Zentral kénnen
diese Groflen dann mit den CARS Messungen von Prucker et al. [92] verglichen werden. Um
die hierfiir notwendigen Messungen durchzufiihren, wurde der Brenner auf einen Schrittmotor
montiert, mit dem der Brenner orthogonal zum Laserstrahl verfahren werden kann. Sowohl
die Photodiode als auch der Laser werden durch Styroporplatten vor der Wérme der Flam-
me geschiitzt werden. Ein weiteres Detail ist in Bild 5.5 zu erkennen. Die aktive Fldche der
Photodiode wird mittels einer Blende, aus praktischen Griinden wurde hier ein SMA Adapter
verwendet, vor Hintergrundstrahlung geschiitzt. Mit dieser Vorrichtung léasst sich der detek-

tierte Raumwinkel minimieren.
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Photodiode

McKenna-Brenner

Bild 5.4.: McKenna-Brenner, VCSEL-Diode, Photodiode und Schrittmotor

SMA
Adapter

Bild 5.5.: Blende vor Photodiode
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5.2. Uberschallverbrennungsanlage

Bild 5.6.: Aufbau zur Bestimmung der Mittelposition

Fiir die Messungen wurde zunéchst die Hohe des Lasers iiber der Sinterplatte auf 15 mm einge-
stellt. Die Einstellung wurde mit Hilfe eines 15 mm hohen Metallstiicks durchgefiihrt. Wenn der
Intensitatsunterschied an der Photodiode zwischen den Messungen ohne und mit Metallstiick
50% betragt, dann hat der Laser im Mittel eine Hohe von 15mm iiber der Sinterplatte. Um
die mittige Position des Brenners prézise bestimmen zu konnen, wurde eine Platte mit einem
Dorn mit einer Breite von 2mm auf der Sinterplatte des Brenners platziert. Die Grundplat-
te hat denselben Durchmesser wie die Sinterplatte des McKenna-Brenners und ldsst sich so
zentral platzieren. Beim Verfahren des Brenners durchfihrt der Dorn den Laserstrahl, was
wiederum eindeutig an der gemessenen Intensitit detektiert werden kann. Mithilfe dieser in
Bild 5.6 gezeigten Anordnung konnte die Mitte des Brenners und damit die Mitte der Flamme

in wiederholten Versuchen auf 0,2 mm genau bestimmt werden.

5.2. Uberschallverbrennungsanlage

Fiir die Experimente am ITLR stand die in Bild 5.7 skizzierte Uberschallverbrennungsanlage
zur Verfiigung. Die Anlage besteht aus einem zweistufigen Verdichter, der Umgebungsluft auf
einen maximalen Druck von 10bar komprimiert. Im Heizer 1 wird die Luft auf bis zu 400 K
erhitzt. Die zwei weiteren Heizer 2 und 3 erhdhen die Totaltemperatur auf maximal 1350 K.
Der maximale Massenstrom der Anlage betriagt 1,45kg/s. Die zusétzlichen Lufttanks werden
genutzt, um die Heizer bei Ausfall des Verdichters kontrolliert abzukiihlen [3]. Der kompri-
mierte und erwirmte Luftstrom wird in die Uberschallbrennkammer eingeleitet und hier mit
Wasserstoff vermischt [98]. In Griin ist die Messstrecke dieser Arbeit eingezeichnet. Die Abgase

werden {iber einen 20 m hohen Kamin in die Atmosphére geleitet, hierbei wird Zuluft zugefiihrt,
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Zusatzliche Lufttanks
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Uberschallbrennkammer

Bild 5.7.: Skizze der Uberschallverbrennungsanlage des ITLRs [99]

um die Abgase abzukiihlen [9, 4].

Im Folgenden wird spezifisch auf die Brennkammer eingegangen. Ein Schnitt der Brennkammer
ist in Bild 5.8 zu finden. Die Stromung fliet von links nach rechts. Die Modellbrennkammer
hat eine feste Breite von 40 mm (z-Achse) und variiert in der Hohe (y-Achse). Die Variation
in der Hohe ist gut in Bild 5.8 zu sehen. Die heiflen komprimierten Gase werden iiber eine
Lavaldiise in die Brennkammer eingeleitet. Je nach Form sind Machzahlen von Ma=1,7; 1,9;
2,1; 2,3; und 2,5 zu erreichen. Die wassergekiihlte Kupferstruktur besteht aus vier Elementen,
deren Winkel oy bis ay verénderlich sind. Die Gesamtlénge der Brennkammer betriagt 1204 mm.
Zur Uberwachung der Betriebsparameter und zur Messung der Reproduzierbarkeit der Bedin-
gungen sind 135 Druckmesssensoren in die Wand eingelassen, zu sehen in Bild 5.8 [100]. Am
Zentralinjektor wird Wasserstoff in die Stromung eingebracht, der sich mit der Luft vermischt
und dann verbrennt. Durch die Form des Injektors kann die Vermischung erhéht werden, gleich-
zeitig soll der Totaldruckverlust klein sein. Ein weiteres Problem entsteht durch die thermische
Belastung der scharfen Vorderkante des Injektors. Um die Struktur zu kiihlen, wird der noch
kalte Wasserstoff nah an der Vorderkante vorbei geleitet, nimmt hier Warme auf, und verlésst
dann den Injektor an der Hinterkante [99]. Ein Bild des Zentralinjektors und eine Schnittzeich-
nung, die den Fluss des Treibstoffes verdeutlicht, sind in den Bildern 5.9 und 5.10 zu finden.

Die zweite Einblasung von Wasserstoff in den Rand der Stromung geschieht 191 mm stromab
der Hinterkante des Zentralinjektors. Sowohl an der oberen als auch an der unteren Wand wird

Treibstoff iiber zwei Rampen, wie in Bild 5.11 dargestellt, in die Stromung eingebracht [100].
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Bild 5.9.: Skizze des Zentralinjektors [99] Bild 5.10.: SchnEttﬁeichnung des Zentralinjek-
tors |99

Bild 5.11.: Skizze des Rampeninjektors [100]
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Wihrend des Aufwérmprozesses der Anlage werden die Injektoren mit Luft gekiihlt. Um ei-
ne Verbrennung zu erzeugen, wird Wasserstoff mit unterschiedlichen Verhéltnissen durch die
Injektoren eingeleitet. Zum Ende der Verbrennung werden die Leitung und Injektoren mit Stick-
stoff gespiilt, um sicher zu stellen, dass kein unverbrannter Wasserstoff mehr in den Leitungen
zuriickbleibt [98].

Der optische Zugang zur Verbrennung erfolgt iiber an sechs verschiedenen Positionen seitlich an-
gebrachte Fenster. Fiir die Untersuchungen in dieser Arbeit wurde eine Position 163 mm hinter
der Hinterkante des Zentralinjektors gewahlt. Damit findet die Messung vor der zweiten Einbla-
sung statt. Auf dieser Position wurden in verschiedenen Hohen der Brennkammer Messungen
durchgefiihrt. Zur Auslegung des Messsystems konnte auf Simulationen von Vellaramkalayil
zuriickgegriffen werden [4]. Der Verlauf der Temperatur, des Drucks und des Wassergehalts
sind fiir ein stochiometrisches Verhéltnis von 0,275 und einer Machzahl von 2,0 in den Bil-
dern 5.12, 5.13 und 5.14 {iber den Abstand zur Symmetrieebene y und die Hohe z dargestellt.
Die Farbskalen geben Auskunft iiber die Grofle des jeweiligen Parameters. Im Temperaturplot
lasst sich erkennen, dass die Wand der Brennkammer auf einer Temperatur von 400 K liegt. In
einem Abstand von 0,003 m steigt die Temperatur dann aber deutlich an. Rund um die Héhe
von z=0 finden sich die héchsten Temperaturen, ca. 2200 K. Fiir den Druck ist anzumerken,
dass er sich nur in einem Bereich zwischen 7,99 - 10* und 8,02 - 10* Pa bewegt und damit um
weniger als 0,2 % vom Mittelwert abweicht. In der Region der héchsten Temperaturen ist der
Druck am niedrigsten. Wasser befindet sich fast ausschlieSlich da, wo eine Verbrennung stattfin-
det. Der Wassergehalt korreliert gut mit steigenden Temperaturen, wenngleich die Ausdehnung

bis an die Brennkammerwand nicht gegeben ist.
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Bild 5.15.: Skizze des Drummond-Stofiwindkanals [101]

5.3. Drummond-StoBwindkanal

Am Centre for Hypersonics der University of Queensland werden Experimente an unterschiedli-
chen Stoflwindkanélen durchgefiihrt. An einem dieser Kanéle, dem Drummond-Stowindkanal,
wurden Experimente mit dem in dieser Arbeit beschriebenen Aufbau im Rahmen eines DAAD-
Stipendiums, durchgefiihrt. Eine Skizze des generellen Aufbaus des Drummond-Stofwindkanals
findet sich in Bild 5.15. Mit dem reflektierenden Stofwindkanal mit einer festen Treiberlange
lassen sich relativ kleine Enthalpien, kleiner als 3,0 MJ /kg, realisieren [89]. Durch die Verwen-

dung unterschiedlicher Diisen lassen sich Machzahlen von 4 oder 7 in der Teststrecke erreichen.

Der Stofiwindkanal besteht aus einem Hochdruckzylinder mit Helium als Treibergas, einem
Niederdruckzylinder mit dem Testgas, wasserhaltige Luft, auch Stofirohr genannt, einer Test-
bzw. Messstrecke und einem Tank, der die Strémung auffingt und als Puffervolumen dient.

Eingebaute Glasfenster ermoglichen optische Messungen im Bereich der Teststrecke.

Die primére Membran besteht aus Aluminium und hat eine Dicke von 0,6 mm. Sie trennt das
Treibergas vom Testgas. Der Druck im Treiber betrégt 2500+50 kPa. Mittels eines pneumatisch

bewegten Lochdorns wird die primédre Membran durchstoflen.

Stofirohr und Vakuumtank werden auf einen Druck von 200-665 Pa evakuiert und sind durch die
sekundédre Membran voneinander getrennt. Als Material fiir die sekundédre Membran wurden
bei Voruntersuchungen Mylar und Aluminiumfolie eingesetzt. Die sekundidre Membran bringt
Partikel in die Stréomung ein, die wiederum den optischen Pfad zwischen Laser und Diode
blockieren kénnen. Mit Hilfe von Highspeedaufnahmen konnte ermittelt werden, dass bei der
Verwendung von Aluminiumfolie eine geringere Anzahl und geometrisch kleinere Partikel ent-
stehen, was fiir die Messungen von Vorteil ist. Aus diesem Grund wurde bei den nachfolgenden

Experimenten Aluminiumfolie fiir die sekundidre Membran verwendet.
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Nach dem Abpumpen des Stofirohrs und des Vakuumtanks wird das Ventil zur Vakuumpumpe
geschlossen. Anschlieflend ist das Stofirohr mit Testgas zu befiillen. Fiir die durchgefiihrten
Experimente wurde das Stoffirohr mit Luft mit unterschiedlichem Wassergehalt mit einem Ge-
samtdruck zwischen 10 bis 50 kPa gefiillt. Der Wassergehalt des Testgases wurde erhoht, indem

Luft, die sich iiber einem Topf mit kochendem Wasser befand, eingesaugt wurde.

Sobald die primdre Membran zum Reiflen gebracht wird, expandiert das Treibergas in das
Testgas und induziert so eine Schockwelle, die das Testgas komprimiert und beschleunigt. Beim
Auftreffen dieser Schockwelle auf die zweite Membran wird die Schockwelle reflektiert und formt
beim Zuriicklaufen ein Reservoir mit heilem und komprimiertem Testgas. Der Druck sorgt fiir
das Reiflen der sekundédren Membran und das Testgas wird durch die Diise in den Vakuumtank
geleitet. Nachdem sich die Stromung in der Diise ausgebildet hat, beginnt die Testzeit. Die
Testzeit endet, sobald die Reflexion des expandierenden Treibergases an der Hinterwand des
Treibers die Diise erreicht. Der hier beschriebene Verlauf ist in Bild 5.16 in einem so genannten
x,t Diagramm dargestellt. Zusétzlich ist ein Schnittbild der Anlage aufgezeigt, welches hilft,

die Lange x im Diagramm, den jeweiligen Positionen zuordnen zu kénnen.

Die Abszisse des x,t Diagramms zeigt die Rotationsachse des Stofirohrs. Links der priméren
Membran befindet sich das Treibgas. Auf der rechten Seite des Stofirohrs befinden sich die
sekundéare Membran und die Diise. Die t-Achse ist die Zeitachse. Der Zeitpunkt t=0s ist der
Zeitpunkt, zu dem die primére Membran mit dem Dorn durchstofen wird. Mit der Zeit 1auft der
primére Stof3 von links nach rechts. Die Kontaktfliche zwischen Treibergas und Testgas lauft
in die gleiche Richtung, jedoch mit einer geringeren Geschwindigkeit. Der primére Stofl wird an
der sekundéaren Membran reflektiert und lauft von rechts nach links durch das Stoffirohr zuriick.
Zeitgleich mit der Reflexion des Stofles reifit die sekundére Membran und die Diisenstrémung
beginnt sich auszubilden. Nach Ausbildung der Diisenstromung beginnt die Testzeit. Das Ende
der Testzeit ist erreicht, sobald die Reflexion der unstetigen Expansion auf die Diise trifft. Am

Drummond-Tunnel betriagt die Testzeit rund eine Millisekunde.

Die in der Stromung befindliche Energie wurde durch die Einbringung eines Zylinder mit einem
Durchmesser von 25 mm mit der Rotationsachse orthogonal zur Strémungsrichtung umgewan-
delt. Die Uberschallstromung formt vor dem Zylinder einen abgehobenen Stof. Uber den Stof
hinweg steigt die Temperatur des Gases an. Die Temperatur des enthaltenen Wasserdamp-
fes kann mithilfe eines Diodenlasersystems absorptionsspektroskopisch gemessen werden. Aus
diesem Grund wurde der Laser parallel zur Zylinderachse ausgerichtet und horizontal wenige
Millimeter vor den Zylinder positioniert. Ein Standbild des Zylinders aus einer Highspeedauf-
nahme findet sich in Bild 5.17. In dem Bild ist die Messstrecke vor dem Zylinder markiert.
Dariiber hinaus sind ein paar der oben genannten kleinen Partikel der sekundéren Membran

bezeichnet und weitere zu erkennen.

Eine besondere Herausforderung bei den Messungen am Stoflwindkanal sind die &uflerst kurzen

Messzeiten, in denen die Stromung in der Messstrecke als stabil gelten, rund eine Millisekunde.
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6. Anwendungen

In diesem Kapitel werden die Anwendungen des Messsystems und die erzielten Ergebnisse an
den einzelnen Anlagen vorgestellt. Das erste Unterkapitel beschéftigt sich mit der Qualifizierung
der beiden Messverfahren, DA- und WMS, am McKenna-Brenner. In den weiteren Kapiteln
werden die WMS-Messungen an der Uberschallbrennkammer des ITLRs und am Drummond-
StoBwindkanal der University of Queensland behandelt. In einem letzten Unterkapitel wird auf

mogliche Messungen an den hochenthalpen Stromungen am IRS eingegangen.

6.1. Qualifizierung der Messverfahren am McKenna-Brenner

An gut untersuchten Flammen des McKenna-Brenners wurden die zwei unterschiedlichen Mess-
methoden, DA und WMS, angewandt, um die Messmethoden mit dem neu entwickelten experi-
mentellen Aufbau fiir den entsprechenden Temperatur- und Wassergehaltsbereich zu qualifizie-
ren. Aus Untersuchungen von Prucker et al. [92] wurden acht Flammen mit unterschiedlichen
Temperaturen im Bereich von 1376 K bis 2123 K und einem Wassergehalt zwischen 0,18994
und 0,34167 ausgewéhlt. Die charakteristischen Daten zu den acht unterschiedlichen Flammen
sind in Tabelle 6.1 dargestellt. Zusétzlich zur Temperatur sind eine Flammennummer, der Was-
sergehalt, der zugefiigte Wasserstoff- und Luftvolumenstrom sowie das sich daraus ergebende
Stochiometrieverhéltnis angegeben. Die gelisteten Temperaturen sind Mittelwerte aus den Mes-
sungen von Prucker et al., die Messungen an drei McKenna-Brennern durchgefiihrt haben. Die

einzelnen Temperaturen weisen keinen signifikanten Unterschied zum Mittelwert auf.

Unter Zuhilfenahme der HITRAN2012-Datenbank und der Annahme, dass Temperatur und
Wassergehalt iiber die Lénge des Absorptionspfades konstant sind, lassen sich die Absorptio-
nen fiir den untersuchten Wellenldngenbereich, wie in Kapitel 2.4 beschrieben, simulieren. Die
simulierten Transmissionen zu den acht Flammen sind in Bild 6.1 dargestellt. Auf der Abszisse
ist die Wellenldnge aufgetragen, auf der Ordinate die Transmission. Die Léange des Absorptions-
pfades wurde fiir die Simulation auf 0,06 m gesetzt, was dem Durchmesser der Sinterplatte des
McKenna-Brenners entspricht. Die Simulationen dienen der Bestimmung der zu erwartenden
Absorptionen. Es lidsst sich ablesen, dass die minimale Transmission immer grofier als 0,96 ist,

also maximal 4% des Lichts absorbiert wird.
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Tabelle 6.1.: Daten zu acht ausgewéhlten Flammen aus Prucker et al. [92]

Volumenstrom Volumenstrom

Flammennr. Temperatur Wassergehalt Wasserstoff Luft @
10 1376,0 K 0,31437 9,85 slpm 18slpm 1,3
21 1507,0 K 0,30479 19,7 slpm 33,5slpm 14
6 1580,7K 0,18994 9,85 slpm 46,9slpm 0,5
25 1688, 7K 0,31436 27,7slpm 50,7slpm 1,3
24 1777,0K 0,32453 27,7 slpm 55slpm 1,2
14 1909,0K 0,2866 19,7 slpm 58,6slpm 0,8
23 2057,0K 0,34167 27,7slpm 66 slpm 1,0
26 21233 K 0,33961 34,6 slpm 82,4slpm 1,0
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Bild 6.1.: Simulierte Absorption zu den acht Flammen im untersuchten Wellenldngenbereich
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6.1. Qualifizierung der Messverfahren am McKenna-Brenner

In der Tabelle sowie in der grafischen Darstellung sind die Flammen nach aufsteigender Tem-
peratur sortiert. Ein Trend in der Breite der Absorptionslinien oder der maximalen Absorption
lasst sich aus den simulierten Absorptionen nicht ablesen, da diese beiden Gréflen nicht nur
von der Temperatur, sondern auch vom Wassergehalt abhéngig sind. Unterschiede zwischen den
einzelnen Transmissionslinien sind dennoch zu erkennen. Flamme 6 hat immer die geringste

Absorption, sie besitzt den geringsten Wassergehalt.

Im Folgenden wird zunéchst auf die DA-Messungen eingegangen. Hierbei werden aus den
sichtintegrierten Messungen der direkten Absorptionsspektroskopie iiber eine Abeltransforma-
tion die lokalen Transmissionen berechnet. Beim Vergleich der ermittelten Werte mit den be-
kannten Temperaturen und des Wassergehalts, wurden signifikante Unterschiede festgestellt.
Dies deutet darauf hin, dass die verwendete Datenbank HITRAN2012 fiir den zu untersuchen-
den Temperatur- und Wellenldngenbereich nicht genau genug ist. In einem weiteren Kapitel
wird darauf eingegangen, wie mit Hilfe der lokalen Transmissionen bei bekannter Flammentem-
peratur und Wassergehalt die HITRAN2012-Datenbasis verbessert wird. Mit der verbesserten
Datenbasis wurden DA- und die WMS-Messungen, die am McKenna-Brenner durchgefiihrt
wurden, analysiert. Da die unterschiedlichen Messmethoden an den gleichen Flammen ange-

wandt wurden, bietet sich hier ein Vergleich der Ergebnisse an.

6.1.1. Direkte Absorptionsmessung

Am McKenna-Brenner wurden direkte Absorptionsmessungen mit einer Scanfrequenz der Wel-
lenléinge von 333 Hz an verschiedenen Querschnitten durch die Flammen durchgefiihrt. Uber
die Messdauer von 2 Sekunden sind demzufolge an jeder Position und zu jeder Flamme 666
Absorptionsspektren aufgenommen worden. Die unterschiedlichen Querschnitte wurden im Ab-
stand von 1 mm iiber einen Schrittmotor aus der Mitte bis iiber den Rand der Flamme hinaus
angefahren und vermessen. Zusétzlich wurde fiir jede Position die Intensitédt der Flamme und
pro Versuch die Intensitdt des Hintergrundleuchtens sowie eine Referenzmessung ohne Absorp-
tion, aufgenommen. Beispielhaft sind die Messdaten zu Flamme 10 an der Position y=0, also
durch den Mittelpunkt des Brenners, in Bild 6.2 dargestellt. Um die Verlaufe der Intensitéaten
erkennen zu konnen, werden nicht alle 666 Scans, sondern nur fiinf Scans aufgezeigt. Es ist
jeweils das Signal der Photodiode iiber der Zeit aufgetragen. Vor der eigentlichen Messung
wurde darauf geachtet, die Flamme ca. 5 Minuten brennen zu lassen, um Effekte von transi-
enten thermischen Prozessen am Brenner selbst, ausschliefen zu konnen. Da die Signale nicht
gleichzeitig aufgenommen werden kénnen, wurde die Zeit ab dem Trigger des Funktionsgene-
rators verwendet. Die von der Photodiode ausgegebene Spannung ist linear proportional zur
einfallenden Strahlung. Das Signal des Hintergrunds, schwarz, und der Flamme, rot, sind kon-
stant. Das Signal der Flamme ist etwas grofler als das Signal des Hintergrunds. Daraus lasst
sich schlussfolgern, dass die Photodiode Strahlung der Flamme detektiert. Die Werte dieser

beiden Signale kénnen an der linken Skala abgelesen werden. Das Signal des Lasers, griin, hat
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Bild 6.2.: Gemessene Intensitédten an Flamme 10, y=0

ein Sédgezahnprofil und weist keine Absorption auf. Diese ist hingegen deutlich im Signal von
Laser+Flamme, blau, zu erkennen. Das Signal mit Absorption liegt zum Teil hoher als das
Signal ohne Absorption. Hierfiir ist die Detektion des Eigenleuchtens der Flamme verantwort-
lich. Die beiden Signale mit Laser wiederholen sich pro Scan, ihre Werte kénnen an der rechten

Skala abgelesen werden.

Die Signale werden weiter verarbeitet, um die Transmission berechnen zu koénnen. Hierfiir
werden die Daten des Hintergrunds und der Flamme {iber zwei Sekunden Messzeit gemittelt.
Vom Signal des Lasers wird der Mittelwert des Hintergrunds abgezogen, beim Signal von La-

ser+Flamme wird der Mittelwert des Flammenleuchtens subtrahiert.

Um das Signal-Rausch-Verhéltnis zu verbessern, werden die 666 Scans des um den Hintergrund
korrigierten Lasersignals iibereinandergelegt. Da der Start jeder Rampe zeitlich nicht genau
festgelegt werden kann, werden die Daten iiber die an dem Stromregler angelegte Spannung
einander zugeordnet und gemittelt. Diese wurde stets zeitgleich zum Signal der Photodiode
auf einem weiteren Kanal des Oszilloskops aufgenommen. In gleicher Weise wird mit dem
Laser+Flamme Signal verfahren. So entstehen die in Bild 6.3 gezeigten Verldufe des Referenz-
signals und der durch die Flamme transmittierte Laserstrahls jeweils {iber die Spannung am
Stromregler. Das Referenzsignal ist proportional zur vom Laser ausgestrahlten Intensitét, und
das Laser+Flamme Signal entspricht der transmittierten Intensitat. Der Quotient aus diesen
beiden bildet die Transmission, die in Bild 6.4 iiber der Spannung am Stromregler aufgetragen
ist. Im Vergleich mit der simulierten Transmission ldsst sich feststellen, dass die gemessene

Transmission geringer als 0,96 ist und sie sich am Rand nicht einem Wert von eins annéhert.

Die Vorgénge werden zeitlich analysiert. Hierfiir wird fiir jeden Scan die Fliache zwischen eins
und der Transmission integriert, auf den maximalen Wert aller Scans normiert und iiber die

Anzahl der Scans aufgetragen. Fiir Flamme 10 entsteht hieraus Bild 6.5.
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Es ist deutlich zu erkennen, dass die Integration der Absorption fiir einen Scan mit einer
Schwingung belegt ist. Die Frequenz der Schwingung betrigt rund 9,2 Hz. Die Maxima der
Schwingung sind durch rote Kreuze markiert. Betrachtet man die Spektren an einem Maxi-
mum, griines Késtchen, und einem Minimum, blaues Késtchen, wie in Bild 6.6 gezeigt, so
lassen sich einige Unterschiede erkennen. Im Fall der blauen Kurve, zum Minimum gehorend,
kann man feststellen, dass die Transmission an den Réndern des Messbereichs stark von eins
abweicht. Hingegen weist die griine Kurve in den Randbereichen eine zu vernachlissigende
Abweichung von eins auf. Dieses lasst sich nur so erkliaren, dass der Laserstrahl im Minimum
durch die Flamme gebrochen oder reflektiert wird, sodass ein konstanter Anteil des ausgesand-
ten Laserlichts nicht auf die Photodiode fallt, was die Transmission reduziert. In diesem Fall
hitte die Referenz um den Anteil der Brechung oder Reflexion korrigiert werden miissen, um
die korrekte Transmission berechnen zu kénnen. Fiir die griine Kurve kann angenommen wer-
den, dass der Laserstrahl nicht oder nur minimal gebrochen oder reflektiert wird und damit die

berechnete Transmission der realen entspricht.

Unter der Annahme, dass eine Brechung an der Grenzschicht zwischen Flamme und umge-
bender Luft entsteht, kann gefolgert werden, dass bei der griinen Kurve der Laserstrahl unter
einem kleineren Winkel auf die Normale des Dichtegradienten fillt als dieses bei der blauen
Kurve der Fall ist. Durch Untersuchungen mittels BOS- Verfahrens konnte ermittelt werden,

welche Ausdehnung und Geometrie der Flamme iiber der Zeit zuzuordnen ist.

Mit dem BOS-Verfahren lassen sich Dichtegradienten auf optischen Wegen darstellen. Als Ein-
stieg und fiir ein besseres Verstédndnis ist in Bild 6.7 eine Bildreihe der Differenz zwischen einem
Referenzbild ohne Flamme und einem Bild mit Flamme 10 zu verschiedenen Zeiten aufbereitet.
Diese Bildreihe stellt noch keine Auswertung im eigentlichen Sinne von BOS dar, liasst aber die
Effekte der Flamme auf das aufgenommene Bild und damit die Grundlage des BOS-Verfahrens
deutlich erkennen. Alle Stellen, an denen eine Differenz zwischen den Bildern existiert, werden
schwarz eingefiarbt. Von der Flamme unbeeinflusste Stellen bleiben weifl. Verédnderungen treten
da auf, wo das Licht auf seinem Weg durch die Flamme auf einen Dichtegradienten trifft. Ein
Dichtegradient entsteht vor allem am Flammenrand. Die Hohe der Absorptionsmessung ist in
den Bildern durch einen roten Strich gekennzeichnet. Die Bilder sind zeitlich von links nach
rechts und dann von oben nach unten geordnet und wurden mit einer Frequenz von 50 Hz
aufgenommen. Zum Zeitpunkt t=0s steht der rote Strich senkrecht auf dem Flammenrand.
Danach beginnt sich die Flamme unterhalb etwas einzuschniiren. Der Durchmesser verringert
sich weiter und die Einschniirung wandert nach oben. Bei t=3/50s ist die Stelle mit minima-
lem Durchmesser schon oberhalb der Messposition. Nach zwei weiteren Zeitschritten ist die
Einschniirung fast vollstdndig nach oben aus dem Messbereich heraus geschoben worden und
ein Zustand wie zum Zeitpunkt t=0s ist nahezu erreicht. Die Messungen wurden an allen acht

unterschiedlichen Flammen durchgefiihrt. Alle weisen vergleichbare Muster wie Flamme 10 auf.
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t=0s
t=2/50s t=3/50s
t=4/50s t=5/50s

Bild 6.7.: Differenzbilder fiir Flamme 10
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Bild 6.8.: Ausdehnung der Flamme 10 {iber der Zeit 15 mm iiber der Sinterplatte

Im Gegensatz zum BOS-Verfahren zeigen die Differenzbilder nur einen Unterschied auf, wenn
ein schwarzes Pixel auf ein weifles oder umgekehrt verschoben wurde. Beim BOS-Verfahren
werden die Verschiebungen mit Hilfe einer Kreuzkorrelation ermittelt [88, 89]. Die Auswertung
mit Kreuzkorrelation wurde nur auf den relevanten Bereich um 15mm oberhalb der Bren-
nerplatte angewandt. Der Punkt, an dem die gréfite Verschiebung zum Originalbild ermittelt
wurde, ist der Punkt mit dem grofiten Dichtegradienten. Auch hier zeigt sich eine harmonische
Ausdehnung und Kontraktion der Flammenfront, welche abhéngig von der eingestellten Flam-
me ist. Beispielhaft ist in Bild 6.8 der Abstand der maximalen Dichtegradienten (rechts und
links des Mittelpunkts) iiber der Zeit dargestellt, {iblicherweise mit Flammenausbreitung be-
zeichnet. Die Schwingungsfrequenz lasst sich eindeutig aus der Frequenzanalyse der ermittelten
Daten ermitteln. Wie in Bild 6.9 gekennzeichnet, betrdgt die mit dieser Methode bestimmte
Schwingungsfrequenz fiir Flamme 10 9,18 Hz. Allerdings lésst sich aus diesem Graphen noch
nicht ablesen, welche Ausdehnung zu maximaler und welche zu minimaler Ablenkung des Laser-
strahls fithrt. Hierfiir wird wieder auf die Bilderreihe 6.7 zuriickgegriffen. Unter der Annahme,
dass der Winkel, unter dem der Laser auf die Grenzschicht trifft, entscheidend fiir den Anteil
der Laserintensitét ist, ldsst sich der Punkt minimaler Brechung definieren. Man kann erken-
nen, dass der Laser bei maximaler Flammenausdehnung nahezu senkrecht auf die Grenzschicht

trifft, was die geringste Brechung zur Folge hat.

Die Ergebnisse der Untersuchung mittels BOS-Verfahren ist fiir alle Flammen in Tabelle 6.2
dokumentiert. Hierdurch sind die Schwingungsfrequenzen und die Flammenausdehnungen ein-
deutig bestimmt. Dariiber hinaus kann abgeleitet werden, dass die in Bild 6.6 gezeigten Maxima
der maximalen Flammenausdehnung zuzuordnen sind. Die mit den unterschiedlichen Methoden

ermittelten Schwingungsfrequenzen stimmen weitestgehend iiberein.
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Bild 6.9.: Frequenzanalyse der Ausdehnung der Flamme 10 15 mm iiber der Sinterplatte

Tabelle 6.2.: Schwingungsfrequenz und max. Flammendurchmesser aus BOS-Messungen

Flammennr. Schwingungsfrequenz max. Flammendurchmesser

10 9,2105 Hz 57 mm
21 11,6114 Hz 66 mm
6 14,1827 Hz 64 mm
25 15,4225 Hz 69 mm
24 16,6667 Hz 68 mm
14 18,8889 Hz 66 mm
23 21,667 Hz 68 mm
26 5,847 Hz 68 mm
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Bild 6.10.: Gemittelte Transmissionen durch Flamme 10 {iber Spannung und Position

Aus den Experimenten lésst sich ableiten, dass die Scans nicht einfach gemittelt werden diirfen,
da sonst Daten unterschiedlicher Lauflingen durch die Flamme, aber vor allem ungleicher Ab-
lenkung des Laserstrahls an der Flammenfront vermischt werden. Trotzdem ist es sinnvoll, Mit-
telungen durchzufiihren, um das SNR zu erhohen. Um den Fehler bei der Mittelung méoglichst
gering zu halten, werden nur Scans gemittelt, welche in Bild 6.5 mit einem roten Kreuz markiert

sind, also einer maximalen Flammenausdehnung zuzuordnen sind.

Diese Prozedur wird fiir alle Positionen angewandt. Es entsteht eine dreidimensionale Darstel-
lung der Transmission iiber der Spannung am Stromregler und dem Abstand zur Mittelachse,
die fiir Flamme 10 in Bild 6.10 gezeigt ist.

Entlang der Spannungsachse am Stromregler, wobei die Spannung einer Wellenlénge zugeordnet
werden kann, lassen sich vier dominante Absorptionen deutlich erkennen. Zunéchst nimmt die
Transmission iiber den Abstand zur Mittelachse zu. Ab einem Abstand von 24 mm treten
erste Reduzierungen der Transmission auch an Stellen auf, an denen zuvor keine Absorption
vorhanden war. Besonders ausgepriagt und gut zu erkennen ist dieser Effekt bei einem Abstand
von 28 mm zur Mittelachse. Ab 30 mm Abstand zur Mittelachse ist die Transmission {iber dem
gesamten Wellenldngenbereich dann bei nahezu eins. Die Stérung in den Randbereichen beruht
auf dem gleichen, durch die Schwingung hervorgerufenen, Effekt. Am Rand der Flamme wird
das Licht des Lasers beim Auftreffen auf die Grenze zwischen Flamme und Umgebung durch
den Dichtegradienten gebrochen. Es kommt folglich ein geringerer Teil des ausgestrahlten Lichts
am Empfanger an, was sich als konstante Absorption in den Daten darstellt. Im Vergleich zur
Position y=0 trifft der Laser bei maximaler Flammenausdehnung aber nicht mehr lotrecht auf

die Grenzschicht. Hierdurch wird ein gréflerer Anteil des Lichtes gebrochen. Die Brechung des
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Bild 6.11.: Gemittelte Transmissionen durch Flamme 10 {iber Spannung und Position, korrigiert
um Brechung

Lichts muss korrigiert werden. Die Korrektur wird mithilfe der folgenden Formel durchgefiihrt,

Lirans

T= ) = (6.1)
wobei 7 fiir den Anteil des gebrochenen Lichtes steht. Die Bestimmung dieses Anteils basiert auf
der Annahme, dass sich die Absorption an der Position geringster Absorption nur geringfiigig
mit der Temperatur und dem Wassergehalt dndert, die sich bei einem flachen Profil iiber
dem Brenner sowieso nur minimal &ndern sollte und hauptséchlich durch die Absorptionsléinge
beeinflusst wird. Unter der Annahme, dass die Brechung in der Mitte gleich null ist, ldsst sich
iiber die Beziechung der Absorptionslingen zueinander fiir jeden Abstand zur Mittelachse eine
Reflexion berechnen und sich die Daten mit Hilfe dieser Reflexion korrigieren. Im Vergleich zu
Bild 6.10 l&sst sich die Korrektur um die Brechung in Bild 6.11 gut erkennen. Die Absorption

nimmt stetig von der Mitte nach auflen ab.

Die hier gezeigten Daten stellen immer noch sichtintegrierte Transmissionen dar. Aus diesen
lassen sich auch nur Temperaturen und Wassergehalte ermitteln, die als konstant iiber die
Absorptionsldnge angenommen werden miissen. Aufgrund der Rotationssymmetrie des Bren-
ners und der Flamme konnen die gemessenen Daten aber mittels Abeltransformation in lokale
Transmissionen umgerechnet werden. Aus diesen lassen sich wiederum lokal Temperaturen und
Wassergehalte berechnen. Hierfiir wird der in Kapitel 3 beschriebene neu entwickelte Abel-

transformationsalgorithmus verwendet.
Das Ergebnis der Abeltransformation, d.h. lokale Transmission, ist in Bild 6.12 exemplarisch fiir
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Bild 6.12.: Lokale Transmission aus Abeltransformation fiir Flamme 10

Flamme 10 dargestellt. Die Transmissionen haben nach der Abeltransformation eine Absorp-
tionspfadléange von einer Einheitslinge. Wird in SI-Einheiten gerechnet, betréagt die Absorpti-
onspfadlange einen Meter. Um die lokalen Transmissionen mit den sichtintegrierten Messungen
vergleichen zu kénnen, wurden sie auf die Absorptionsldnge der Flamme auf der Mittelachse,

57mm fiir Flamme 10, umgerechnet.

Wie zuvor sind die vier Absorptionsiibergéinge deutlich zu erkennen. Thre Werte sind jetzt aber
iiber den Abstand zur Rotationsachse nahezu konstant. Dieser Fakt stérkt die Annahme eines
flachen Profils der Temperatur und des Wassergehalts iiber dem Radius des Brenners. Die
Auswertung der Temperaturen und des Wassergehalts, die dieses flache Profil auch mit Zahlen
belegen, erfolgt in Kapitel 6.1.3. Der kleine Anstieg ab 26 mm Abstand zur Rotationsachse ist
ein Artefakt aus der Abeltransformation. Unter der Bedingung, das die lokale Verteilung durch
einen Spline dritten Grades mit drei Polynomen und mindestens drei Punkten pro Polynom
dargestellt wird, ist keine fehlerfreie Approximation eines konstanten Wertes moglich und die

oben dargestellte Form ist jene mit dem geringsten Fehler.

Da kein Wellenldngenmessgerdt oder ein Etalon im entsprechenden Wellenlédngenbereich zur
Verfiigung steht, muss die Spannungsachse iiber einen Vergleich mit einer Simulation in eine
Wellenlédngenachse umgewandelt werden. Hierfiir werden die vier Peaks der Absorption ver-

wendet und an sie ein Polynom dritten Grades gefittet.
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Bild 6.13.: Vergleich der lokalen gemessenen Transmissionen, gestrichelte Linie, und Simulation,
durchgezogene Linie, auf Basis von HITRAN2012 fiir Flammen 10, 21, 6 und 25

In den Bildern 6.13 und 6.14 sind die gemessenen lokalen Transmissionen, an der Stelle y=0,
fiir die acht Flammen mit gestrichelten Linien dargestellt. Als Vergleich sind Simulationen auf
Basis der HITRAN2012-Datenbank mit den von Prucker et al. ermittelten Parametern mit

durchgezogenen Linien veranschaulicht.
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Bild 6.14.: Vergleich der lokalen gemessenen Transmissionen, gestrichelte Linie, und Simulation,
durchgezogene Linie, auf Basis von HITRAN2012 fiir Flammen 24, 14, 23 und 26
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In allen Bildern ist eine Abweichung zwischen Messung und Simulation am Minimum um
1995,57nm zu erkennen. Die Abweichung wird mit steigender Temperatur grofler. Dariiber
hinaus ist zu erkennen, dass die Absorptionslinie am Minimum um 19954nm an den Flan-
ken eine geringere Absorption aufweist. Auch weitere Stellen der Absorptionsverlaufe weisen
Unterschiede zu den Simulationen auf. Diese Unterschiede lassen darauf schliefen, dass die
zu Grunde liegende Messdatenbank nicht genau genug ist, um Auswertungen von gemesse-
nen Transmissionen durchfithren zu kénnen. Auf diesen Sachverhalt wird in einigen Artikeln
hingewiesen, z.B.Rieker at al. [69], Sun et al. [102] und Smith at al. [103]. Es wird darin
auch vorgeschlagen, die Absorption der zu untersuchenden Spezies im entsprechenden Wel-
lenldngen-, Temperatur- und Druckbereich unter Laborbedingungen zu messen, bevor Aus-
wertungen mittels Absorptionsspektroskopie durchgefiihrt werden. Hierfiir steht kein Messauf-
bau zur Verfiigung, weshalb die am McKenna-Brenner gemessenen Transmissionen verwendet
wurden, um die HITRAN2012-Datenbank fiir die Auswertung von Absorptionsmessungen von
Wasser im Bereich um 1995 nm zu verbessern. Die detaillierte Beschreibung dieses Vorgangs

ist im folgenden Kapitel zusammengefasst.

6.1.2. Verbesserung HITRAN2012-Datenbank

Die HITRAN-Datenbank enthélt in dem fiir diese Arbeit gewéhlten Wellenldngenbereich 25
Absorptionsiibergénge. Fiir diese Ubergénge sind folgende, fiir die Untersuchung relevante Pa-

rameter angegeben:

e Linienposition im Vakuum in (1/cm)

Linienstérke in (cm?/(Molekiil cm) @296 K

Fremdverbreiterungskoeffizient fiir Luft HWHM in (1/(cm atm)) @296 K

Eigenverbreiterungskoeffizient HWHM in (1/(cm atm)) @296 K

Unterer Energiezustand in (1/cm)

Temperaturexponent fiir Luft in (-)

Druckinduzierte Verschiebung Luft in (1/(cm atm)) @296 K

Unsicherheitsfaktoren fiir Wellenzahl, Linienstérke, Fremdverbreiterungskoeffizient, Ei-

genverbreiterungskoeffizient, Temperaturexponent und druckinduzierte Verschiebung

Dariiber hinaus ist fiir jeden dieser Werte pro Absorptionsiibergang eine Quelle angegeben. Die
Daten stammen zum Teil aus Messungen, zum Teil aus numerischen Berechnungen und sind in
manchen Féllen auch einfache Schatzungen. Allgemein existiert kein Temperaturexponent fiir
die Eigenverbreiterung und keine druckinduzierte Verschiebung durch den Eigenanteil. Diese

konnen aber im Allgemeinen von denen fiir Luft abweichen.
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Tabelle 6.3.: Unsicherheitsfaktorenkodierung HITRAN2012

Linienstérke
Fremdverbreiterungskoeffizient
Linienposition Eigenverbreiterungskoeffizient
Druckinduzierte Verschiebung Temperaturexponent
Unsicherheitsbereich Unsicherheitsbereich

unbekannt oder nicht verfiighar
Standardwert oder Konstante
Mittelwert oder Schitzung
> 20%
> 10% und <20%
> 5% und <10%
> 2% und <5%
> 1% und <2%
<1%

> 1 oder unbekannt
> 0,1 und <1
> 0,01 und <0,1
> 0,001 und <0,01
> 0,0001 und <0,001
> 0,00001 und <0,0001
<0,00001

O Ul W N~ O :H:
O O Ut i Wik — O :H:

Die Unsicherheitsfaktoren sind in Kategorien eingeteilt, siehe Tabelle 6.3 [104]. Bei der Analyse
der Unsicherheiten stellt sich heraus, dass die Linienposition mindestens mit einer Drei und
meistens mit einer Vier fiir die Unsicherheit markiert ist. Das heifit, dass die Linienposition
niemals einen grofieren Fehler als 0,01 1/cm aufweisen kann. Der relative Fehler ist damit klei-
ner als 0,0002% und somit vernachléssigbar. Die Linienstérke weist fiir alle Ubergiéinge einen
Fehler kleiner 1% auf und ist damit auch hinreichend genau bestimmt. Die Unsicherheit fiir
die Fremdverbreiterung betrigt in den meisten Fillen zwischen 20% und 10%. Bei der Eigen-
verbreiterung liegen fiir viele Ubergénge sogar Mittelwerte oder Schétzungen iiber den Fehler
vor. Die Unsicherheit fiir den Temperaturexponenten fiir Luft erstreckt sich iiber den Bereich
zwischen den Nummern 3 und 8, also zwischen >20% und <1%. Die druckinduzierte Verschie-
bung hat fiir alle Uberginge wie die Linienposition einen Fehler kleiner als 0,01 1/cm und wird
daher auch nicht verbessert. Die drei Parameter Eigenverbreiterung, Luftverbreiterung und der
Temperaturexponent weisen somit am meisten Potenzial fiir eine Verbesserung auf. In einem
speziell fiir den Temperaturexponenten referenzierten Artikel wird iiber dessen Verwendung fiir
Luft als Temperaturexponent fiir Wasser diskutiert [59]. Es wird festgehalten, dass der Tempe-
raturexponent fiir Wasser im Bereich von £0, 2 des jeweiligen Koeffizienten fiir Luft liegt, meist
aber dariiber. Im Artikel werden zwei Empfehlungen fiir die Verwendung angegeben. Entweder
soll der Temperaturexponent der Fremdverbreiterung fiir Luft als Temperaturexponent fiir die
Eigenverbreiterung genutzt werden oder es sollen 0,2 zu dem Koeffizienten hinzuaddiert wer-
den. Fiir die Verbesserung der HITRAN2012-Datenbasis werden beide Ansétze verfolgt und

die Ergebnisse verglichen.

Die Linienstérke steht fiir die integrale Fliche, somit lisst sich der Einfluss jedes Ubergangs auf
die Transmissionskurve iiber eben diese sehr gut ermitteln. Fiir eine Temperatur von 1660 K,

gerundeter Mittelwert der acht Flammen, machen die 10 grofiten Absorptionsiibergénge 98,71%
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der gesamten Fliche der Absorption aus. Von diesen 10 Ubergéingen werden die Daten iiberpriift
und verbessert, die restlichen 15 Ubergéinge mit einer Fliche von 1,29% werden so belassen wie
sie in der Datenbank vorhanden sind. Dariiber hinaus wird die Bezugstemperatur von 296 K

auf 1660 K gesetzt, um Fehlern durch weite Extrapolation entgegenzuwirken.

Fiir die Verbesserung der Datenbank wird angenommen, dass die durch Prucker et al. bestimm-
ten Daten der Temperatur und des Wassergehalts korrekt sind [92]. Die lokalen Messdaten fir
alle acht Flammen werden eingelesen, zuséitzlich wird die HITRAN2012-Datenbank als Basis
verwendet. Sie wird durch eine Spalte fiir den Temperaturexponenten fiir die Eigenverbreite-
rung erweitert. Initial werden hier die Temperaturexponenten der Fremdverbreiterung durch
Luft eingeschrieben, im Folgenden Fulge genannt, oder aber 0,2 zum Temperaturexponenten
von Luft addiert, im Folgenden Fulge +0,2 genannt. Die Verbesserung der Datenbasis erfolgt
iterativ in zehn Schritten. Jeder dieser Schritte besteht aus zwei Teilen. Pro Iteration werden
zunéchst die Parameter der Eigenverbreiterung und des Temperaturexponents der Eigenver-
breiterung optimiert. Die unteren und oberen Grenzen fiir die Parameter sind durch die Grofie
der angegebenen Fehler eingeschrinkt. Uber die Methode der kleinsten Fehlerquadrate werden
die Parameter so optimiert, dass fiir alle acht Flammen gemeinsam der kleinste Fehler zwischen
gemessenen und simulierten Transmissionen entsteht. Im zweiten Teil des Iterationsschritts
wird auf gleiche Weise mit den Parametern fiir Luft verfahren. Nach jedem Iterationsschritt
werden die simulierten Transmissionen der acht Flammen und die Verédnderung der Datenbank
abgespeichert. Wenn sich die zu verbessernden Parameter nicht mehr signifikant &ndern, ist die

Losung konvergiert. Dies ist nach zehn Iterationen der Fall.

Nachfolgend wurden die Verbesserungen der Datenbanken bewertet. Hierfiir wurden die gemes-
senen Transmissionen der Flammen unter Zuhilfenahme der Datenbanken analysiert, also pro
Flamme ein Wassergehalt und eine Temperatur ermittelt. Diese lassen sich mit den Messungen
von Prucker et al. vergleichen. Im Idealfall sollten keine Abweichungen entstehen. Um den Un-
terschied zur HITRAN2012-Datenbank deutlich zu machen, wurden die Messungen ebenfalls

auf Basis der originalen Datenbank analysiert.

In Tabelle 6.4 sind die ermittelten Temperaturen fiir die unterschiedlichen Datenbanken HI-
TRAN2012, Fulge und Fulge +0,2 zusammengefasst. Die berechneten Wassergehalte sind in
Tabelle 6.5 aufgelistet.
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Tabelle 6.4.: Vergleich der ermittelten Temperaturen auf Basis unterschiedlicher Datenbanken

Flammennr. Prucker et HITRAN2012 Fulge Fulge 40,2
al. [92]
10 1376,0K 1451,0K 14214 K 14054 K
21 1507,0K 1559,5 K 1537,2K 1535,1 K
6 1580,7K 1552,9K 1584,9K 1591,6 K
25 1688,7K 1626,0 K 1665,0 K 1662,2 K
24 1777.0K 1752,0K 1820,7K 1817,6 K
14 1909,0 K 1863,0K 1913,3K 19124 K
23 2057,0K 1894,0K 20428 K 2038,9K
26 2123.3K 1900,0 K 2084,3K 2092,4 K

Tabelle 6.5.: Vergleich des ermittelten Wassergehalts auf Basis unterschiedlicher Datenbanken

Flammennr. Prucker et HITRAN2012 Fulge Fulge +0,2
al. [92]
10 0,31437 0,28411 0,28753 0,28982
21 0,30479 0,28907 0,28695 0,28703
6 0,18994 0,17789 0,17684 0,17652
25 0,31436 0,26392 0,26002 0,26001
24 0,32453 0,32457 0,32177 0,32161
14 0,28660 0,29171 0,28713 0,28716
23 0,34167 0,36065 0,36877 0,36831
26 0,33961 0,34239 0,35690 0,35817
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Tabelle 6.6.: Relative Abweichungen von Temperatur und Wassergehalt auf Basis unterschied-
licher Datenbanken

Flammennr. HITRAN2012 Fulge Fulge +0,2

T X T X T X
10 55%  -9,6% 33% -8,5% 2,1% -7.8%
21 3,5%  -5,2% 2,0%  -59% 1,9%  -5.8%
6 -1.8% -6,3% 0,3%  -6,9% 0,7% -7.1%
25 3% -16,0%  -14%  -17.3%  -1,6%  -17,3%
24 -1,4% 0,0% 25% -0.8% 2.3%  -0,9%
14 -2.4% 1,8% 0,2% 0,2% 0,2% 0,2%
23 -7,9% 56% -0,7% 79% -0,9% 7.8%
26 -10,5% 08% -1,8% 51% -1, % 5,5%

Mittelwert der Betrage 4,58%  5,67%  1,52%  6,58% 1,38%  6,54%

Um die Datenbanken besser untereinander vergleichen zu konnen, werden die Ergebnisse wei-
ter zusammengefasst. Da sich absolute Unterschiede von Wassergehalt und Temperatur nicht
miteinander vergleichen lassen, werden alle Werte in relative Abweichungen zu den von Prucker

et al. gemessenen Daten umgewandelt. Diese sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.

Bei Betrachtung der relativen Temperaturabweichung lédsst sich fiir die HITRAN2012-
Datenbank feststellen, dass die Abweichungen fiir kéltere Flammen positiv sind und dann bei
den heifleren Flammen, ab Flamme 6, negativ werden. Der Betrag der relativen Abweichung
nimmt tendenziell zu den extrem kalten und heiflen Flammen zu. Die anderen beiden Daten-
banken weisen fiir die kélteste Flamme den betragsmifiig grofiten relativen Fehler auf. Ein
Trend mit negativen relativen Abweichungen bei heilen Flammen, wie fiir die HITRAN2012-
Datenbank, ist nicht zu erkennen. Insgesamt unterscheiden sich die Mittelwerte der Betréige

der relativen Temperaturabweichung um unter 3,3%.

Fiir den relativen Wassergehalt lédsst sich feststellen, dass die Verldufe unabhéngig von der
Datenbank fiir kdltere Flammen negativ sind und dann bei den heifleren Flammen, ab Flamme
14, positiv werden. In diesem Zuge ist auch zu bemerken, dass der Wassergehalt von Flamme 25
nicht genauer als mit -16% relativem Fehler bestimmt werden kann. Dieser Wert weicht stark
von den anderen relativen Fehlern des Wassergehalts ab. Worin dieses begriindet ist, kann nicht
spezifiziert werden. Insgesamt unterscheiden sich die Mittelwerte der Betragswerte um unter

1%.

Betrachtet man nur den Wassergehalt, ist die HITRAN2012-Datenbank noch jene mit der
geringsten Abweichung. Wird hingegen die Temperatur betrachtet, hat die Verbesserung der
Datenbank Fulge +0,2, mit einem Temperaturexponenten fiir Luft auf Basis der Tempera-
turexponenten von Wasser plus 0,2, den niedrigsten Fehler. Der Unterschied zu der anderen
verbesserten Datenbank ist jedoch gering. Da die Gréflen Temperatur und Wassergehalt im

Sinne der Auswertung nicht getrennt voneinander sind, beide haben ihren Einfluss auf die Li-
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nienform und die Grofle der Absorption, wird es als sinnvoll erachtet, die Datenbank mit dem in
Summe kleinsten absoluten Fehler zu verwenden. Dieses ist die Datenbank Fulge +0,2, welche

im weiteren Verlauf dieser Arbeit genutzt wird.

6.1.3. Auswertung direkte Absorptionsmessung

Nach der Verbesserung der Datenbank durch die lokalen Absorptionsspektren im Zentrum
des Brenners, lassen sich nun sowohl die lokalen Absorptionsspektren iiber den Abstand zum
Brennermittelpunkt als auch die sichtintegrierten Messungen auswerten. Die Ergebnisse, Tem-
peratur und Wassergehalt, werden miteinander verglichen. Die Auswertung erfolgt, indem wie
schon zuvor, durch Variation der Temperatur und des Wassergehalts jene Simulation gesucht

wird, die den kleinsten quadratischen Fehler zu den gemessenen Spektren aufweist.

In den Bildern 6.15 und 6.16 sind die aus den lokalen Daten ermittelten Temperaturen iiber
dem Abstand zum Brennermittelpunkt fiir die acht Flammen dargestellt. Die Temperaturen
verlaufen flach bis zu einem gewissen Abstand zum Brennermittelpunkt. Je nach Flamme ist
die Spanne unterschiedlich, sie korreliert aber mit der mittels BOS ermittelten Flammenaus-
dehnung. Bei gréfleren Absténden als dieser Grenze faillt die Temperatur zunéchst ab, um dann
auBerhalb der Flammengrenze wieder anzusteigen. Die gemessene Absorption lédsst an diesen
Stellen stark nach. Es existieren hier keine Spektren, die sich hinsichtlich ihrer Temperatur und

des Wassergehalts analysieren lassen.
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Bild 6.15.: Temperatur iiber Abstand zum Brennermittelpunkt fiir Flammen 10, 21, 6 und 25
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Bild 6.16.: Temperatur iiber Abstand zum Brennermittelpunkt fiir Flammen 24, 14, 23 und 26
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In den Bildern 6.17 und 6.18 sind die aus den lokalen Daten ermittelten Wassergehalte iiber
den Abstand zum Brennermittelpunkt fiir die unterschiedlichen Flammen aufgetragen. Auch
das Profil des Wassergehalts ist in den meisten Féllen bis zu einer gewissen Grenze zum Bren-
nermittelpunkt als flach anzusehen. Bei groflerem Abstand weicht der Wassergehalt dann vom
flachen Profil ab. Die Griinde hierfiir sind die gleichen wie bei der Temperatur. Die Grenze, an
der die Abweichungen auftreten, sind pro Flamme fiir die Temperatur und den Wassergehalt

identisch.

Abschlieflend kann festgehalten werden, dass die Annahme eines flachen Profils, die Parameter
Wassergehalt und Temperatur betreffend, korrekt ist. Es soll darauf hingewiesen werden, dass
am Rand der Flamme keine scharfe Kante existiert. Es gibt also einen kurzen Ubergang von
heifler Flamme mit Wasser zu kalter Umgebungsluft ohne Wasser und Flamme. Nach dieser
Feststellung ist es nun moglich und sinnvoll, die sichtintegrierten Messungen auszuwerten und

mit den Ergebnissen aus lokalen Daten zu vergleichen.
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Bild 6.17.: Wassergehalt iiber Abstand zum Brennermittelpunkt fiir Flammen 10, 21, 6 und 25
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Bild 6.18.: Wassergehalt iiber Abstand zum Brennermittelpunkt fiir Flammen 24, 14, 23 und
26

Die Ergebnisse aus den sichtintegrierten Transmissionsmessungen, siche Tabelle 6.7, zeigen in
der Temperatur eine gute Ubereinstimmung mit den Daten von Prucker et al.. Die maximale
Abweichung ist kleiner als 9%, im Mittel betrigt die Abweichung 3,7%. Dass beide Werte hoher
sind als bei der Auswertung der lokalen Daten, erscheint logisch und zeigt den Einfluss des Flam-
menrandbereiches auf die Messung. Hingegen weichen die ermittelten Wassergehalte stark, im
Maximum bis zu 17,4% und im Mittel um 10,9%, ab. Hieraus lisst sich ableiten, dass solche
Storungen einen grofleren Einfluss auf den Wassergehalt haben als auf die Temperatur. Die
Ermittlung der Parameter auch an sichtintegrierten Transmissionen hat dennoch seine Berech-
tigung. Die nachfolgenden WMS-Messungen konnen nur sichtintegriert durchgefiihrt werden,

sodass die ermittelten Ergebnisse sich zum Vergleich mit den WMS-Messungen anbieten.
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Tabelle 6.7.: Ergebnisse aus DA-Messung sowie relative Abweichung in Bezug auf Prucker et

al.
Flammennr. Temperatur Wassergehalt
T rel. Fehler x rel. Fehler
10 1412,7K -2,7% 0,29430 6,4%
21 1640,5 K -8,9% 0,35797 -17,4%
6 15528 K 1,8% 0,15768 17,0%
25 1706,5 K -1,1% 0,32256 -2,6%
24 17753 K 0,1% 0,27902 14,0%
14 17699 K 59% 0,24856 13,3%
23 1958,5 K 4,.8% 0,31965 6,4%
26 2024,3 K 47% 0,30635 9,8%
Mittelwert Absolutwerte 3,7% 10,9%

6.1.4. Auswertung WMS-Messung

In diesem Unterkapitel wird auf die WMS-Messungen der acht Flammen des McKenna-
Brenners und die Besonderheiten bei der Auswertung eingegangen und die erzielten Ergebnisse

préasentiert.

Mit Kenntnis der Flammenparameter konnen die HWHMs der dominanten Absorpti-
onsiibergéinge bestimmt werden. Diese werden genutzt, um die Modulationsamplitude fiir die
VCSEL-Diode zu ermitteln. Fiir die Messungen am McKenna-Brenner wurde eine optimale
Modulationsamplitude von 0,0536 nm berechnet. Die Modulationsfrequenz wurde auf 40 kHz
gesetzt. Die Frequenz fiir den Wellenldngenscan betragt 80 Hz. Aus den direkten Absorptions-
messungen ist bekannt, wie sich die Spannung am Stromregler auf die Wellenldnge auswirkt.
Mit dieser Kenntnis lédsst sich nun ein Signal generieren, das zusétzlich zum linearen Anstieg
der Spannung am Stromregler, wie bei der DA, mit einer Schwingung entsprechend der berech-
neten Modulationsamplitude iiberlagert wird. Dieses Signal wird anschliefend genutzt, um die

VCSEL-Diode in der gewiinschten Form zu betreiben.

Die WMS-Messungen am McKenna-Brenner erfolgten nur auf einer Position. Der Laser wurde
so zum Brenner ausgerichtet, dass er durch dessen Zentrum lauft, y=0. Die Hohe des Laser-
strahls iiber der Sinterplatte des McKenna-Brenners betrigt 15 mm wie bei den DA-Messungen.
Vor den Messungen wurde der McKenna-Brenner ca. 5 Minuten mit eingestellten Flammen-
parametern betrieben, um Effekte von transienten thermischen Prozessen am Brenner selber
ausschliefen zu kénnen. Eine Analyse eines Messsignals ohne Flamme konnte belegen, dass

ohne Flamme im untersuchten Wellenldngenbereich keine messbare Absorption auftritt.

Da die ersten Auswertungen keine sinnvollen Ergebnisse lieferten, wurden die simulierten und
gemessenen WMS-Daten miteinander verglichen. Hierbei wurden folgende Unterschiede, wie in

Bild 6.19 exemplarisch fiir Flamme 23 zu sehen, deutlich.
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Bild 6.19.: Vergleich simuliertes (rot) und ge-  Bild 6.20.: Detailansicht Vergleich simuliertes
messenes WMS-Signal (schwarz) (rot) und gemessenes WMS-Signal
(schwarz)

Es scheint, als wéren die simulierten Absorptionen breiter bei gleichzeitig kleinerer Amplitude.
Im Detailbild lasst sich erkennen, dass die Absorption im gemessenen Signal nicht an der Stelle
hochster Intensitit beginnt, sondern auf der rechten Flanke des modulierten Signals. Dieses
kann nur bedeuten, dass die Wellenlédnge der Intensitéit hinterherlauft. Dieses Phdnomen wurde
schon durch andere Wissenschaftler im Zusammenhang mit Diodenlasern beobachtet [81] und
lasst sich physikalisch erkldren. Sobald ein héherer Strom fliefit, wird sofort die Verstarkung im
aktiven Medium grofler. Die Intensitdt dndert sich also ohne Zeitverzogerung. Hingegen wird
die emittierte Wellenlédnge vom Abstand der Spiegel im aktiven Medium und damit von der
Temperatur desselben bestimmt. Gleichwohl die thermischen Kapazitdaten des aktiven Mediums
bei Diodenlasern gering sind, ist das System trége, d. h. die zum Strom zugehorige Temperatur
stellt sich erst nach einer gewissen Zeit ein. Dieses fiihrt zu einem Phasenversatz zwischen

Intensitdat und Wellenldnge. Die Wellenlénge l&uft der Intensitdt hinterher.

Durch Implementierung eines Phasenversatzes zwischen Intensitdt und Wellenlénge in der Si-
mulation der WMS-Signale kann der Unterschied zu den gemessenen Signalen minimiert wer-
den. Bei den verwendeten Parametern fiir Modulation und Amplitude wurde ein Phasenversatz
von 36,06° ermittelt. Das Ergebnis der nachfolgenden Simulation ist im Detail in Bild 6.21 zu
finden. Die Absorption beginnt nun in beiden Signalen zur gleichen Zeit. Dennoch ist ein wei-
terer Unterschied zur Messung zu erkennen, siehe Bild 6.22. Die simulierten Spektren sind an
den Ubergéingen breiter als die gemessenen. Auch dieser Effekt ldsst sich mit der thermischen
Kapazitdt der Diode erklaren. Die zu einem Maximum der Intensitit zugehorige Wellenlénge
wird nicht erreicht, da der Strom, um die Temperatur in der Diode zu realisieren, schon wieder
abfillt, bevor sich ein thermisches Gleichgewicht einstellt. Das heifit, die Diode wird im Maxi-
mum nicht hei genug und kiihlt im Minimum aber auch nicht weit genug ab, um den vollen
Wellenlédngenbereich der Modulation abzudecken. Dieses Verhalten wurde in keinem der bisher

verOffentlichen Artikel erwéhnt. Abhilfe schafft auch in diesem Fall eine Anpassung der Simu-
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lation an die Messung. Die Amplitude der Wellenldngenmodulation wird mit einer Funktion
multipliziert, um die Reduzierung der Amplitude in der Simulation abbilden zu kénnen. Eine

lineare Funktion stellt sich hierbei als geeignete Funktion heraus.

Nach Bestimmung des Absolut- und des linearen Glieds, b=0,6641 und m=-0,1251, sind die
Simulation und das gemessene WMS-Signal nahezu identisch, siehe Bild 6.23. Die Reduzierung
der Wellenléingenmodulationsamplitude hat zur Folge, dass die angestrebte Modulationsampli-
tude von 2,2 mal HWHM nicht mehr erreicht wird. Die Konsequenz hiervon ist, dass die zweiten
harmonischen Signale nicht mehr maximiert werden. Mit den gefunden Laserparametern kann
nun die in Kapitel 2.5.2 beschriebene Simulation der harmonischen Signale erfolgen, auf Basis

derer dann die Auswertung durchgefiihrt wird.

In den Signalen der WMS-Messungen am McKenna-Brenner sind deutlich vier Peaks zu sehen,
diese werden durch unterschiedliche Ubergénge dominiert. Jeweils zwei Peaks haben dhnliche
untere Energieniveaus, sodass sich vier sinnvolle Verhéltnisse bilden lassen. Pro Verhéltnis kann
iiber den Vergleich von gemessenen und simulierten harmonischen Signalen eine Temperatur
bestimmt werden. Das Gas in der Flamme hat jedoch nur eine Temperatur. Daher werden
die ermittelten Temperaturen gemittelt. AnschlieBend werden anhand der vier iiber das erste
harmonische Signal, normierten Peakwerte, vier Wassergehalte ermitteln. Auch aus diesen vier
Werten wird ein Mittelwert gebildet und der néchste Iterationsschritt folgt. Nach wenigen

Iterationen stellt sich eine konvergierte Losung fiir Temperatur und Wassergehalt ein.

In Tabelle 6.8 sind die iiber die WMS-Methode erzielten Ergebnisse fiir die acht untersuchten
Flammen des McKenna-Brenners zusammengefasst. Die Tabelle enthélt zusétzlich relative Feh-
ler in Bezug auf die von Prucker et al. ermittelten Daten. Bei der Analyse des WMS-Signals von
Flamme 26 wird ein Wassergehalt von eins ermittelt. Dies ist physikalisch nicht moglich. Ein

Grund fiir diesen Fehler konnte nicht ermittelt werden. Wird Flamme 26 aus der Auswertung
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Bild 6.23.: Detailansicht Vergleich simulierter und gemessener WMS-Signale mit angepasstem
Phasenversatz und angepasster Wellenldngenmodulation

Tabelle 6.8.: Ergebnisse WMS-Messung der einzelnen Flammen sowie relativer Fehler in Bezug
auf Prucker et al.

Flammennr. Temperatur Wassergehalt
T rel. Fehler x rel. Fehler
10 1449 4K 53% 0,36243 15,3%
21 1610,5 K 6,9% 0,32686 7,2%
6 1410,2K -10,8% 0,27944 47.1%
25 1685,6 K -0,2% 0,47482 51,0%
24 17588 K -1,0% 0,45420 40,0%
14 17124 K -10,3% 0,37792 31,9%
23 19582 K -4,8% 0,38741 13,4%
26 2424 0K 14,2% 1,00000 194,5%
Mittelwert Absolutwerte 8,9% 66,7%
Ohne Flamme 26 6,6% 34,3%
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ausgeschlossen, weist die Temperatur im Mittel eine absolute Abweichung von 6,6% im Ver-
gleich zu Prucker et al. auf. Die betragsmaBig grofite Abweichung hat einen Wert von -10,8%.
Diese beiden Werte sind hoher als die entsprechenden Werte bei der DA-Messung, 3,7% und
-8,9%, jedoch wurden bei der WMS-Messung Flammen unterschiedlicher Ausdehnung zusam-
mengefasst. Der Wassergehalt ldsst sich nur mit einem mittleren Fehler von 34,3% bestimmen.
Auch hier spielt die Mittelung von Messungen zu unterschiedlichen Flammenausdehnungen
eine Rolle. Dariiber hinaus wurde schon im Theorieteil festgestellt, dass die Bestimmung des
Wassergehalts mit der WMS-Methode eine geringere Sensitivitdt hat als die Ermittlung der
Temperatur. Die Stirke der WMS-Methode zeigt sich vor allem dann, wenn die Signale mit
Rauschen iiberlagert sind oder zeitlich stark verdnderliche Reflexionen auftreten. In diesen
Fillen ist eine Auswertung mittels DA nicht moglich. Durch die hier vorgestellten Ergebnisse
ist der experimentelle Aufbau und die WMS-Methode validiert.

6.2. Anwendung an der Uberschallbrennkammer

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Messungen an der Uberschallbrennkammer des
ITLR dargestellt und mit Ergebnissen aus simulierten Messungen verglichen. Fiir die Erzeu-
gung der simulierten Messungen wird auf numerische Simulationen der Uberschallstromug

zuriickgegriffen.

Aufgrund auftretender Interferenzen an den benutzten Fenstern muss der Laser unter einem
Winkel v auf die Fenster treffen. Durch die Schrégstellung konnte konstruktive und destruktive
Interferenz durch Mehrfachreflexionen vermieden werden, gleichzeitig wurde aber auch die auf-
genommene Laserintensitit reduziert. Der Laser lauft damit auch nicht mehr orthogonal zur
Achse der Brennkammer, respektive zur mittleren Stromungsrichtung. Als Optimum zwischen
nicht vorhandenen Interferenzen und maximaler Intensitit wurde ein Winkel von y=12,4° er-
mittelt. Sowohl der Laser als auch die Photodiode wurden auf einem 3D verfahrbarem Tisch
montiert. So lasst sich der gesamte Messaufbau in Bezug auf die im Raum fest stehende Brenn-
kammer genau positionieren. Der Laser und die Brennkammer sind in Bild 6.24 zu erkennen,
die Photodiode ist in diesem Bild durch die Brennkammer verdeckt. Im Bild 1duft die Strémung

von rechts nach links, der Laser lduft also leicht gegen die Stromungsrichtung.

Als Referenz fiir die Position des Lasers in Bezug auf die Brennkammer wurde der in der
Brennkammer montierte Zentralkorper genutzt, siche Bild 6.25. Der Zentralkorper ist im rech-
ten Fenster zu sehen. Durch Verschiebung des optischen Tisches konnte die Position des Lasers
in Bezug auf den Zentralkérper ermittelt werden. Da er sich zusétzlich nicht {iber die gesamte
Hohe der Brennkammer erstreckt, konnte iiber die Detektion des Lasers auf der Diode festge-
stellt werden, wann der Zentralkorper die Diode abschattet. Da der Zentralkorper in der Hohe
symmetrisch aufgebaut ist, ldsst sich so die Mittelachse der Kammer, y=0, bestimmen. Auf

eben dieser Hohe wurde ermittelt, ab welcher Position x der Zentralkorper wieder in den Strah-
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Bild 6.24.: Versuchsaufbau an der Uberschallbrennkammer des ITLRs mit VCSEL und
Brennkammer

lengang ragt. Da sich diese Position allerdings auf den Rand und nicht die Mitte der Brennkam-
mer bezieht, muss sie noch um den Winkel mit der halben Tiefe des Zentralinjektors korrigiert
werden. Die Stromung wurde an der x-Position 670 mm nach dem engsten Diisenquerschnitt
und damit 163 mm stromab des Zentralinjektors in unterschiedlichen Héhen y vermessen. Die
Messungen befinden sich damit vor der sekundéren Einspritzung. Die Messposition ist in dem

Bild mit einem griinen Strich gekennzeichnet.

Vor dem Betrieb der Anlage wurden Referenzsignale aufgenommen, die zur Simulation der
harmonischen Signale verwendet werden. Hierbei handelt es sich um einen direkten Laserscan
und ein WMS-Signal ohne Absorption. Die in Bild 6.26 gezeigten Daten sind das Ergebnis einer
Mittelung iiber ein Messzeitraum von 5 Sekunden. Bei einer Scanfrequenz von 80 Hz also 400
einzelne Scans. Dargestellt sind hier die beiden Referenzsignale, DAg.¢, ein direkter Laserscan
ohne Absorption und WMSg. ¢, ein WMS-Signal ohne Absorption. Die beiden Signale sind iiber
der Zeit geplottet. Der griine Kasten zeigt den Bereich an, der in Bild 6.27 dargestellt ist. In
diesem Bild lésst sich die Modulation im WMS-Signal gut erkennen. Die Modulationsfrequenz

und -amplitude wurden gleich zu den Messungen am McKenna-Brenner gewéhlt.

Die leichte Delle bei rund 0,011s der Signale weist auf eine geringe Absorption hin. Diese Aus-
sage ldsst sich durch Betrachten der Frequenzsignale bestétigen. Das WMS-Spektrum weist
sowohl um 40kHz als auch um 80kHz ein Signal auf, also bei einfacher und doppelter Modu-
lationsfrequenz. Unter der Annahme, dass sich diese Signale {iber die Zeit nicht &ndern, der
Hintergrund konstant bleibt, beeinflusst dieses Signal die Auswertung nicht, da sie als Input

fiir die Simulation der Signale genutzt werden.
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Bild 6.28.: Messsignal ein Scan (schwarz) und — Bild 6.29.: Detailansicht Messsignal ein Scan
Mittelung tiber 400 Scans(rot) (schwarz) und Mittelung iiber 400
Scans(rot)

Bei den Messungen war eine Diise verbaut, welche die Strémung in der Brennkammer auf Mach
2 beschleunigt. Am Zentralinjektor wurde Wasserstoff mit einem Stochiometrieverhéltnis von
0,275 eingespritzt. Die Messungen wurden in einer Hohe von +15mm bis -15mm mit 5 mm
Schritten durchgefiihrt.

Da die Brennkammer am Ende offen ist und die Stromung nach einer kurzen freien Strecke
in einen Kamin geleitet wird, iibertragen sich die Schwingungen iiber die Luft auf die Mess-
apparatur. Beispielhaft ist in Bild 6.28 ein Scan eines WMS-Messsignals dargestellt sowie eine
Mittelung iiber 400 Scans. Eine direkte Absorptionsmessung wire bei diesem Rauschen nicht
mehr auszuwerten. Selbst um iiber die harmonische Detektion eine Auswertung durchfithren
zu konnen, miissen die 400 einzelnen Scans gemittelt werden. Ein Ausschnitt der Messung ist
in Bild 6.29 zu sehen. Hier lésst sich die Modulation fiir das gemittelte Signal (rot) erkennen.

Auch ist der Unterschied zu dem einzelnen Scan deutlich zu sehen.

6.2.1. Auswertung WMS-Messung

Die Auswertung der Messungen erfolgt nach dem gleichen Schema wie schon bei den WMS-
Messungen am McKenna-Brenner. Zunichst werden mittels der vorab aufgenommenen Referen-
zen die 2f/1f Signale fiir den zu erwartenden Temperatur- und Wassergehaltsbereich simuliert.
AnschlieBend werden die aus den Messungen extrahierten 2f/1f Daten genutzt, um Tempera-
tur und Wassergehalt iterativ zu ermitteln. Pro Position wurden sechs Messungen, in der Héhe
y=0 zehn Messungen, durchgefiihrt. Fiir die unterschiedlichen Messpositionen wurden die in

Tabelle 6.9 zusammengefassten Temperaturen und Wassergehalte ermittelt.
Die Temperaturen erstrecken sich iiber den Bereich zwischen 1853,9 K und 2245,6 K. Der Was-
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Tabelle 6.9.: Temperaturen und Wassergehalte aus WMS-Messungen fiir verschiedene Hohen

Hohe Temperatur Wassergehalt
T or X Oy

15mm  2170,0K 22,5% 0,08164 41,2%
10mm 2217,7K 12,1% 0,15962 10,7%
5mm  22456K 16.2% 0,20262 18,8%
Omm 2120.6K  6.4% 0,18255 6,0%
Smm 18655K 10,7% 0,16740  5,7%
10mm 1853,9K  5,0% 0,14831 7.4%
15mm  1891,4K 204% 0,11651  5,5%

Ma=2,0 Phi;=0,275 Phi,=0,00 Position x=670mm Ma=2,0 Phi,=0,275 Phi,=0,00 Position x=670mm
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Bild 6.30.: Ergebnisse der Temperaturmes- Bild 6.31.: Ergebnisse der Wassergehaltmes-

sung in Uberschallbrennkammer sung in Uberschallbrennkammer
iiber y-Position iiber y-Position

sergehalt liegt zwischen 0,08164 und 0,20262. Die Temperatur oberhalb und auf Hohe des
Injektors befinden sich alle iiber 2129 K und betragen im Mittel 2190,73 K. Sie sind im Schnitt
damit 320 K hoher als die Temperaturen unterhalb des Injektors, im Mittel 1870,27 K. Der
Wassergehalt nimmt von oben und unten Richtung Mitte zu und erreicht sein Maximum bei
einer Hohe von +5mm. Die Standardabweichung der Temperatur ist immer kleiner als 22,5%
und betriagt im Mittel 13,3%. Die maximale Standardabweichung fiir die Ermittlung des Was-
sergehalts belauft sich auf 41,2%. Im Mittel ergibt sich ein Wert von 13,6%. Grafisch sind die
Verlaufe der Temperatur und des Wassergehalts inklusive ihrer Standardabweichung iiber der
y-Position in Bild 6.30 und Bild 6.31 dargestellt.

Um die Ergebnisse besser einordnen und bewerten zu kénnen, wird nachfolgend ein Vergleich

zu simulierten Messungen auf Basis von numerischen Stromungssimulationen gezogen.
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Bild 6.32.: Verlauf von Temperatur, Wassergehalt und Druck als prozentualer Wert vom Mit-
telwert an der Messposition x=670 mm in Hohe y=0mm unter einem Winkel von
12,4°

6.2.2. Vergleich mit simulierten Messungen

Ein Teil der Forschungen an der Uberschallbrennkammer beschéftigt sich mit der numerischen
Simulation der Stromung und der Verbrennung in der Brennkammer. Aufgrund dieser Arbeiten
existieren simulierte 3D Stromungsfelder fiir die hier untersuchte Strémung. Die ermittelten
Temperaturen und Wassergehalte lassen sich allerdings aufgrund der sichtintegrierten Mes-
sung nicht direkt mit Ergebnissen der Strémungssimulation vergleichen. Aus den simulierten
Stromungsfeldern wurden die fiir eine Simulation der Messung notwendigen Daten extrahiert.
Diese sind Temperatur, Wassergehalt und Druck. Beispielhaft sind diese Parameter, fiir eine
Hohe von y=0mm, in Bild 6.32 dargestellt. Dabei werden die Gréflen jeweils in Bezug auf ihren

Mittelwert gezeigt, um alle GroBen sinnvoll in einem Diagramm darstellen zu kénnen.

Durch den fiir die Messungen notwendigen Anstellwinkel zur Scheibe von 12,4° sind die Profile
nicht mehr symmetrisch. Fiir die Temperatur und den Wassergehalt l4sst sich festhalten, dass es
einen deutlichen Einfluss der z-Position auf die Parameter gibt. Der Druck dndert sich hingegen
um weniger als 2,6%. Der Mittelwert des Drucks wird verwendet, um die fiir die Auswertung

notwendigen harmonischen Signale zu simulieren.

Mittels der extrahierten Daten lassen sich fiir die einzelnen Schnitte in den Héhen 15mm,
10mm, 5mm, O mm, -5mm, -10mm und -15mm Transmissionen fiir den optischen Pfad be-
rechnen. Diese sind in Bild 6.33 dargestellt.

Mithilfe dieser Transmissionen werden fiir die einzelnen Schnitte WMS-Messsignale simuliert,
die iiber den gleichen Weg ausgewertet werden wie die realen Messdaten. So lassen sich Ver-
gleichswerte fiir die Messergebnisse erzielen. Die Ergebnisse der Analyse der auf Basis der

Stromungssimulation sich ergebenden WMS-Messsignale sind in Tabelle 6.10 zusammenge-
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Bild 6.33.: Sichtintegrierte Transmission iiber der Wellenlédnge fiir unterschiedliche Hohen

Tabelle 6.10.: Vergleichsergebnisse aus simulierten WDMS-Messsignalen auf Basis von
Stromungssimulationsdaten

Hohe  Temperatur Wassergehalt

15 mm 1395,3K 0,0633
10 mm 1663,6 K 0,1339
5mm 1943,4K 0,2053
0mm 2046,8 K 0,2200
_5mm 1892,1K 0,1789

10mm 1680,3K 0,1080

15mm 1226,2K 0,0422

fasst. Die Temperaturen steigen von auflen nach innen an und erreichen auf einer Hohe von
y=0 ein Maximum von 2046,8K. Der Wassergehalt folgt diesem Verlauf der Temperatur mit

einem Maximum von 0,22 bei y=0.

In den Bildern 6.34 und 6.35 sind die Ergebnisse der WMS-Messungen iiber die Hohe y mit ihrer
Standardabweichung vergleichend mit den Ergebnissen aus den simulierten Transmissionen
fiir die Temperatur und den Wassergehalt dargestellt. Die Simulationen liefern sowohl fiir die
Temperatur als auch fiir den Wassergehalt ein fast symmetrisches Profil. Dieses kann durch die
Messungen nicht bestétigt werden. Aufgrund des nicht symmetrischen Einspritzkopfes ist aber
durchaus fraglich, ob solch ein symmetrisches Profil iiberhaupt entstehen kann. Im Bereich von
-5mm bis 5 mm liegen die Temperaturen aus der Simulation innerhalb der Standardabweichung
der gemessenen Temperaturen. Zu grofleren positiven Abstéinden wird der Abstand zwischen
simulierten und gemessenen Temperaturen immer gréfler, wobei die gemessenen Temperaturen

nahezu konstant bleiben und eine groflere Standardabweichung aufweisen.
Beim Wassergehalt liegen die Simulationen bei 15mm und 5mm in der Standardabweichung
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Bild 6.34.: Ergebnisse aus Temperaturmes- Bild 6.35.: Ergebnisse aus Wassergehaltsmes-
sung und Vergleich mit simulierter sung und Vergleich mit simulierter
WMS-Messung* WMS-Messung*

der Messung, bei -5mm ist dieses fast der Fall. Im Allgemeinen verlaufen gemessener und
simulierter Wassergehalt im Bereich von 5mm bis 15 mm nah beieinander. Bei einer Hohe von
0 mm ist der gemessene Wassergehalt niedriger, als iiber die Simulation vorhergesagt wird. Fiir
-15mm und -10 mm ist der gemessene Wassergehalt wieder gréfler als in der Simulation. Der

Verlauf des Wassergehalts aus Messung und Simulation sind sich &hnlich.

Zusammenfassend lésst sich festhalten, dass die iiber die Simulation erzeugten Daten an einigen

Stellen gut mit den Messungen iibereinstimmen.

6.3. Anwendung am Drummond-StoBwindkanal

In diesem Kapitel werden die am Drummond-Stofirohr durchgefithrten Messungen vorgestellt

und die Ergebnisse présentiert.

Am Drummond-Stowindkanal sind die Messzeiten limitiert. Hinter der Diise stellt sich fiir
einen Zeitraum von rund 1 ms eine stabile Strémung ein. Nur in dieser Zeit konnen Messungen
durchgefiihrt werden. Theoretisch reicht diese Zeit aus, um den Laser {iber die Wellenlédnge zu
scannen. In der praktischen Anwendung kommt es aber haufig zu Unterbrechungen des Strah-
lengangs durch Teile der zweiten Membran. Generell ist auch hier das Signal-Rausch-Verhéltnis
nicht besonders hoch. Diese Umsténde haben dazu gefiihrt, dass die Messmethode abgeéndert
wurde. Aufgrund des Rauschens wird immer noch mit modulierten Signalen gearbeitet, aller-
dings wird nicht mehr iiber die Wellenldnge gescannt, sondern nur um die Zentralwellenlénge

von zwei Absorptionsiibergéngen moduliert. Somit lassen sich die 2f/1f Signale zu jedem Peak

*Basierend auf einer Stromungssimulation wurden WMS-Signale simuliert und anschlieend ausgewertet
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iiber die Messzeit mitteln und vorab Bereiche aussortieren, die durch Blockieren des Strahlen-

gangs keine Absorptionsinformation enthalten.

Ein weiterer Unterschied betrifft die Temperatur und den Druck der Strémung. Die zu er-
wartenden Temperaturen hinter dem Stofl liegen um 1300 K und sind damit unter denen der
Messungen am McKenna-Brenner und denen der Uberschallbrennkammer. Auch der Druck ist
mit 90 kPa etwas geringer als die rund eine Atmosphére bei den Messungen zuvor. Die Mo-
dulationsamplitude wurde an die vorherrschenden Bedingungen angepasst. Zusétzlich wurde
mit zwei anderen Oszilloskopen gearbeitet, Tektronix TDS-2024B. Diese Gerédte haben eine
Auflésung von 2500 Punkten in der Zeitachse und eine Bittiefe von 8 Bit. Die Modulations-
frequenz wurde so verdndert, dass jede Schwingung 25 Punkte enthélt. Somit ergibt sich fiir
eine Messzeit von 1ms eine Modulationsfrequenz von 100 kHz. Bei Voruntersuchungen mit ei-
ner Highspeedkamera konnte festgestellt werden, wann die Stromung vor dem Zylinder stabil
ist. Als Trigger fiir die Messung wird der Druckanstieg im Expansionsrohr genutzt. Die Zeit

zwischen Druckanstieg und ausgebildeter Stromung betragt 0,7 ms.

Wiéhrend der Tests am Drummond-Tunnel sendete der Laser durchgehend modulierte Strah-
lung aus. Ein beispielhaftes Referenzsignal und ein Messsignal sind in Bild 6.36 zu finden. Die
Referenz ist in Schwarz dargestellt, die Messung in Rot. Der rote Pfeil markiert die Zeit, zu der
in der Messung von der einen auf die andere Wellenldnge gewechselt worden ist. Die Informa-
tion lésst sich aus der Spannung, die den Stromregler steuert, ableiten. Im Referenzsignal ist
dieser Zeitpunkt am Sprung in der Intensitéit festzumachen. Die Signale der Referenz und der
Messung sind zeitlich zueinander verschoben, der Wellenldngensprung findet zu unterschiedli-
chen Zeiten statt. Gleichzeitig sieht man das starke Rauschen im Messsignal. Dariiber hinaus
ist ein Bereich zu erkennen, griine Markierung, in dem der optische Pfad blockiert ist. In diesem
Bereich liegt die gemessene Spannung an der Photodiode unterhalb der im Oszilloskop einge-
stellten Skala. Dieser Bereich und &@hnliche in anderen Messungen werden von der Auswertung

ausgeschlossen.

Die restliche Auswertung lauft analog zur Auswertung der WMS-Messungen am McKenna-
Brenner und der Uberschallbrennkammer ab. Das heift, es werden 2f/1f Signale iiber die Tem-
peratur und den Wassergehalt simuliert und nachfolgend Temperaturen und Wassergehalt der
Messungen iterativ ermittelt. Allerdings werden nur 2f/1f Signale fiir die zwei hier untersuchten

Uberginge simuliert, was die Berechnungszeit stark verkiirzt.

Es wurden zwei verschiedene Testbedingungen erzeugt und ausgewertet, die sich im Testgas-
druck unterscheiden. Aufgrund des schlechten SNRs konnten nur fiinf der insgesamt 33 Mes-
sungen ausgewertet werden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 6.11 zusammengefasst. Die unter-
schiedlichen Testgasdriicke weisen keinen erkennbaren Einfluss auf die ermittelte Temperatur
auf. Physikalisch sollte bei hoheren Driicken die Temperatur absinken, da bei gleicher Ener-
gie mehr Masse zu beschleunigen und aufzuheizen ist. Die Temperatur hat einen Mittelwert
von 1663,4 K und ist damit deutlich hoher als die erwarteten 1300 K. Die Standardabweichung
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Bild 6.36.: Referenz- und Messsignal am Drummond-Tunnel

Tabelle 6.11.: Ergebnisse WMS-Messungen am Drummond-Tunnel
Testgasdruck Tankdruck Temperatur Wassergehalt

12kPa 267 Pa 1945,9K 0,00914
12kPa 320 Pa 1500,1 K 0,01275
20 kPa 240 Pa 1566,3 K 0,12749
20 kPa 267 Pa 1752,2K 0,01027
20kPa 333 Pa 1552,3K 0,01146

betrigt 184,5 K. Der Wassergehalt der dritten Messung weicht stark von den anderen vier ab.
Vernachléssigt man ihn fiir die Bildung des Mittelwerts und der Standardabweichung landet
man bei einem mittleren Wassergehalt von 0,011 und einer Standardabweichung von 0,0016. Der
ermittelte Wassergehalt ist damit bis auf den Ausreifler der dritten Messung nahezu konstant.

Der Tankdruck, Druck im Reservoir, scheint keinen messbaren Einfluss auf die Messgrofien zu
haben.

Da fiir diesen Messaufbau weder andere Messungen noch numerische Simulationen vorhanden
sind, konnen die Ergebnisse nicht verglichen und bewertet werden. Dennoch bleibt festzuhalten,
dass mit dem Messaufbau mittels WMS auch in Stoiwindkanélen Temperaturen und Wasser-
gehalte zu ermitteln sind, gleichwohl die Messzeiten hier sehr kurz sind, das SNR sehr niedrig

ist und der Strahlengang durch Partikel in der Strémung geblockt werden kann.

6.4. Anwendung auf hochenthalpe Stromungen am IRS

In diesem Kapitel wird kurz auf die Moglichkeiten eingegangen, wie die in dieser Arbeit

erlduterten und angewandten Messmethoden und -techniken auf hochenthalpe Stromungen am
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Institut fiir Raumfahrtsysteme angewendet werden kénnen. Hierbei werden zunéchst Unter-

schiede zwischen den Anwendungen diskutiert und dann eine mogliche Anwendung berechnet.

Einer der grofiten Unterschiede zwischen den untersuchten Verbrennungen von Wasserstoff zu
den am IRS erzeugten Plasmastromungen ist die absorbierende Spezies. Wasser kommt in den
Plasmen am IRS nur in Spuren vor. Diese zu untersuchen, wére zwar theoretisch moglich, wiirde
aber keine neuen Erkenntnisse iiber die Stromung selbst liefern. Zusétzlich miisste fiir diese
Untersuchung ein neues Messsystem aufgebaut werden, da die Temperaturen noch um einiges
hoher sind als bei der Verbrennung von Wasserstoff und Luft. Generell sind andere Spezies fiir
die Charakterisierung des Plasmas relevant. Je nach Plasmawindkanal und Plasmaerzeugung,
sind die Plasmen luftéhnlich [12] oder &hneln anderen Atmosphéren, z. B. der des Mars [16]. Die
Plasmen haben gemein, dass ein fiir die Reaktionskinematik des Plasmas relevanter Parameter

der Anteil und die Temperatur von atomarem Sauerstoff ist.

Auch in diesem Fall helfen die in Kapitel 2.6 genannten Auswahlregeln, um geeignete Ubergiinge
fiir eine absorptionsspektroskopische Untersuchung zu finden. Allerdings stellen die geringe-
re Anzahl an Ubergingen sowie der geforderte Abstand zwischen unterschiedlichen unteren
Energieniveaus ein Problem dar. Die Uberginge liegen so weit auseinander, dass sie mit einer
VCSEL-Diode nicht abgescannt werden konnen. Es gibt aber die Moglichkeit, die Strahlen
zweier Laser iiber die Messstrecke zu kombinieren und in diesem Fall mit zwei Lasern zwei

unterschiedliche Ubergénge zu vermessen.

Soll eine DA Messungen durchgefiihrt werden, so miissen die Laser durch ein optisches Sys-
tem nach der Erzeugung iibereinander gelegt und nachfolgend wieder getrennt werden, um sie
voneinander unabhéngig detektieren zu kénnen. Bei WMS-Messungen miissen die Laser zur
Detektion nicht getrennt werden, solange sie mit einer Photodiode detektiert werden koénnen.
In diesem Fall miissen nur die Modulationsfrequenzen so gewahlt werden, dass ihre ersten und
zweiten Harmonischen nicht auf gleichen Frequenzen liegen und einen gewissen Abstand im

Frequenzraum zueinander haben.

Da schon absorptionsspektroskopische Messungen an atomarem Sauerstoff am IRS durch-
gefiihrt wurden [105, 106], ist ein Laser fiir das Triplet um 844 nm am IRS vorhanden. Bei
diesen Messungen wurde die Temperatur iiber den Fit eines Voigtprofils an das Absorptions-
spektrum ermittelt. Dieses Verfahren weist hohe Fehler und Ungenauigkeiten auf. Das untere
Energieniveau des Triplets liegt bei 76794.978 1 /cm.

Als zweiter Ubergang bietet sich, aufgrund des unterschiedlichen unteren Energieniveaus,
das Duplet um 926 nm an, E”"=86625,7571/cm. Das bekannte Triplet bei 777 nm besitzt ein
dhnliches unteres Energieniveau wie das Duplet im 844 nm und kommt daher héchstens als
Ersatz fiir dieses in Frage. Um die ausgewihlten Uberginge finden sich in den Datenbanken
keine Ubergiinge anderer Spezies. Die zu den Ubergiingen zugehérigen Daten aus NIST [58]
sind in Tabelle 6.12 zu finden.

Die Daten konnen genutzt werden, um Transmissionen zu simulieren. Die weiteren fiir ei-
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Tabelle 6.12.: Daten von ausgewihlten atomaren Ubergingen aus NIST [58]

Zentralwellenldnge Einsteinkoeffizient Entartung Unteres Energieniveau

844,625 nm 3,22:1071/s 3-1 767951 /cm
844,636 nm 3,22:107 1 /s 3-5 767951/cm
844,676 nm 3,22-1071/s 3-3 767951 /cm
926,081 nm 4,46-1071/s 3-1 86626 1/cm
926,084 nm 3,34-1071/s 3-3 86626 1/cm

Tabelle 6.13.: Betriebsparameter PWK1 und RD5 [12]

Parameter Wert
Massenstrom / gs™! 18,0
Umgebungsdruck / hPa 16,6
Totaldruck / hPa 24,3
Wiérmestromdichte / kWm™2 4100
Strom / A 1220
Spannung / V 133

Abstand zum Generator / mm 270

ne Simulation notwendigen Parameter, Temperatur, Anteil atomarer Sauerstoff, Druck und
Absorptionslédnge, wurden aus Daten eines realen 3D Stromungsfelds eines Plasmawindkanals
entnommen [12]. Die Parameter fiir den Betrieb des Plasmagenerators RD5 am PWK1 sind

kurz in Tabelle 6.13 zusammen gefasst.

Der Totaldruck und die Warmestromdichte wurden vor einer zylindrischen Sonde mit einem
AuBlendurchmesser von 80 mm vermessen. Vor dieser Sonde wurden auch optische Emissions-
spektren aufgenommen. Aus den Daten des Strahlungsfelds konnten nach Anwendung des Abel-
transformationsalgorithmus aus dieser Arbeit unter anderem lokale Groflen fiir die Schwerteil-
chentemperatur, den Anteil des atomarem Sauerstoffs sowie die elektronische Anregungstempe-
ratur ermittelt werden. Beispielhaft ist in Bild 6.37 die Schwerteilchentemperatur von atomarem
Sauerstoff, auch Translationstemperatur, Ty,.,s genannt, iiber den radialen Abstand sowie den

Abstand zur Sonde geplottet.

Die hochsten Temperaturen und auch die grofiten Anteile an atomarem Sauerstoff finden sich im
Bereich der aufstauenden subsonischen Stromung, direkt vor der Sonde. Wie schon erwéhnt, ist
der atomare Sauerstoff chemisch sehr aktiv, daher ist eine Untersuchung nahe der Sondenober-
flache, die spater durch Hitzeschutzschildmaterialien ersetzt werden kann, am interessantesten.
Aus diesem Grund wird dieser Bereich fiir die hier durchgefithrte Untersuchung gewéhlt. Fiir
einen Abstand von 4,8 mm vor der Probe wurden die Temperatur in Bild 6.38 und die Anteile

von atomarem Sauerstoff in Bild 6.39 abgebildet.
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Mit den gegebenen Daten lassen sich iiber beide Ubergiinge unter Verwendung der ebenfalls
ermittelten Elektronentemperatur fiir die angeregten Zusténde sichtintegrierte Transmissionen
in 4,8mm Abstand zur Kupferprobe ermitteln. Diese sind in Bild 6.40 fiir das Triplet um
844nm und in Bild 6.41 fiir das Duplet um 926 nm dargestellt.

Aufgrund des nicht allzu grolen Unterschieds in der Wellenlédnge wiirden sich beide Laser mit
einer Photodiode detektieren lassen. Um die Absorptionen unterscheiden zu kénnen, werden
die Laser mit unterschiedlichen Frequenzen moduliert. Diese miissen so gewahlt werden, dass
die ersten und zweiten Harmonischen sich nicht {iberschneiden. Fiir die Simulation wurden

Frequenzen von 30 kHz und 40 kHz gewahlt.

Fiir die Simulationen der WMS-Messung wird vereinfacht angenommen, dass fiir den Laser ein
linearer Zusammenhang zwischen Wellenlédnge und Intensitét besteht. Eine grofle Unsicherheit

fiir die Simulation beinhalten die Storsignale des Plasmas.

Um eine Aussage iiber die Robustheit der Messungen treffen zu koénnen, wurden fiinf un-
terschiedliche SNRs simuliert. Diese sind oo, 100, 50, 25, 10. Ein SNR von oo bedeutet ein
storungsfreies Signal. Das Ergebnis dieser Messung kann als Referenz fiir die {ibrigen Messun-
gen angesehen werden. Bei den vier weiteren SNRs wurden zuféllige Fehler mit entsprechender
GroBe zu den simulierten Messdaten addiert. Um eine statistische Aussage treffen zu kénnen,
wurden pro SNR 100 Messungen simuliert. Die Ergebnisse dieser simulierten Messungen sind in
Tabelle 6.14 zusammengefasst. Der FIR-Filter wurde an das SNR angepasst. Die Breite wurde
konstant gehalten, die Anzahl der Filterdurchgénge fiir kleinere SNRs aber erhoht. Dieses hat

einen schmaleren Filter zum Ergebnis.

Die ermittelte Temperatur steigt mit fallendem SNR kontinuierlich von 11077,6 K auf einen

Wert von 12339,5 K, ein Anstieg um rund 11%. Die Standardabweichung steigt mit sinkendem
105



6. Anwendungen

Tabelle 6.14.: Ergebnisse simulierter WMS-Messungen am Plasmawindkanal inklusive
Standardabweichungen

Temperatur Sauerstoffgehalt Filterparameter Anzahl

SNR T o X o Breite Durchgénge auswertbarer Scans
oo 110776 K - 0,02561 - 15 85

100 11506,0K  6,05% 0,02204  52,09% 15 500 100

50  11540,1K 10,16% 0,02984 108,75% 15 1200 99

25 11567,2K 12,33% 0,03428 106,36% 15 3000 86

10 12339,5K 15,18% 0,03278 141,24% 15 15000 30

SNR von 6,05% auf 15,18%. Der Mittelwert des atomaren Sauerstoffgehalts weist keinen deut-
lichen Trend in Bezug auf das SNR auf. Er hélt sich zwischen 0,02204 fiir ein SNR von 100
und 0,03428 fiir ein SNR von 25. Das bedeutet eine Variation um -13,94% und +33,85%. Die
Standardabweichung ist deutlich hoher als bei der Temperatur und erreicht schon bei einem
SNR von 100 einen Wert von 52,09%. Weiterhin liasst sich feststellen, dass die Anzahl der

auswertbaren Scans mit sinkendem SNR stark abnimmt.

Die hier durchgefiihrten Simulationen zeigen, unter welchen Bedingungen absorptionsspektro-
skopische Messungen an Plasmawindkanélen durchgefiihrt werden kénnen. Der verwendete La-
ser sollte das Plasmaeigenleuchten um ein Vielfaches iibersteigen. Alternativ konnten auch
Bandpassfilter oder ein Spektrometer eingesetzt werden, um die Laserintensitét von einer iiber
weite Wellenldngenbereiche intensive Plasmaemission zu entkoppeln und so ein hohes SNR zu
erzeugen. Dariiber hinaus konnen weitere Methoden zur Verbesserung des SNRs, wie z. B. Mit-
telung von mehreren Scans, genutzt werden. Es erscheint sinnvoll, ein SNR, von 50 oder besser
fiir Messungen anzustreben. Dariiber hinaus kann festgehalten werden, dass fiir eine belastbare
Bestimmung des Anteils von atomaren Sauerstoff mehrere Messungen zu mitteln sind, um den

groflen Standardabweichungen entgegenzuwirken.
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In dieser Arbeit wurde ein Messsystem zur absorptionsspektroskopischen Untersuchung der
Temperatur und des Wassergehalts von Wasserstoffverbrennungen entwickelt und angewandt.
Hierbei kamen zwei unterschiedliche Methoden, direkte (DA) und wellenldngenmodulierte Ab-
sorptionsspektroskopie (WMS), zum Einsatz. Die in der Wellenldnge verédnderliche elektro-
magnetische Strahlung wurde mit einer VCSEL-Diode erzeugt. Die untersuchten Verbrennun-
gen weisen Temperaturen von 1300 bis 2300 K und einen Stoffmengenanteil von Wasser zwischen
0,08 und 0,34 auf. Die nicht storungsfreien Umgebungen erforderten ein rauschunempfindliches
Verfahren.

Zunéchst wurde das Messsystem mit den zu erwartenden Parametern ausgelegt. Unter Zu-
hilfenahme von Auswahlkriterien konnte ein Wellenldngenbereich zwischen 1994,7 nm und

1996,5 nm festgelegt und eine passende VCSEL-Diode erworben werden.

Es wurde ein rauschunempfindlicher Abeltransformationsalgorithmus entwickelt, getestet und
verwendet, um aus den sichtintegrierten Messungen einer rotationssymmetrischen Flamme lo-

kale Werte fiir Temperatur und Wassergehalt ermitteln zu konnen.

Das Messsystem wurde an acht gut charakterisierten Flammen des McKenna-Brenners quali-
fiziert. Hierfiir wurden zunéchst DA-Messungen durchgefiihrt. Die lokalen Messdaten wurden
genutzt, um die fiir die Simulation verwendete Datenbank, HITRAN2012, zu verbessern. Nach
der Aktualisierung der Datenbank weisen die lokalen DA-Messungen im Mittel eine Abwei-
chung von 1,38% in der Temperatur und 6,54% fiir den Wassergehalt im Vergleich zu Refe-
renzdaten auf. Dariiber hinaus konnte die Hypothese eines flachen Profils der Temperatur und
des Wassergehalts iiber den Radius des McKenna-Brenners bestétigt werden. Die Analyse der
sichtintegrierten Daten ergibt einen mittleren Fehler von 3,7% bei der Temperatur und 10,9%
fiir den Wassergehalt. Die grofieren Fehler der sichtintegrierten Daten werden mafigeblich durch

Randeftekte der Flamme hervorgerufen.

Die rauschunempfindliche wellenléngenmodulierte Absorptionsspektroskopie wurde an densel-
ben acht Flammen des McKenna-Brenners erfolgreich validiert. Die Temperaturen weisen einen
mittleren Fehler von 6,6% auf. Die Abweichung fiir den Wassergehalt betrug 34,3%. Die grofien
Fehler fiir den Wassergehalt sind mit der bekannten geringeren Sensitivitat des Messverfahrens
fiir den Wassergehalt zu erklaren.

Nachfolgend wurde das Messsystem mit Erfolg an der Uberschallbrennkammer des ITLRs zur
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Anwendung gebracht. Aufgrund der Rauschintensitdt sind nur WMS-Messungen méglich. Die
gemessenen Temperaturen liegen in einem Bereich von 1854 K bis 2246 K, der Stoffmengenanteil
von Wasser zwischen 0,08 und 0,20. Da keine Vergleichsmessungen fiir die Temperatur und
den Wassergehalt vorliegen, wurden die Ergebnisse mit simulierten Messung auf Basis von
numerischen Strémungssimulationen verglichen. Hierbei zeigt sich eine grobe Ubereinstimmung
sowohl bei den Temperaturen als auch im Wassergehalt. Im Vergleich zur Simulation liefert die

Messung allerdings keine nahezu symmetrischen Profile fiir Temperatur und Wassergehalt.

Der dritte Anwendungsfall fiir das entwickelte Diagnostiksystem war ein Stofiwindkanal,
Drummond-Tunnel, an der University of Queensland. Durch die sehr kurzen Messzeiten von
rund 1 ms und geringen Absorptionen sowie hohen Rauscheinfliissen, kam auch hier ausschlief3-
lich WMS zum Einsatz. Das Messverfahren musste fiir die kurzen Messzeiten angepasst werden.
Der ermittelte Wassergehalt ist relativ konstant und liegt im Mittel bei 0,011. Die Temperaturen
schwanken zwischen 1500 K und 1945 K und sind hoher als erwartet. Eine Vergleichsmessung

oder -simulation liegt nicht vor.

Das Potenzial fiir Absorptionsmessungen an hochenthalpen Strémungen am IRS wurde theo-
retisch analysiert und simuliert. Da die Temperatur und der Anteil von atomarem Sauerstoff
in Wiedereintrittsplasmen von gréffitem Interesse sind, wurden eben diese betrachtet. Durch
Variation des Signal-Rausch-Verhéltnises kann die Empfehlung gegeben werden, dass Messun-
gen ab einem SNR von 50 oder hoher fiir die Bestimmung von Temperatur und Anteile von

atomarem Sauerstoff genutzt werden kénnen.
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A. Anhang

A.1. Datenblatt VCSEL

Bei der verwendeten VCSEL Diode handelt es sich um eine Diode des Typs VL-1993-1-SQ-Ab5
mit der Serialnummer HWZS-BGBX-VDYQ-Q mit einer Betriebstemperaturzwischen +15°C
und +35°C und folgenden Charakteristika [83].:

Tabelle A.1.: Elektrische und optische Eigenschaften [83]

Dauerstrichstrom
Empfohlener Bereich Maximalwert
1,5mA - 14mA 15,5mA

Schwellenstrom max. Ausgangsleistung

20°C 1,08 mA ca. 1,29 mW
30°C 1,27mA ca.1,11mW
@20°C
Strom 1,63 mA 5,07 mA 8,50 mA 11,93 mA 15,36 mA

Wellenldnge 1989,93nm 1990,88nm 1992,14nm 1993,71nm 1995,65 nm

@30°C
Strom 1,90 mA 5,03 mA 8,15 mA 11,28 mA 14,40 mA
Wellenldnge 1991,39nm 199226 nm  1993,40nm  1994,.82nm  1996,57 nm
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A.2. Datenblatt Photodiode

Die Sperzifikationen der in dieser Arbeit verwendeten Photodiode, Thorlabs PDA10DT, werden

in folgenden angegeben und sind dem Manual entnommen [87].

Tabelle A.2.: Spezifikationen PDA10DT [87]

Optische Spezifikationen

Wellenléngenbereich 0,9 - 2,57 ym
Spitzenwellenldnge A, 2,3 pm
Photosensitivitidt bei A, 1,3A/W

Elektrische Spezifikationen
Verstérkungseinstellungen / dB 0; 10; 20; 30; 40; 50; 60; 70

Filtereinstellungen / kHz 0,5; 1; 5; 10; 50; 100; 500; 1000
Ausgangsspannung 0-5V

Offset 20mV

Offsetdrift @Q70dB 2,7mV/°C
TEC*Temperatur -10°C

Generelle Spezifikationen
Detektor InGaAs
Aktive Flache 0,8mm? (21,0mm)

1,4

1,24
1,04
0,84

0,6 4

0,44

Photosensitivitat / A/W

0,24

0,0 L e e e e SR B e s w e e S S
09 11 13 15 17 19 21 23 25 27 29
Wellenldnge / um

Bild A.4.: Wellenlédngensensitivitdt PDA10DT

*Thermoelektrischer Kiihler
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