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Resumo

Este estudo concentra-se na modelagem do termo de difusao como elemento central. A
contribuicao deste trabalho reside na modelagem aprimorada do termo de difusao em cha-
mas difusivas laminares, representando uma contribuicao significativa para a precisao na
simulagao desses fenomenos. Foi feita uma analise aprofundada das teorias de Chapman-
Enskog, métodos de Wilke e Lee, assim como a correlacao de Fuller, Schetter e Giddings,
com o intuito de aprimorar o calculo do coeficiente de difusao. Além disso, desenvolve-se
um modelo de fluidodindmica computacional voltado a simulacao de chamas difusivas em
escoamento laminar de etileno. O modelo adota o mecanismo de cinética quimica BFER
em duas etapas globais e integra as equacoes de Navier-Stokes para o campo de veloci-
dade, a equacgao de conservacao de energia para o campo de temperatura, e equacoes de
conservacgao de espécies quimicas para a composi¢ao da mistura de gases. O calculo dos
termos de fonte de reacao quimica é realizado por meio do método de Euler explicito, com
um passo de tempo notavelmente reduzido em comparacao com a simulacao CFD. A im-
plementagao pratica é efetuada por intermédio de um codigo computacional em Matlab,
utilizado para simular um caso de teste. Os resultados sao cuidadosamente confrontados
com dados experimentais originados de uma chama de difusao laminar de etileno, abran-
gendo a comparacao das dimensoes da chama, perfil de temperaturas e termos difusivos

das espécies quimicas.

Palavras-chaves: Difusao Binaria, Fluidodinamica Computacional, Combustao de Eti-

leno, Chama Difusiva Laminar.



Abstract

This study focuses on modeling the diffusion term as a central element. The essential
contribution of this work lies in the enhanced modeling of the diffusion term in laminar
diffusive flames, representing a significant contribution to the accuracy in simulating these
phenomena. A thorough analysis of Chapman-Enskog theories, Wilke and Lee methods,
as well as the correlation of Fuller, Schetter, and Giddings, was conducted to improve
the calculation of the diffusion coefficient. Additionally, a computational fluid dynamics
model is developed for simulating diffusive flames in laminar flow of ethylene. The model
adopts the BFER chemical kinetics mechanism in two global steps and integrates the
Navier-Stokes equations for the velocity field, the conservation of energy equation for the
temperature field, and chemical species conservation equations for the composition of the
gas mixture. The calculation of chemical reaction source terms is performed using the
explicit Euler method, with a significantly reduced time step compared to CFD simula-
tion. Practical implementation is carried out through a Matlab computational code used
to simulate a test case. The results are meticulously compared with experimental data
from a laminar ethylene diffusion flame, including the comparison of flame dimensions,

temperature profile, and diffusive terms of chemical species.

Key-words: Binary Diffusion, Numerical simulation, Ethylene combustion, Laminar flame.
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1 Introducao

1.1 Contextualizacao

A combustao e o seu controle sdo essenciais para a existéncia humana no planeta
Terra, sendo a tecnologia mais antiga da humanidade, utilizada por mais de 1 milhao
de anos (WARNATZ et al., 2006). Esse fenémeno revolucionou a mobilidade humana,
permitindo a exploragdo terrestre por meio de automoveis com motor a combustao e a
superacao dos limites do globo terrestre com foguetes quimicos. Os sistemas de transporte
sao baseados quase que completamente em sistemas de combustao e toda a energia elétrica
e de propulsao nos avioes sao produzidas pela queima a bordo de combustivel liquido
(TURNS, 2000).

Problemas préticos relacionados ao fendomeno da combustao podem ser classifi-
cados em 5 principais areas (LAW, 2006): energia derivada da combustao, processos de
combustao, poluicao e saide, seguranca e defesa, e exploragao espacial. A combustao é
responsavel pela conversdo de mais de 80% da energia primaria (BRUBACH; DREIZLER;
JANICKA, 2007). A queima de combustiveis fosseis é a fonte predominante de energia
em todo o mundo, e essa tendéncia deve persistir devido a conveniéncia, alta densidade

energética e valor comercial desses combustiveis.

As chamas de difusao turbulentas sao encontradas em equipamentos industriais,
como turbinas a jato e queimadores comerciais (BRANCO, 2013). Nessas chamas, o com-
bustivel e o oxidante se misturam durante a combustdao. Embora as chamas de difusao
turbulentas sejam mais comuns na industria, as chamas de difusao laminar sao as mais es-
tudadas. As informagoes obtidas a partir do estudo das chamas de difusao laminar podem
ser aplicadas para entender os processos de combustao em chamas turbulentas, identificar
as reagoes que influenciam a extingao da chama e determinar as substancias responsaveis

pela formacao de poluentes.

Uma dificuldade enfrentada no estudo da combustao é a necessidade de integrar
diversos campos de conhecimento, como mecanica dos fluidos, termodinamica, transferén-
cia de calor e cinética quimica, em um tunico problema (HOERLLE, 2012). No passado,
as investigacoes relacionadas a combustao estavam principalmente direcionadas a analise
da mecanica dos fluidos e a transferéncia de calor por meio de reagoes quimicas. Para
representar o calor envolvido nesses processos, a termodinamica era utilizada de forma
simplificada, considerando as reagoes quimicas como instantaneas. Embora essa aborda-
gem fosse adequada para fendmenos estacionarios, mostrava-se insuficiente para sistemas
transientes (WARNATZ et al., 2006).



1.2. Metodologia 16

Um desafio comumente observado em sistemas de combustao, como destacado por
Westbrook e Dryer (1981), é a propagacao da chama. Para abordar essa questao, o uso
de modelos quimicos detalhados tem apresentado avangos significativos na compreensao
da estrutura das chamas. No entanto, em certos casos, é necessario empregar modelos
simplificados para a oxidacao de combustiveis, que nao exigem a mesma sofisticagao e
complexidade dos mecanismos de reacao detalhados nem a extensa lista de espécies qui-

micas associadas.

Nesse contexto, avangos recentes no desenvolvimento de mecanismos cinéticos qui-
micos detalhados tém contribuido significativamente tanto para a compreensao dos fend-
menos de combustao quanto para a previsao precisa dos processos envolvidos, como ig-
ni¢ao, propagacao de chama e caracteristicas de extingao. Nesse cendrio, o etileno tem
recebido um amplo interesse de pesquisa nos tultimos anos, uma vez que é um inter-
mediario chave na oxidacao de alcanos e alcenos superiores, portanto, desempenha um
papel importante na quimica de combustao da maioria dos combustiveis praticos (XU;
KONNOV, 2012). Além disso, os combustiveis de hidrocarbonetos no regime de voo hi-
personico inferior sao vantajosos devido a sua facilidade de manuseio e alto teor de energia
volumétrica (YANG et al., 2020).

Embora o hidrogénio seja comumente utilizado como combustivel em foguetes, sua
baixa densidade de energia em comparacao com os hidrocarbonetos liquidos resulta em
tanques de combustivel volumosos, o que impacta a aerodindmica das espagonaves. Diante
dessa dificuldade, o etileno se destaca no campo aeroespacial devido a sua densidade
consideravelmente maior em relagao ao hidrogénio (XU; KONNOV, 2012). Isso possibilita
o uso de tanques menores, tornando seu manuseio mais facil e seguro. Embora a combustao
do hidrogénio seja bem compreendida e sua simulacao em ambientes praticos, seja mais
simples em comparac¢ao com os combustiveis de hidrocarbonetos, ainda ha muito a ser
pesquisado para um entendimento adequado da combustao do etileno. Essa combinagao de
fatores torna a pesquisa sobre a combustao do etileno de extrema importancia no avanco
da tecnologia aeroespacial, especialmente no desenvolvimento de sistemas de propulsao

eficientes para voos hipersonicos.

1.2 Metodologia

A metodologia empregada neste projeto é a dindmica dos fluidos computacional,
também conhecida como CFD (Computational Fluid Dynamics). Essa abordagem consiste
na analise de sistemas que envolvem o fluxo de fluidos, transferéncia de calor e fendmenos

associados, como reacoes quimicas, por meio de simulacoes realizadas em computador.

A partir da década de 1960, a industria aeroespacial incorporou técnicas de CFD
nos projetos P&D, fabricacao de aeronaves e motores a jato (VERSTEEG; MALALA-
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SEKERA, 2007). Esses métodos tém sido aplicados no projeto de motores de combustao

interna, camaras de combustao de turbinas a gas e fornos.

Seguindo essa mesma légica, a simulacado computacional de chamas desempenha
um papel fundamental como uma ferramenta de estudo. Por meio dessa abordagem, é
possivel realizar uma anélise detalhada dos fendmenos envolvidos e das propriedades das
misturas reagentes, podendo proporcionar resultados consistentes com a realidade e, ao
mesmo tempo, com um baixo custo econémico. Assim, a simulacdo computacional de
chamas se destaca como uma solugao viavel para avangar o conhecimento e compreen-
sao dos processos de combustao. Entretanto, as complexidades presentes nos mecanis-
mos detalhados de reagoes ainda sao grandes desafios para a modelagem de processos
de combustéo, devido ao elevado tempo computacional exigido (VERSTEEG; MALALA-
SEKERA, 2007). Dessa forma, a simulagdo deve buscar um equilibrio entre mecanismos
detalhados o suficiente para reproduzir dados experimentais e simplificados o suficiente
para fornecer uma boa relagao entre precisao e tempo de simulagdao. Essa é a meta dos

varios mecanismos reduzidos de combustao disponiveis na literatura.

Na modelagem CFD da combustao gasosa de etileno, as equacoes de Navier-Stokes
sao utilizadas para o célculo do campo de velocidade (laminar incompressivel), uma equa-
¢ao de conservacao da energia baseada na entalpia é utilizada para o cdlculo do campo de
temperatura, a composicao da mistura de gases é calculada pela solu¢gao de um conjunto
de equagoes de conservagao para fracao de massa de espécies quimicas e um mecanismo
de reacao detalhado que incorpora os efeitos da mudanca de pressao é empregado para
tratar a cinética quimica. As propriedades fisico-quimicas das equacoes de conservacao
também incorporam o efeito da variagao de pressao. Pelo exposto, o estudo tedrico da
combustao de etileno requer a programacao de mecanismos de reacao detalhados, assim
como a programacao de rotinas computacionais para o calculo de propriedades termofisi-
cas (CUNHA; FERREIRA, 2020).

1.3 Objetivos

O principal objetivo deste trabalho é aprimorar a modelagem do termo de difusao
em chamas difusivas laminares. Isso sera alcangado por meio da analise aprofundada das
teorias de Chapman-Enskog, métodos de Wilke e Lee, bem como a correlagao de Fuller,
Schetter e Giddings.

1.3.1 Objetivos especificos

o Incluir na modelagem fisica e matematica do processo de combustao uma descri¢ao

detalhada da modelagem do coeficiente de difusao.
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» Destacar as equagoes e técnicas especificas utilizadas para aprimorar o calculo dos
coeficientes de difusdo, considerando as teorias de Chapman-Enskog, métodos de

Wilke e Lee, bem como a correlagao de Fuller, Schetter e Giddings.

o Realizar uma revisao aprofundada da teoria de Chapman-Enskog, o métodos de
Wilke e Lee, e a correlagao de Fuller para uma aplicagao no contexto da simulagao

de chamas difusivas laminares;

o Descrever de forma detalhada a modelagem fisica e matematica do processo de com-

bustao, destacando as equacoes e técnicas utilizadas na simulagao computacional;

o Utilizar o software GAMBIT para criar a geometria e malha para a simulacao nu-

mérica da combustao;

» Realizar comparacoes e andlises de validagao, confrontando os resultados obtidos na
simulacao computacional com dados experimentais disponiveis na literatura, visando

avaliar a precisdo e confiabilidade do modelo desenvolvido.
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2 Revisao Bibliografica

A modelagem e simulacao de chamas de difusao laminar representam um desafio
significativo na compreensao dos fenéomenos complexos associados a combustao. Nessa
conjuntura, (XU; SMOOKE, 1993) introduziram e aplicaram o método de Newton com
variaveis primitivas em um contexto de fluxos reativos. A metodologia proposta por XU;
SMOOKE ¢ avaliado em comparacao com duas abordagens tradicionais: o método de
Newton baseado na fun¢ao de corrente-vorticidade e o algoritmo SIMPLER. O estudo se
concentrou na resolucao de um sistema de equacgoes elipticas que governam uma chama
de difusdo laminar metano-ar axis simétrica, modelada pela aproximacao da folha de
chama. Vale destacar que, a aproximacao da folha de chama requer que o ntimero de
Lewis seja unitario. Além disso, essa metodologia se destacou na época de sua publicagao
por sua eficiéncia computacional, possibilitando o calculo de chamas multidimensionais
com mecanismos de reacao detalhados, mesmo em casos nos quais o niimero de Lewis foge

da conveng¢ao unitaria.

Nesse cendrio, o estudo conduzido por CLARAMUNT et al. (2004) se destacou
ao explorar, por meio de simulagoes numéricas detalhadas, como o nivel de pré-mistura
impacta as caracteristicas de chamas laminares, considerando nimero de Lewis fixos e nao
unitarios. A pesquisa abrangeu uma ampla gama de condigoes, priorizando especialmente
a analise da formacao de poluentes, fornecendo conhecimentos para otimizar o design de
combustores mais eficientes e ecologicamente sustentaveis. A metodologia incorporou a
avaliacdo de diferentes modelos matematicos, incluindo mecanismos quimicos variados,
efeitos de radiacao, modelos de transporte de massa e condig¢oes de contorno de entrada.
Os resultados proporcionam visoes cruciais, evidenciando a importancia de considerar
numeros de Lewis nao unitarios na modelagem de transporte. O uso de nimeros de Lewis
fixos significa uma reducao de 25% no tempo de CPU, por outro lado, a consideracio de
um numero de Lewis unitario superestima notavelmente a temperatura maxima na linha

central e a altura da chama.

Posteriormente, um framework computacional chamado laminarSMOKE, foi de-
senvolvido por CUOCIT et al. (2013), voltado para a modelagem de chamas laminares
multidimensionais com mecanismos cinéticos detalhados em fase gasosa. Essa ferramenta
utiliza a técnica de divisao de operadores e implementa o c6digo aberto OpenFOAM para
gerenciar a discretizacao espacial das equacgoes governantes em geometrias complexas. A
validagao do codigo foi realizada por meio de simulagoes de chamas em cofluxo em estado
estacionario, alimentadas com diferentes gases, e posteriormente, aplicaram-no a mode-
lagem de chamas laminares de cofluxo CoHy/CHy (CUOCI et al., 2013). Os resultados

numéricos obtidos contribuem significativamente para o entendimento da combustao e
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aprimoramento do design de equipamentos industriais e domésticos. No entanto, é impor-
tante notar que o termo difusivo foi simplificado como um coeficiente de difusao médio

de mistura das espécies individuais.

Um estudo conduzido pelo autor DASGUPTA (2015), assim como de Xu e Smooke
(1993), também realizou uma simulagdo numérica de chamas difusivas laminares com si-
metria radial, incorporando a presenca de fuligem e utilizando um codigo de volume finito
no contexto do OpenFOADM. Essa pesquisa abordou anélises paramétricas com o intuito
de explorar os impactos da quimica gasosa, modelos de fuligem e radiagao. Os resultados
obtidos destacaram a eficacia do modelo de fuligem, enfatizando sua robustez, escalabili-
dade e aplicabilidade em diversas configuragoes de chamas laminar (DASGUPTA, 2015).
Contudo, é relevante notar que, o nimero de Lewis foi assumido como unitario para todos
os componentes, a fim de amenizar o efeito do fluxo de inter-difusdo, uma suposi¢ao que

zera o termo adicional na equagao de energia.

Além disso, a importancia do formato dos combustores na simulagdo numérica
é necessaria para compreender e otimizar os processos de combustao. Uma modelagem
numérica precisa do formato do combustor permite analisar como diferentes geometrias
afetam a eficiéncia da queima, a distribuicdo térmica e a emissdo de poluentes. Nesse
sentido, o estudo conduzido por XU et al. (2018) simulou com cinco modelos numéricos
distintos de parede do combustor, incluindo o combustor usado nesse trabalho de conclu-
sao de curso. Foi investigado experimental e numericamente a anexacao de uma chama
de difusao laminar coflow CH,/ar. O mecanismo utilizado foi o GRI-Mech 3.0 (SMITH
et al.; 1999) reduzido, que contém 36 espécies e 219 reagoes. O estudo contribui para a
compreensao de que a geometria do combustor influencia o ponto de anexacao da chama

no tubo de combustivel.

Nesse sentido, a fim de promover inovagao e colaboragao em estudos relacionados a
dindmica de fluidos e processos térmicos, o artigo de KAMMA; SUVANJUMRAT (2023)
aborda o desenvolvimento de um novo modelo de coeficiente de difusdo em massa para
simulacao de chamas pré-misturadas laminar utilizando o OpenFOAM. O objetivo prin-
cipal foi reduzir o tempo computacional, proporcionando uma ferramenta mais eficiente
para analises complexas de combustao. O estudo baseia-se em uma teoria preliminar deri-
vada para construir variaveis associadas, corrigida com base em um modelo de referéncia
que utiliza a difusdo binaria de Chapman-Enskog. Vale destacar a eficiéncia do modelo
proposto, que permite realizar simulacoes mais complexas de combustao com consideravel
reducao no tempo de processamento, tornando-se uma ferramenta 1til para analises em

dominios complexos.

Em outra abordagem, o artigo de CUNHA; VERAS (2021) aborda o desenvolvi-
mento de um novo cédigo de simulagao tridimensional para analisar chamas laminares nao

pré-misturadas de metano-ar. Semelhante a este trabalho, o c6digo foi baseado no método
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de elementos finitos de volume de controle (CVFEM) e implementado no ambiente MA-
TLAB. Foi utilizado um modelo de folha de chama aprimorado, que incorpora a equagao
de entalpia e a equagao de fracdo de mistura, para representar o processo de combustao,
incluindo perdas de calor radiativas na equacgdo de energia. Ao comparar as previsoes
numéricas tridimensionais com dados experimentais, o artigo demonstra melhorias sig-
nificativas na concordancia entre os resultados, especialmente em relagao a estrutura da

chama, fragdes de massa de espécies e distribuicao de temperatura.

Apesar das modelagens mais avancadas considerarem numeros de Lewis distintos
da unidade, é pertinente observar que o calculo do coeficiente de difusdo nessas aborda-
gens, no maximo, emprega a teoria de Chapman-Enskog. Entretanto, existem métodos
mais precisos para calcular o coeficiente de difusao binaria, como os apresentados por
Wilke e Lee, ou o de Fuller, Schetter e Giddings. Notavelmente, nao foi identificada a
aplicagao desses ultimos dois métodos na Dindmica dos Fluidos Computacional (CFD).
Portanto, este estudo propoe a investigagao e avaliagao dos métodos de Wilke e Lee, assim
como o de Fuller, Schetter e Giddings, para o calculo do coeficiente de difusao. O etileno,
sendo um combustivel de interesse para a industria aeroespacial, torna-se um cenario

relevante para testar a eficacia desses métodos mais avancados.
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3 Base Tedrica

3.1 Combustao

A definicdo mais abrangente de combustao, conforme apresentada em TURNS
(2000), é o processo de oxidagao rapida que gera calor e, em alguns casos, também produz
luz. No entanto, para o escopo da nossa analise sobre a combustao do etileno, estaremos
nos concentrando apenas na combustao de oxidacao rapida. As reagoes quimicas desem-
penham um papel crucial nesse processo, convertendo a energia armazenada nas ligacoes
quimicas em energia térmica, que pode ser aproveitada em diversas aplicacoes industriais,

como motores de combustao interna e propulsores de foguetes.

3.1.1 Mecanismo de reacdo global

Mecanismo de reacdo, em quimica, é uma sequéncia passo-a-passo de reagoes ele-
mentares através dos quais a transformacao quimica total acontece. De outro modo, a
reacao global acontece via um conjunto de processos quimicos descritos via etapas ou
reagoes elementares (MERLO, 2009).

3.1.1.1 Mecanismo BFER com 2 etapas globais

O mecanismo do seguinte trabalho serd o BFER com duas etapas globais. Este
modelo simplificado envolve 6 espécies em 2 reagoes (oxidagao de CyHy e equilibrio de

CO-COy).

02H4 + 202 — 200 + 2H20

O modelo foi testado e validado para varios indices de equivaléncia, mas é ajustado
para uma pressao de operagdo de 3 bar (CERFACS, 2017). Mais detalhes podem ser

encontrados na secao 4.3.1.

3.2 Mecanismo de reacao detalhado

Mecanismo de reagao detalhada, também conhecido como mecanismo cinético de-
talhado, refere-se a um conjunto de equagoes que descrevem as etapas elementares envolvi-
das em uma reagao quimica complexa. Essas etapas elementares representam as interagoes

entre as espécies quimicas envolvidas na reacao, incluindo as ligagoes quimicas que sao
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formadas e quebradas durante o processo. Um mecanismo de reagao detalhada geralmente
contém intimeras reagoes elementares, cada uma com seus proprios coeficientes de taxa
(TURNS, 2000). Esses coeficientes de taxa descrevem a velocidade com que as reacoes

ocorrem e sao determinados com base em experimentos laboratoriais e calculos teoricos.

3.2.1 Chama pré-misturada e n3o pré-misturada

De forma geral, um sistema de combustao é composto por dois reagentes: o com-
bustivel e o oxidante, os quais devem ser combinados e misturados ao nivel molecular antes
que a reacao ocorra. No entanto, o mecanismo de reacao pode influenciar a combustao.
E necessario que pelo menos um dos reagentes esteja na fase liquida ou gasosa para que
as moléculas possam se dispersar entre as moléculas do outro reagente (MCALLISTER;
CHEN; FERNANDEZ-PELLO, 2011). Devido a importancia dessa mistura molecular, o
sistema de combustao se comporta de maneira diferente, dependendo se os reagentes sao
pré-misturados ou nao. Em um sistema pré-misturado, os reagentes sao completamente
misturados antes do inicio da reagao. Por outro lado, em um sistema nao pré-misturado, os
reagentes estao inicialmente separados e depois se unem por meio do processo de difusao

molecular, seguido pela ocorréncia da reacao.

3.2.2 Chama laminar e turbulenta

A chama também é caracterizada pela natureza do escoamento, que pode ser
classificada como laminar ou turbulenta. No caso de um escoamento laminar, diferentes
linhas de corrente sao claramente visiveis na estrutura, com um movimento convectivo
organizado. Por outro lado, em um escoamento turbulento, essas linhas de corrente nao

existem, e as quantidades de fluxo variam de maneira aleatoria no tempo em qualquer
ponto do espaco (DENG, 2002).

De acordo com Versteeg e Malalasekera (2007), essa caracteristica é definida pelo
nimero de Reynolds (Eq. 3.1), que é uma medida relativa a relacdo entre as forgas de
inércia (associadas ao efeito convectivo) e as forgas viscosas. Quando o niimero de Reynolds
estd abaixo do valor critico, o escoamento ¢ suave e as camadas adjacentes do fluido
deslizam de forma organizada. Nesse caso, se as condi¢oes de contorno forem constantes no

tempo, o escoamento é considerado permanente, sendo denominado escoamento laminar.

_ pul
i

Re (3.1)

No entanto, quando o nimero de Reynolds ultrapassa o valor critico, ocorre uma série de
eventos complexos que levam a uma mudanca radical nas caracteristicas do escoamento.

No estado final, o comportamento do escoamento se torna aleatério e cadtico.
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3.2.3 Estrutura da chama

A superficie da chama é definida como a regiao onde o combustivel e o oxidante
se encontram em proporgoes estequiométricas. Na figura 1, sdo apresentadas algumas
caracteristicas essenciais da chama laminar sem pré-mistura. A medida que o combustivel
flui ao longo do eixo da chama, ele se difunde radialmente para fora, enquanto o oxidante,
como o ar, difunde-se radialmente para dentro (TURNS, 2000).
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Figura 1 — Estrutura de uma chama laminar ndo pré-misturada. (TURNS, 2000)

A regiao onde ocorrem as reagoes quimicas, em geral, possui uma espessura muito
pequena. Como visto na Fig. 1, a zona de reagao, onde ocorrem as reagoes quimicas em
alta temperatura, se estende até a ponta da chama e possui secao transversal normal ao

eixo da chama com formato anular.

Chamas pré-misturadas geralmente apresentam tamanho menor e intensidade lo-
calmente maior, enquanto chamas nao pré-misturadas tém comprimento e volume maiores

e temperatura mais elevada a partir das extremidades em dire¢cao ao centro da chama

(DIAS, 2011).

3.3 Difusao

A difusdo é um processo que ocorre quando ha uma diferenca significativa na
concentracao de um soluto entre duas areas adjacentes, e a forca motriz por tras desse
movimento é o gradiente de concentracao do soluto (CREMASCO, 2021). A difusdo ¢é

um fendmeno que acontece quando uma substancia se espalha de uma area onde esta
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mais concentrada para uma area onde estd menos concentrada. Isso acontece porque as

moléculas da substancia naturalmente se movem para se distribuir de maneira uniforme.

3.4 Primeira Lei de Fick

A Primeira Lei de Fick, representada pela Equacao 3.2, descreve o fenémeno da
difusdo de uma espécie quimica A em um meio (BIRD; STEWART; LIGHTFOOT, 2006).
Essa lei é fundamental para compreender como a concentracdo dessa espécie varia em
relacdo a posicao no espaco, especificamente na direcdo z. A equacao é formulada da

seguinte maneira:

= —Daa—2 2
Jaz aa (3.2)

O fluxo difusivo (J4 ) indica a taxa de movimento vertical das moléculas da espécie
quimica A, contribuindo para o transporte nessa diregao. O coeficiente de difusao (D44) é
particular, descrevendo a capacidade de autodifusao da espécie A em um meio composto
majoritariamente por essa mesma substancia. O coeficiente D44 reflete a facilidade com
que as moléculas de A se deslocam pelo meio. Por tltimo, % representa a variacao da
concentracao de A em relagdo a posi¢ao no espago, especificamente na diregao vertical z,

medindo como a concentracao de A se altera ao longo desse percurso vertical.

O sinal negativo na equacao indica que o fluxo de A é oposto a direcao em que
a concentracao de A esta diminuindo. Em outras palavras, as moléculas de A se movem
da regiao de maior concentracao para a de menor concentracao, conforme o gradiente de

concentragao.

Além disso, podemos relacionar o coeficiente de difusdo D44 com o caminho livre

médio (A\) e a velocidade média molecular (€2) por meio da seguinte equagao (CRE-
MASCO, 2021):

1
Das = 5\ (3.3)

Essa equacao revela que o coeficiente de difusao esté relacionado ao produto da
velocidade média molecular pelo caminho livre médio. O caminho livre médio (\) é a
distancia média que uma molécula de A percorre entre colisdes, e a velocidade média

molecular (£2) esta relacionada a velocidade média das moléculas no meio.

Além disso, podemos interpretar o coeficiente de difusao D44 como uma medida

da "Resisténcia a Difusao'no meio, conforme representado por:

. 1
~ Resisténcia a Difusao

Daa
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Essa interpretacao enfatiza que o coeficiente de difusao estd inversamente relaci-
onado & resisténcia que as moléculas de A enfrentam ao se moverem no meio. Quanto
menor for a resisténcia a difusdo, maior serd o coeficiente de difusao e, portanto, maior
serd a taxa de difusdo de A no meio (BIRD; STEWART; LIGHTFOOT, 2006).

A Equacao 3.2 é a expressao fundamental que governa a difusao de espécies qui-
micas em um meio, ela permite quantificar como a concentragao de uma espécie quimica
se propaga através do espacgo e é essencial para a compreensao de processos difusivos em

sistemas naturais e industriais.

3.5 Analise simplificada da teoria da cinética dos gases

As suposicoes fundamentais para a construcao dessa teoria sdo consequéncias de:
(CREMASCO, 2021)

1. Um gas ideal puro e constituido por inimeras moléculas iguais de massa m;
2. As moléculas sao esferas rigidas de diametro d;
3. Todas as moléculas movem-se paralelas entre si no seu eixo coordenado.

4. Todas as moléculas sao dotadas de mesma velocidade;

Sendo a velocidade média molecular dada por:

T T
Q= \/% _ /32 (3.5)

mr  \ Mm
onde:
e k é a constante de Boltzmann,
o T representa a temperatura do gas,
e R é a constante dos gases e

e M denota a massa molar do gés.

Essas suposicoes sao cruciais para a formulagao e compreensao da teoria da cinética
dos gases, que descreve o comportamento de sistemas gasosos em termos de movimento
molecular e interacoes entre as moléculas. Elas estabelecem uma base simplificada, mas
valiosa, para modelar e analisar o comportamento de gases ideais em diversas condig¢oes

e contextos.
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3.5.1 Diametro eficaz de colisao ou didmetro de choque

O conceito de "diametro efetivo de colisao"ou "didametro de choque'descreve as
condi¢oes em que ocorrera uma colisao entre moléculas gasosas. Em particular, conside-
ramos uma situagao em que uma molécula estd em movimento, enquanto a outra esta em

repouso.

A colisdo entre essas duas moléculas ocorrera somente se a distdncia entre os
centros das duas moléculas for menor ou igual ao didmetro das moléculas em questao.
Em outras palavras, a colisao acontece quando a distancia entre os centros das moléculas

¢é igual ou menor que o seu didmetro real. Isso é expresso pela seguinte relagao, d* < d.

— 9 %
L B

v AQ

. X

Figura 2 — representagao do critério de colisdao. Fonte:(CREMASCO, 2021)

Se a distancia entre as moléculas for maior do que o seu diametro, nao havera coli-
sao entre elas, pois elas nao chegarao perto o suficiente para interagir de maneira efetiva.
Essa condicao ajuda a determinar a taxa de colisoes entre as particulas gasosas, que por
sua vez influencia a taxa de reagoes quimicas e outras propriedades termodinamicas dos

gases.

3.5.2 Caminho Livre Médio

O conceito de caminho livre médio (\) representa a distancia média que uma
molécula percorre antes de entrar em iminéncia de colisdo com outra molécula (SILVA;
BRITTO; FERREIRA, 2022). A anélise do caminho livre médio é essencial para descrever

como um soluto se difunde em uma mistura gasosa.

A definicdo do caminho livre médio pode ser abordada da seguinte forma:

1. Se uma molécula se desloca com uma velocidade média molecular (€2) durante um
intervalo de tempo At, ela percorrera uma distancia que é equivalente ao caminho

livre de colisao, dado por €2 - At.
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2. Considerando que todo o percurso da molécula é caracterizado por colisdes, a mo-
lécula experimentarda um numero z; de colisdes durante esse intervalo de tempo.
Agora, o nimero de colisoes sofridas por uma molécula, dada por ng (moléculas por

unidade de volume do cubo), é calculado como z - At.

Assim, o caminho livre médio (\) pode ser definido como a relacao entre a distancia

percorrida pela molécula sem colisdes e o nimero de colisdes (CREMASCO, 2021):

Distancia percorrida sem choques

Caminho Livre Médio = - —
Numero de colisoes

ou de forma mais concisa:

N a0
Atz

A partir dai, é possivel expressar o caminho livre médio em termos de variaveis

termodinamicas do sistema. Utilizando a equacgao de estado dos gases ideais, PV = nRT,

onde P ¢é a pressao, V é o volume, n é a quantidade de substancia, R é a constante

dos gases, e T é a temperatura, e relacionando ng com o nimero de Avogadro (Ny) e o

didmetro efetivo de colisdo (d), obtemos:

RT

A= ——— 3.7
Nov/2rd?P (3.7)

Esta expressao relaciona o caminho livre médio ao estado termodinamico do gas,
destacando como o caminho livre médio é influenciado pela temperatura, pressao, e ca-

racteristicas das moléculas, como seu didmetro efetivo de colisao (BIRD; STEWART;
LIGHTFOOT, 2006).

3.5.3 Velocidade Relativa

Um aspecto importante na teoria da cinética dos gases ¢ a compreensao da velo-
cidade relativa das moléculas, especialmente quando se aproximam da iminéncia de uma
colisdo. Para descrever essa velocidade relativa, é necessario levar em consideragdo nao
apenas a velocidade média das moléculas (£2), mas também as posigoes relativas em que

duas moléculas se encontram antes de uma colisao (CREMASCO, 2021).

A velocidade relativa (v,) entre duas moléculas é representada pela seguinte equa-

¢ao:

v, = Q4/2(1 — cos ) (3.8)
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Nesta equacao, 1) é um angulo que descreve a orientacao das moléculas antes de
uma colisao. Quando as moléculas estao se movendo uma em dire¢ao a outra, o angulo v
é de 90 graus, o que significa que as moléculas estao se aproximando de maneira perpen-
dicular. Sob essa hipdtese (v = 90°), a equagdo para a velocidade relativa se simplifica

para:

v, = QV2 (3.9)

Essa equacao nos fornece um valor numérico preciso para a velocidade relativa em

um cendrio de colisao entre moléculas em um gas ideal.

3.6 O Potencial de Lennard-Jones

E importante ressaltar que as moléculas possuem cargas elétricas que resultam em

forgas atrativas e repulsivas entre pares soluto/solvente.

Considerando uma molécula parada e outra se aproximando, a ultima atingira
uma distdncia limite, o045, na qual é repelida pela primeira. As energias de atragao e
repulsao, como pode ser observado (Fig. 3), dependem da distancia entre as moléculas, o
que caracteriza uma energia "potencial'de atracao/repulsao (LOSEY; SADUS, 2019). No

ponto onde a energia ¢ nula, temos o que é chamado de didmetro de colisao.

Atracao

AQ <

Repulsao

Figura 3 — Colisao entre duas moléculas considerando-se a atragao e repulsao entre elas.
Fonte: (CREMASCO, 2021)

A expressao classica que descreve essa energia potencial de atracdo/repulsao é

conhecida como o potencial de Lennard-Jones (6-12), e é definida da seguinte forma:

r

¢ap(r) = 4eap [(0;“9)12 - <UAB)61 (3.10)

onde:
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OB = AT OB (3.11)

€AB = \/EAER (3.12)

Nessa equacao, o; (para i = A ou B) representa um didmetro caracteristico da
espécie quimica i, diferente do seu diametro molecular ou atémico. Este ultimo é consi-
derado como o diametro de colisao. O pardmetro €4p representa a energia maxima de
atracao entre duas moléculas (CREMASCO, 2021).

3.7 Correlacbes para Estimar o Coeficiente de Difusdo em Gases

Apolares

O célculo do coeficiente de difusao (D 4p) para pares de gases apolares é uma tarefa
importante na fisico-quimica, pois fornece informagoes fundamentais sobre a difusao de
moléculas nesses sistemas. A abordagem tradicional para estimar o coeficiente de difusao
é baseada na andlise da funcdo da energia potencial de Lennard-Jones, que origina o

chamado "didmetro de colisdo."

Essa abordagem resulta na seguinte equagao para o coeficiente de difusao (PO-
LING; PRAUSNITZ; O’CONNELL, 2001):

3/2

T
Dip=1.053x1073
AB 3 PO'E;B

L, T/Z (3.13)

MA+MB

Nesta equagao, observamos uma tentativa de correcao em relacao ao resultado
obtido a partir da teoria cinética simplificada dos gases. Qualitativamente, a corre¢ao nao
altera a natureza do resultado (CREMASCO, 2021).

Entretanto, uma analise dos desvios relativos revela que essa expressao ainda carece
de um fator multiplicativo, aproximadamente igual a 2. Isso nos leva a propor a seguinte
forma revisada para o coeficiente de difusao:

3/2 1/2

1 1

Dig=bx1073
AB X M, + My

(3.14)

2
Poip

Nesta nova formulagdo, o coeficiente de difusdo (Dap) é multiplicado por um
fator de corre¢ao (b), que ajuda a melhor ajustar a estimativa do coeficiente de difusao
aos resultados experimentais. Essa correcao é para garantir que o modelo tedrico esteja
conforme as observacoes praticas, tornando a estimativa mais precisa e aplicavel a sistemas

de gases apolares.
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3.8 Equacao de Chapman-Enskog

A equagdo de Chapman-Enskog é uma contribuicao para a teoria cinética dos ga-
ses que foi desenvolvida de forma independente por Chapman e Enskog. Essa abordagem
rigorosa possibilitou a obtencao de coeficientes de transporte com base na energia poten-
cial das moléculas (PRESENT, 1968). Um desses coeficientes importantes é o coeficiente

de difusdo (D4p) para pares de gases apolares.

A equacao que descreve o coeficiente de difusao é a seguinte:

Dig=0bx10"3

T3/2 1 1 1/2
{ } (3.15)

PO‘%BQD MA + MB

Onde b é uma constante com valor de 1,858 e 2p é o parametro denominado
integral de colisao. Essa integral esta associada a energia maxima de atracao entre as
moléculas A e B e é uma fun¢ao da temperatura (NEUFELD; JANZEN; AZIZ, 1972).
A integral de colisao expressa a dependéncia do diametro de colisdo com a temperatura,

sendo inversamente proporcional a esta.

Wilke e Lee (1955) propuseram a seguinte expressao para o valor da constante b:

b 2,17 L1 Ly 3.16
= — ==+ = -
AT ey (MA MB> (3.16)

Essa expressao para b pode ser substituida na equacao anterior, fornecendo uma
correlacao para a estimativa do coeficiente de difusao em gases. Essa correlacao é aplicavel
quando pelo menos uma das espécies na mistura tem uma massa molar superior a 45 g/mol

(WILKE; LEE, 1955).

A correlacao final para o coeficiente de difusao é, portanto:

1 1 1 1/2 T3/2 1 1 1/2
Duyg=|2,17T— = — + — 1073 [ ] 3.17
AB l 2 <MA + MB> ] % Po?,Qp | M,y + Mp (3.17)

Além disso, (NEUFELD; JANZEN; AZIZ, 1972) propuseram uma correlagao para

o calculo de Qp:

A C E G
Op = 3.18
b e * exp (DT*) * exp (FT%) * exp (HT™) (3.18)
Onde a temperatura reduzida 7%, é definida como:
kT
TF = — (3.19)

EAB
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Aqui, e4p representa a energia maxima de atragdo, e os valores individuais de
e;/k sao obtidos a partir de correlagbes especificas. As constantes na equagao de 2p sdo

fornecidas na tabela a seguir:

Tabela 1 — Constantes da Equacgao 3.18, (CREMASCO, 2021)

A=1,06036 | D=0,47635 | G=1,76474
B=0,15610 | E=1,03587 | H=3,30411
C=0,1930 | F=1,52996

3.9 A Correlacao de Fuller, Schetter e Giddings

As correlagoes estabelecidas por Chapman-Enskog e Wilke-Lee, conforme formu-
ladas na Equagdo (3.15), seguem uma abordagem tedrica que considera corregoes nos
coeficientes de difus@o com base em parametros termodinamicos. No entanto, a corre-
lagado empirica proposta por Fuller, Schetter e Giddings (1966) adota uma formulagao

original, corrigindo-a em relagdo a temperatura, como segue:

Dap=1,0x10"

1,75 |: 1 1 }1/2

+ 3.20
P&, My " Mg (3:20)

Nessa equagdo, a temperatura (7)) é medida em kelvin (K), a pressao (P) em
atmosferas (atm), e o resultado do coeficiente de difusdo (D4p) é expresso em centimetros

quadrados por segundo (cm?/s). O didmetro d4p é definido da seguinte forma:

1/3 1/3

dap = (ZU)A - (ZU)B

Na definicao (3.21), a grandeza (> v),, para ¢ = A ou B, é um volume associado

(3.21)

a difusao da molécula A. Esse volume, que serd aqui identificado como volume de Fuller,
Schetter e Giddings, para moléculas simples e complexas (CREMASCO, 2021).

3.10 Relacao entre Coeficiente de Difusdo e Coeficiente de Difusao

de Energia

O coeficiente de difusdo de uma espécie quimica A em uma mistura B, denotado
por D 4p, esta relacionado ao coeficiente de difusdo de energia («) por meio do nimero de
Lewis (Le = a/D4p) (ASPDEN; DAY; BELL, 2011). Simplificar o calculo do coeficiente
de difusao é possivel com a hipétese de nimero de Lewis unitario, isto é, Le = a/Dap = 1.
Com essa hipétese, o calculo do coeficiente pode ser realizado como pDap = k/c,. Nesse
caso, o coeficiente de difusdo perde sua sensibilidade a pressao. Além disso, quando o

numero de Lewis ¢ unitario, a equacao de conservacao da energia indica que o transporte
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de energia devido a difusao de espécies quimicas se torna nulo, a menos de espécies muito

leves.

A teoria de Chapman-Enskog fornece expressoes para propriedades de transporte
com base na energia potencial intermolecular, que é uma consideracdo complexa para
particulas reais (PRESENT, 1968). No entanto, uma aproximagao razoavel para interacoes
entre moléculas apolares é fornecida pelo potencial de Lennard-Jones, também conhecido
como potencial 6-12 (LOSEY; SADUS, 2019). Utilizando a teoria de Chapman-Enskog
e o potencial de Lennard-Jones, é possivel calcular, de forma aproximada, o efeito da
interagdo entre moléculas reais por meio do pardmetro chamado integral de colisao (£2),
que engloba todos os eventos de colisao possiveis. Essa integral de colisao esta associada
a energia maxima de atracao entre duas moléculas e expressa a dependéncia do didmetro

de colisao (04p) com a temperatura.

De acordo com essa teoria, é possivel calcular a viscosidade dindmica (em kg/m-s),
a condutividade térmica (em W/m-K) e o coeficiente de difusdo bindrio (em m?/s) pelas
equacOes apresentadas. As integrais de colisao para a viscosidade (2, x) e para a difusivi-
dade (Q2p ap) em gases apolares, estdo disponiveis em BIRD; STEWART; LIGHTFOOT
(2006) e LAW (2010).

W, T)0
fi, = 2,6693 x % (3.22)
s
Cpk + 2

L 3.23
k= Mk W ( )

1 1/W;)Y?
Dyj = bijB/Q( [Wie + /W) (3.24)

2
patmgkaDykj

Onde oy = (0 + 0;)/2 € pam € a pressao termodindmica em atmosfera (conside-

rada constante sobre o escoamento = 101325Pa).

Em relacdo as constantes utilizadas, Bird 2006) adotou by; = 1.8583 x 1077 na
Equagao (3.24), um valor amplamente empregado na literatura e adequado para uma
primeira aproximagao. No entanto, Wilke and Lee (1955) propuseram uma expressao
empirica para o calculo do parametro byg em funcdo dos pesos moleculares, aumentando
a precisao da Equacao (3.24). Com base no trabalho de Wilke and Lee (1955), Cremasco

(2021) apresentou a seguinte equacio para o cdlculo de Dp em m?/s:

Em Bird (2006) e Law (2010) foi considerado by; = 1.8583 x 10~ para Eq. (3.24),
que ¢ o valor mais utilizado na literatura e adequado para primeira aproximacao. Porém,
em Wilke and Lee (1955) foi proposta uma expressao empirica para o calculo do pardmetro
bap em fungdo dos pesos moleculares, que melhora a precisao da Eq (3.24), algo néo
utilizado em simulagoes CFD. Baseado no trabalho de Wilke and Lee (1955), Cremasco

(2021) apresentou a seguinte equacio de bap para o calculo de Dap em m?/s:
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bap = [2.17 — 0.5(1 /Wy + 1/Wg)?] x 1077 (3.25)

A viscosidade dinamica e a condutividade térmica da mistura gasosa podem ser
calculadas conforme as equagoes mencionadas. O coeficiente de difusdo binario efetivo
(m?/s) é obtido pela equagio (3.28). Todas essas equagoes foram derivadas por Bird
(2006).

= Xapa
— S e 3.26
h = 2 S X6 (3.26)

n Xaka
k= _ 3.27
kz::l 2%21 XBQAB ( )

1—X4
Dain = 3.28
AP > XB/Dap (3.28)

Onde x4 é a fracdo molar e © 45 é representado por:
1 0,5 Wa/W 0,512

Oup = [ + (MA/ILLB) ( A/ B) } (329)

[8(1+ W4 /Wg)|0s

3.11 Equacdes de conservacao

O conjunto de equagoes que governa o escoamento reativo leva em consideracao a
conservagao da massa total (continuidade), o transporte de espécies quimicas, quantidade
de movimento linear e energia. As equagoes de estado para gases ideais e modelos para pro-
priedades termodinadmicas e de transporte sao usados para fechar o sistema (HOERLLE,
2015).

3.11.1 Equacao da conservacdao de massa

A equacao de conservacao de massa de um sistema, também chamada de conti-
nuidade, é expressa como
a —
PN (pt) =0 (3.30)
ot
onde p é a densidade da mistura e ¥ é o vetor velocidade do escoamento (WHEATCRAFT,

2008).

3.11.2 Equacao de conservacao da quantidade de movimento

A conservacao da quantidade de movimento em um escoamento é governada pela

equacao de Navier-Stokes:

o . . .
p<v+(U~V)U> =-Vp+pg+V-7 (3.31)
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Nessa equacao, a pressao é representada por p e o vetor de forcas de campo é
representado por ¢. O termo entre parénteses no lado esquerdo da equagao descreve a
aceleracdo de uma particula de fluido em movimento, ou seja, a taxa de variacao do
vetor velocidade ao longo do tempo e do espago. O lado direito da igualdade representa
o somatério das forcas por unidade de volume que atuam sobre a particula (MUNSON;
YOUNG; OKIISHI, 2013). Os primeiros dois termos representam as forgas de pressao e
de campo, respectivamente, enquanto o tltimo termo representa as forcas viscosas. Para

um fluido newtoniano sob a hipotese de Stokes, o tensor 7 é dado por:

_2, (V-0)1 (3.32)

%zu{ﬁﬁ%— (ﬁﬁ)T 3

Nessa expressao, i representa a viscosidade dindmica e I é o tensor de identidade.

3.11.3 Equacao da conservacdao de massa das espécies quimicas

Em um escoamento reativo, a evolucao temporal da fracdo massica Y; da espécie

1, para todas as N, espécies, é governada pela equacao de transporte de massa:

9(pYs)
ot

Nessa equacao, os termos a esquerda da igualdade representam a taxa de variagao tempo-

+V - (pY;) = =V - ji + &y (3.33)

ral da fracao méssica da espécie i e o transporte advectivo dessa fragao, respectivamente.
Os termos a direita representam o divergente do fluxo de difusdo madssica (j;) da espécie

i, e w; representa a produgao ou consumo da espécie quimica ¢ (HOERLLE, 2015).

Neste trabalho, consideramos que a combustao ocorre em condigdes atmosféricas,
onde os gradientes de pressao sao negligenciaveis, assim como o efeito de Soret, que é
relevante apenas para espécies com baixo peso molecular (COELHO; COSTA, 2007). Com
essas consideracoes, a difusao de espécies ocorre apenas por gradiente de concentragao
(Gi = 39

Uma forma simplificada de tratar a difusdo em misturas multicomponentes é as-
sumir a Lei de Fick para difusao bindria (HOERLLE, 2015). Nessa abordagem, o fluxo
difusivo massico é diretamente proporcional ao gradiente de concentracao da propria es-

pécie i, e é dado por:

jt = —pDiuVY; = pYic (3.34)

Nessa equagao, j¢ representa a velocidade de difusdo da espécie i, D; s € 0 coe-
ficiente médio de difusdo méssica da espécie ¢ na mistura. Os coeficientes de difusao das

espécies na mistura podem ser obtidos assumindo-se um nimero de Lewis constante para
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cada espécie envolvida no processo de combustao (GIACOMAZZI, 2008). O nimero de
Lewis relaciona a difusividade méssica das espécies com a difusividade térmica da mistura

e ¢ definido como:

A
Lei =

p 17

Nessa expressao, \ e ¢, representam, respectivamente, a condutividade térmica e o
calor especifico a pressao constante da mistura, onde ¢, = Zf\;sl cpiYi € ¢p; € a capacidade

térmica a pressao constante da espécie i.

Substituindo as expressoes anteriores na equacao de transporte de massa, obtemos:

DY) o 1o (Ael),

P

Essa equacao é resolvida para as Ny — 1 espécies quimicas consideradas.

3.11.4 Equacao de conservacao de energia

A equacao de conservacao de energia pode ser escrita em termos da entalpia espe-

cifica (h) da mistura:

— _D — - = 22
7+V-(pﬁh):£+%V17—V~jq+q',ﬂ (3.37)

No lado esquerdo da equagao, os termos representam a variagao temporal da en-
talpia h da mistura e seu transporte por adveccao, respectivamente. No lado direito, os
termos representam a derivada material da pressao, a dissipagao viscosa, o divergente do
vetor de fluxo de calor fq e o termo fonte radiante ¢ (TURNS, 2000).

Na aproximacgao para baixo Mach, o campo de pressoes pode ser diretamente
obtido da equacao de estado dos gases ideais, o que permite negligenciar a derivada
material da pressao (SU, 1999). Além disso, o termo de dissipagao viscosa é desconsiderado

por ser pequeno em comparacao com a liberagao de calor na chama.

Assim como o fluxo difusivo massico, o fluxo difusivo térmico também é composto
por trés fendmenos. O primeiro é o fluxo de calor devido & conducao, causado por gradi-
entes de temperatura (Lei de Fourier). O segundo é o fluxo de calor gerado pelo gradiente
de concentragao das espécies (efeito Dufour (CENGEL; GHAJAR, 2015), o qual é nor-
malmente negligenciado em processos de combustao. O terceiro e tltimo fendémeno ocorre
devido a difusao de massa (HOERLLE, 2015).

Dessa forma, o fluxo de calor pode ser representado pela seguinte equacao, em que

h; é a entalpia especifica da espécie quimica i:
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N
Jo=AVT + 3 hij; (3.38)

i=1
Assumindo a Lei de Fick para o fluxo difusivo méssico e a expressao para o nimero de
Lewis (HOERLLE, 2015), e relacionando o gradiente de temperatura com o gradiente de

entalpia, temos:

- \ o Ns
j = Vh+z(1—
=1

1\ A =
A ) Ay VA% (3.39)

cp ei/ ¢
Os efeitos das reagoes quimicas sao contabilizados pela entalpia especifica da mistura, que

¢ uma funcao da composicao da seguinte forma:

N,
h=YYih (3.40)
=1
T
hi = hY, + /T ¢,i(T) dz (3.41)
ref

Onde hg s € a entalpia especifica de formagao na temperatura de referéncia T;.;.
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4 Metodologia de solucao do problema de

combustao

Um cédigo de fluidodindmica computacional CFD desenvolvido por CUNHA (2010)
na linguagem do software MATLAB foi adaptado para a realizacao das simulag¢oes. A prin-
cipal rotina do cédigo foi desenvolvida para solugdo de uma equagao de conservacao de
um escalar genérico (¢) , isto porque todas as equagoes governantes do escoamento podem
ser expressas no formato dado pela Equacao 4.1, cujas formas particulares sao exibidas na
tabela 2. Somente dois tipos de condi¢oes de contorno foram adotados nas simulacoes: ou
o valor de ¢ era prescrito em um contorno, ou o fluxo de ¢ era assumido nulo na direcao

normal ao contorno, caso no qual d¢/dn = 0.

0 0 10 o (. 00\ 10 O
— — - = (Ty= |+ == [ rTy= 4.1
51(00) 5= (pud) + = (rpvd) = - ( %) o ( ¢az) + S (D)
o - termo fonte
termo transiente termo de advecgao termo de difusio

Onde p ¢é a massa especifica e I'y é o coeficiente de difusao

Tabela 2 — Formas particulares da Equagao 4.1

Equacao o Iy S
Continuidade 1 0 0
Componente-z u L Op/oz + (p — poo)g
Componente-r v i Op/Oy — v /r?
Energia h ky/cy Varaa—V -0 W,
Espécies quimicas Y; pD;, R;

O Control Volume Finite Element Method (CVFEM) foi utilizado para discretiza-
¢ao da equacao 4.1 (SHEIKHOLESLAMI, 2018). O método é baseado em uma abordagem
de malha dupla, na qual uma malha nao estruturada de elementos triangulares é utili-
zada para discretizar o dominio geométrico e uma segunda malha, baseada em volumes

de controle poligonais, é empregada na discretizacao das equagdes diferenciais.

Um esquema de interpolacao linear foi usado para discretizacao do termo de difu-
sdo, o esquema upwind orientado pelo escoamento de CUNHA; VERAS (2021) foi usado
para discretizacao do termo de advecgao. O termo fonte foi aproximado por integracao de
ponto tnico (central ao volume de controle) e o método Euler implicito (SAUER, 2012)
foi usado para aproximar o termo transiente, onde o passo de tempo At foi usado para

avancar a solucdo de ¢° para .
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A discretizacao derivou um sistema de equagoes algébricas: M¢ = B , onde M
¢ a matriz global e B é o vetor que armazena termos oriundos de fontes e condigoes de
contorno. Todo o processo de discretizagao foi baseado nos trés sub-volumes internos aos
elementos, produzindo matrizes locais para cada elemento (VERSTEEG; MALALASE-
KERA, 2007). A matriz global foi obtida por um procedimento de montagem a partir
das matrizes locais. A maioria dos sistemas de equagoes algébricas foram resolvidos por
métodos diretos (variantes de eliminagao gaussiana) disponiveis no software MATLAB

por meio de fungoes incorporadas.

Na Figura 4 ¢é apresentado o algoritmo para simulagao numérica da combustao.

ajuste: At, propriedades,
cond. iniciais e de contorno.

Y
—— t=t+ Atand ¢°=¢ |
Y

Solucdo das equacdes de
Navier-Stokes

'

Solugdo das equacdes de
conservagdo de fragdo de massa

Soluc¢do da equacdo de
conservagdo da energia

Calculo das temperaturas com o
método de Newton-Raphson

1

Célculo das propriedades

[RMS(¢ -¢°)< tol] ou

/ resultados /

Figura 4 — Algoritmo para simulagdo numérica da combustao

O acoplamento pressao-velocidade foi tratado com o procedimento apresentado em
(SAABAS; BALIGA, 1994). O forte acoplamento dos termos fonte de rea¢ao necessitou de

uma solucao em duas etapas para calcular a fracdo de massa das espécies. Primeiramente,
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concentracoes molares C; eram calculadas a partir de um conjunto de equacoes diferenciais

ordinarias do mecanismo de reagao quimica:

dc

T S T
dtz _ Jzz:l l0m7j (U'Zj — U;,j) (k‘f’j g Cz = knj ECZ 7 )] (42)

Tal conjunto de equagoes era resolvido numericamente com o método de Euler explicito
com valor inicial C? e passo de tempo de At,, tal passo de tempo era muito menor que
o At utilizado na solugdo CFD (Eq. 4.1). Depois os termos de fonte de espécies quimicas

de cada espécie @ presentes na tabela 2 eram aproximados da seguinte forma:

_ g
RiZMWiM

" (4.3)

Por fim, as equacoes algébricas das fragdes massicas eram resolvidas por um mé-
todo de solugao direta disponivel no software MATLAB. O sistema de equagoes algébricas
da entalpia também era resolvido por um método de solucao direto. O calculo da tempe-
ratura foi realizado através do método Newton-Raphso (SOUZA; BALTHAZAR, 2010),
a partir da equagao h = >}, hiYi. Apos todas essas etapas, o cédigo atualiza as propri-

edades termodinamicas, para a préxima iteragao temporal.

A solugao convergente em regime permanente foi estabelecida quando Residual(¢) <
tol, onde Residual(¢)=[X 1" (¢; — ¢9)?]°? e tol = 1077 é a tolerancia. O termo i é um
n6 da malha e seu valor maximo é dado por I, = max(i). N, é um intervalo de tempo

cujo maximo foi definido como N, 44

4.1 Equacao da energia para o modelo que considera o transporte

de espécies detalhado

A equagao de conservacao de energia pode ser escrita em termos de entalpia ab-
soluta para evitar um termo de fonte devido a rea¢do quimica, a Eq. (4.4). A entalpia
absoluta ¢ a soma de uma entalpia que leva em consideracao a energia associada a titulos

quimicos e uma entalpia associada apenas a temperatura (TURNS, 2000).

d k
§t<ph> +V- <puh +> Jihi> =V- ((jw) + Vrad (4.4)
=1 P

Onde k, é a condutividade térmica, a ¢, é o calor especifico da pressao constante e

1 Jih; representa o transporte de entalpia devido a difusao de espécies. O Termo Vg,qq
contabiliza perdas de calor radiativas, calculado com uma aproximacao opticamente fina
dada em (BARLOW et al., 2001), na qual o efeito da absorcao de energia era negligenciada

e somente a emissao radiativa das espécies CH4, CO, CO5 e HyO era considera.
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Se o numero de Lewis for considerado unitario, entao esse termo ;' Jihy € nulo.

4.2 Calculo da entalpia

As equagoes algébricas da entalpia sao resolvidas de forma direta no MATLAB,
considerando a correlagdo entre ¢ e a entalpia apresentada na Tabela 2. O tnico termo de
fonte considerado foi o de radiagdo térmica, calculado conforme o trabalho de (BARLOW

et al., 2001), cujas equagoes sdo descritas a seguir.

4.2.1 Calculo da radiacao

A radiacao da chama foi modelada utilizando a suposicao de transferéncia optica-
mente fina entre um determinado elemento fluido na chama e o ambiente frio ao redor. O

termo de perda radiativa é expresso como:

Q = 4U(T4 - Tb4) Z(piaPi) (4.5)

i
onde o = 5.669x 1078 W/m2K*, T é a temperatura local da chama, T}, é a temperatura de
fundo, p; é a pressao parcial da espécie i em atmosferas, e a; é o coeficiente de absorcao
médio de Planck para a espécie 7. Os coeficientes de absor¢ao médios de Planck para
CO,, H,O, CH, e CO foram calculados usando o (ZHENG et al., 2021). Foi utilizado o
coeficiente de absorcao de Planck do metano para o etileno como uma aproximacao. A
temperatura de fundo é incluida para evitar o resultado nao fisico de o gas no dominio
computacional resfriar abaixo da temperatura do ambiente. O efeito do termo T;, nos
perfis de chama calculados é insignificante, de modo que nao ha diferenca pratica entre a

Eq. 4.5 e a formulagao de emissao exclusiva, que exclui Tj.

4.3 Calculo da composicao de mistura de gases

As equagoes de fracdo de massa de espécies quimicas também precisaram de um
procedimento especial de solucao devido ao forte acoplamento entre os termos de fonte.
Os procedimentos para calculo dos termos de fonte das equagoes de espécies quimicas sao

detalhados em funcdo do mecanismo de reacao quimica a seguir.

4.3.1 Mecanismo de reacdo global de passo duplo

Um mecanismo de reagao global de passo duplo para o etileno obtido em (WEST-
BROOK; DRYER, 1981) foi utilizado para esta parte do trabalho:
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CO + 0.5045 <= COs (4.7)

Baseado no mecanismo de reacao, as espécies quimicas para simulacao sao: CoHy, Oy, COs,
CO, H,0, N5. Vale notar que o Ny compoe o ar atmosférico, mas nao reage quimicamente
com outras espécies, por isso nao aparece no mecanismo de reacao. A fragdo de massa do

N5 pode ser calculada da seguinte forma:

YN2 =1- (Yo2 + Y02H4 -+ YHQO + Y002 + Yco) (4.8)

Apesar do mecanismo de reagdo de Westbrook e Dryer (1981) contar com dois
passos de reagao, um passo irreversivel e outro passo reversivel, é mais pratico considerar

trés passos de reagao irreversiveis:

1
1

As taxas para os trés passos obtidas na referéncia sao apresentadas a seguir:

30000
koy = A T
o= For &P (1.987 - Tga8>
—40000
ko = A T
02 = S0z XD (1.987 . Tga3>
— 40000
kos = A =
03 = o3 &P (1.987 - Tgas>

As constantes de taxa foram derivadas empiricamente, por isso s6 sao validas para
as condigOes experimentais para as quais foram determinadas, ou seja, sao invalidas para

pressoes, temperaturas e razoes estequiométricas gerais.

Os fatores pré-exponenciais apresentados na referéncia consideram unidades dife-
rentes das utilizadas no SI, por isso precisaram de conversao de mol para kmol e centime-

tros para metros, o que ¢ feito da seguinte forma:

Agi = 2.4 x 10'2 x 1000/ ~(O-1+1.69)
AOI — 1014.6 % 1000[1—(14—0.5-&-0.25)}

Aog =H X 108
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O codigo CFD utilizado nas simulagoes trabalha com concentracdo baseadas em
fracoes de massa, porém as taxas de reacao quimica baseiam todos os calculos em con-

centracoes molares:

dCCgH4,passol

dt - Rp01 - —]{01081'2111405265 (412)
dC asso
P = Rpo = —koi G Cos O (4.13)
dC aSSo
O = Ry =~k OG0, (4.14)

A conversao de fragdo de massa para concentracao molar é realizada com base na

seguinte equacao.

Y
=

G (4.15)

As taxas dadas pelas equagoes 4.12, 4.13 e 4.14 sao associadas aos passos de reagao

quimica. As taxas liquidas de geracao para cada espécie quimica sao apresentadas a seguir.

dCeym,
CyHy - % = Ro1 = +(Rpo1)
dCo,
O, : at = Ry = ‘|‘(‘|‘2RP01 + O-5RP02) - (O'5RP03)
dC,
CO : dfo = Ro3 = +(Rpo2) — (2Rpo1 + Rpos)
dC
H,0 : dffo = Roy = —(2Rpo1)
dC
COQ : % = R05 = +(RP03) - (RPOQ)

Para realizar os calculos de cinética quimica, é necessario simplificar algumas

equagoes. Por exemplo, assumimos que a taxa de variagdo da concentragdo em rela-

o, . . Ci—Ch.; , . .
dgl, ¢ aproximadamente igual a AtRO’ . Também temos a identidade

Ry, = d(gi (VERSTEEG; MALALASEKERA, 2007). A partir dessas simplificagoes, po-

i—Co,i

d deduzi Ry, & imad te igual a & leva & 3
€1 0S edauzir que 0,5 e aproxnna amente 1gua a Atp O que Nnos leva a equa(;ao

Ci = Coﬂ' + Rgﬂ' X AtR.

¢ao ao tempo,

Assim, se avancarmos no tempo em um intervalo Atg, podemos calcular a con-
centracao C; a partir de uma concentragao inicial conhecida, Cj;. E importante que o
intervalo de tempo Atr seja pequeno o suficiente para que o produto Ry, X Atr seja
menor que Cp,, evitando valores negativos para C;. Caso as taxas Ry; sejam muito altas,
é necessario utilizar intervalos de tempo At ainda menores. A escolha adequada do valor
de Atg depende do problema especifico a ser resolvido (PATANKAR, 1980).
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A maior escala de tempo quimico de interesse é o tempo necessario para atingir o
equilibrio quimico a partir da condic¢ao inicial prescrita. No entanto, os passos de tempo
utilizados na solucao de problemas de combustdao podem ser tdo pequenos quanto 1079 —
1078 s (IMREN; HAWORTH, 2016), tal valor inviabilizaria uma solugdo CFD, devido ao
elevando ntimero de instantes necessarios para simulagao. Por isso utiliza-se dois passos
de tempo, um para simulagao CFD e outro s6 para integracao do termo de fonte de
reacdo quimica. Os passos de tempo de relacionam da seguinte forma At, = At/n, em
que n é numero de vezes que o passo de tempo da simulacao CFD é maior que o utilizado
para integracao dos termos de reacdo quimica. Assim, se n=500, At, = 0,002At, ou
At, = 2 x 10775, o que pode ser suficiente para solucdo de problemas que utilizem
mecanismos de taxa global. Se o mecanismo de reacao considerar os radicais H, O e OH,

um passo de reacdo At, ~ 10785 seria mais adequado, o que daria n=10000 se At = 107%s.

Com base no que foi apresentado, é possivel esquematizar uma rotina para célculo
dos termos de fonte das equagdes de fragdo de massa de espécies quimicas. Conforme
apresentado na se¢ao 4.3.2, primeiro sao realizados os cédlculos dos valores iniciais das
concentragoes quimicas. Depois as concentragoes quimicas sao transferidas para as varia-
veis de calculo de reagdo quimica, que vao se alterar enquanto o tempo se desenvolver. Os
calculos de reacao sao realizados para n passos. A variavel i representa cada instante de
tempo, para ¢ iniciando em 1 e crescendo por valores inteiros até n. No final, os termos de
fonte das equagoes de espécies quimicas sao calculados. De modo geral, enquanto 7 cresce
as concentragoes variam, variando também as taxas de reagdo quimica. A concentragao

0.0 é a inicial, que existe antes de qualquer instante, e a concentracao C; que aparece no
final é aquela que resulta de n instantes de reagao, cada um com duragao At,, ou seja, o
tempo total de calculo é de At. Assim, as taxas médias de reagao quimica w; sao calcula-

das baseadas o intervalo de tempo At e nas concentragoes iniciais e finais (VERSTEEG;
MALALASEKERA, 2007).

4.3.2 Esquema de célculo dos termos de fonte de espécies quimicas

Primeiro sao realizados os calculos dos valores iniciais das concentragoes quimicas:

Con = pYoom, /MWeyn,
Cg,z = pYo,/MWo,
Cos = pYoo/MWeo
Co4 = PYr0/MWi,o
Cos = pYco,/ MWeo,

Depois as concentragoes quimicas sao transferidas para as variaveis de calculo de
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reacao quimicas:

Cy = 371
02 - CS,Q
C3 = 5,3
Cy = 8,4
C5 = 5,5

Em seguida, os cédlculos de reagao sao realizados para n passos:

Para ¢ iniciando em 1 e crescendo por valores inteiros até n realizar os seguintes

calculos:
Célculo das taxas para cada passo de reacao quimica
0.1,+1.65
RPOl = _kOICm C()Q
1.0,~0.25 ~0.5
Rpor = —ko2Coz Coz Coi

0.1
RPO?) = - k03 C()5

Calculo das taxas liquidas das espécies

calculo das concentracoes de espécies quimicas

C; = Ci + Ry x At,
Cy = Cy 4 Ryo x At,
C3 = U5+ Ros x At,
Cy = Cy+ Roy x At,
Cs = C5 + Ros x At,

No final, os termos de fonte das equagoes de espécies quimicas sao calculados:
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4.4 Calculo das temperaturas em funcido da entalpia e da compo-

sicao da mistura de gases

O célculo da temperatura em fun¢ao da entalpia e da composicao da mistura de
gases requer o conhecimento prévio dessas grandezas. Podemos combinar a equacao da

entalpia total, dada por

Nespecies

h=Y Y
=1

com as equagoes das entalpias das espécies individuais. Isso resulta em uma equacao
em que a temperatura é a tnica varidvel desconhecida (KUO, 1986). No entanto, se o
polinébmio que relaciona a entalpia das espécies individuais e a temperatura for de alto
grau, nao é possivel isolar a temperatura de forma analitica. Nesses casos, é necessario

recorrer a um método numérico para determinar a temperatura.

4.5 Calculo das propriedades fisico-quimicas

A massa especifica da mistura de gases p, a temperatura T, e a pressao pg, sao

relacionadas pela da equagao de estado para um gas ideal:

_ poW
P=R.T

W= (z ;I//>_ (4.17)

=1

(4.16)

em que, py é a pressao atmosférica (101325 Pa) e R, é a constante universal dos gases
perfeitos (8314.51 J/kmol-K) (CUNHA; FERREIRA, 2020).

A dependéncia do calor especifico a pressao constante e da entalpia absoluta es-
pecifica de cada espécie 7 com a temperatura sao calculadas por meio de polinémios,
conforme as equagoes 4.18 e 4.19, respectivamente (MCBRIDE, 1993). O calor especifico
a pressao constante (c,) em J/kg-K e a entalpia absoluta (h) em J/kg da mistura de gases

sao calculados pelas equagoes 4.20 e 4.21.

%71‘ = Q14 + (lz,iT + a37iT2 + CL471'T3 -+ a57iT4 (418)
h; T T3 T* T°
R7u = CLLiT + CLQ,i7 + (13,2'? + CL4¢Z + CL5’Z'? + ag q (419)
o Y;Epi
= ’ 4.20
Cp Z m ( )

=1

h=Y hY; (4.21)
=1
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A viscosidade (p) em kg/m-s e a condutividade térmica (k) em W/m-K de um
componente puro sao calculadas pelas equagoes 4.22 e 4.23, na sequéncia. A viscosidade
e a condutividade térmica da mistura de gases sao calculadas pelas equagoes 4.24 e 4.25
(BIRD; STEWART; LIGHTFOOT, 2006).

i = 2,6693 x 106(zZi§iZ? (4.22)
e (54 22 (5 w
= m (4.24)
kzﬁ%??%@ (4.25)

- WZ —-1/2
@w:81ﬂ<1+m/>

J

NORC N

Onde X; e o; representam a fracdo molar e o didmetro de colisdo de uma espécie 7,

respectivamente, e €2, ; ¢ a integral de colisao para viscosidade. Os parametros necessarios
para os cdlculos das propriedades foram obtidos em (CERFACS, 2017).
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5 Resultados e Discussoes

Neste capitulo, serd comparado os resultados experimentais de Panek (2010) com
simulagoes que empregam quatro modelos de difusao. Estes incluem um modelo que con-
sidera o niimero de Lewis unitario, uma simulacao baseada na teoria de Chapman-Enskog
(1968), outra utilizando o método de Wilke e Lee (1955), bem como o método proposto
por Fuller, Schetter e Giddings (1966).

5.1 Combustor de Thomson

O estudo da chama de difusdo laminar do etileno (CyHy) realizado por PANEK
(2010), que empregou o combustor desenvolvido por THOMSON et al. (2005), serve como
ponto de referéncia nesta secdo do trabalho. Um esquema do dominio geométrico bidimen-
sional com simetria radial utilizado neste estudo para aproximar o combustor experimental

de referéncia é apresentado na figura 5.

Saida

N

Eixo de simetria
AR N S SSRRANSRNNSANS

Entrada de combustivel

"

\

40.00

~—03.06

ar

Entrada de

\
-

5.00

N

@236

Parede de entrada
N

AREAR NG

14.70

«-' @4.76 =—

©25.40

9.648°

Figura 5 — Esquema do combustor experimental (mm). Fonte: (OLIVEIRA, 2023)
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As velocidades de entrada de combustivel e ar no combustor foram determinadas
com base nas vazoes méssicas de combustivel e ar, respectivamente. A velocidade do
combustivel (ufye), foi definido como 0,0960 m/s, enquanto a velocidade do ar (ug,), foi
definido como 0,1899 m/s. As vazoes massicas de combustivel e ar, denotadas por 7 s,e €
Mair, foram medidas como 0,482 mg/s e 0,11 g/s, respectivamente de acordo com PANEK
(2010). Além disso, as dreas de entrada do combustor foram consideradas para determinar

as velocidades.

Tabela 3 — Condi¢oes de Contorno

Contorno Uu v Y h p
Eixo de simetria Gu—0 v=0 9Y;/On=0 Oh/On=0 -
Parede u="0 v=0 9Y;/On=0 h=hy -
Parede de entrada u= v=0 9Y;/On=0 h=hy -
Entrada de combustivel ©w=1up,y v=0 Ypruag=1 h = hpyea

Entrada de ar U= Uy U= Yi=Yiozia h="ha -
Saida 2—220 3—220 %:0 %: P = Po

No instante inicial, assumimos que o ar preenche o interior do combustor, e sua
composicao foi considerada como Yp, = 0,2315, Yy, = 0,7556, e Y4, = 0,0129. As
condic¢oes de contorno assumidas neste estudo estdo resumidas na Tabela 3. A pressao
foi admitida igual a 101325 Pa no contorno saida. As entalpias do etileno e do ar a 298
K sao representadas por hyue € hgir, respectivamente. Durante a simulacao, a entalpia
da mistura de gases ¢ atualizada em cada instante para manter as paredes internas e a
parede de entrada a 298 K. Essa atualizacao é feita usando a formula hy; = Zﬁzl Y;h;,

onde Y; representa a fragao molar de cada componente da mistura.

5.2 Dominio Computacional e Discretizacao

Uma malha de elementos finitos triangulares nao estruturada (Fig. 6) é utilizada
para discretizacao do dominio de céalculo e uma segunda malha de volumes de controle
poligonais, centrado nos vértices, é utilizada para discretizagdo das equagoes diferenciais
de conservacao (CUNHA, 2010). A malha de volumes de controle é obtida a partir da
malha de elementos finitos através do método das medianas, e o volume de controle
poligonal é formado pela unidao de varios subvolumes de controle que compartilham um

mesmo no.

Para assegurar um erro pequeno de discretizagao nas regioes de entrada de com-
bustivel, entrada de ar e paredes, um refinamento elevado na malha foi realizado nessas
regides. Além disso, um refinamento adicional foi aplicado no eixo de simetria préximo
a saida do bocal do combustor para melhorar os resultados relacionados ao tamanho da

chama.
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Ireryy

Figura 6 — Malha de elementos finitos triangulares

Um computador pessoal foi usado para realizar as simulacoes, com os seguintes re-
cursos: processador Intel®Core(TM) i3-7020U CPU @ 2.30GHz, 4GB de memoéria DDR4,
SSD de 256GB e SO Windows 10 Version 22H2 de 64 bits. Foram necessérios entre 1501

e 4155 iteracoes para a convergéncia no regime permanente.

5.3 Avaliacao da eficiéncia computacional

A eficiéncia computacional torna-se um fator relevante na escolha do método de
difusdo para garantir nao apenas precisao nos resultados, mas também uma abordagem

eficiente na resolu¢do numérica do problema em questao.

Tabela 4 — Ntimero de passos para convergéncia no regime permanente

Método Iteracoes
Lewis Unitario 4155
Chapman-Enskog 2015
Wilke-Lee 1501
Fuller et al. 1603

Para alcancar a convergéncia, ¢ analisada a magnitude do erro. No contexto do
c6digo, o monitoramento do erro é realizado por meio de grandezas que representam as
raizes do erro quadratico médio nas componentes = e y da velocidade. Essas grandezas
sao avaliadas por meio das diferencgas entre as iteragdes consecutivas nas componentes de
velocidade. A simulagao é interrompida quando ambos os valores das velocidades x e y
sdo inferiores a 107°. Esse critério de interrupcao é adotado para garantir a precisio e a

estabilidade do resultado numérico.

O modelo que incorpora o nimero de Lewis unitario (que considera o coeficiente
de difusdo como k/c,), embora simplifique os calculos na equagdo de energia, revela uma

demanda computacional significativamente maior. Este método exigiu 4155 iteragoes para
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atingir a convergéncia, mais que o dobro de iteragoes em relagao ao modelo de Chapman-
Enskog, o segundo método que precisou de mais passos para convergir. Esse aumento
pode ser atribuido a simplificagdo introduzida por esse modelo, que resulta em um erro

muito maior em comparac¢ao com os demais modelos avaliados.

Destacando-se pela eficiéncia, o modelo de Wilke e Lee alcangou a convergéncia
em apenas 1501 iteragoes. Nao ficando atras, a correlagao de Fuller, Schetter e Giddings

necessitou de apenas 1603 iteracoes para atingir o regime permanente.

Dessa forma, ao analisar o desempenho dos diferentes modelos, é possivel perceber
que a escolha da formulacao para os coeficientes de difusdo ndo apenas impacta a con-
vergéncia, mas também influencia diretamente a eficiéncia computacional, uma vez que

o tempo de processamento tende a crescer exponencialmente a medida que o nimero de

iteracoes aumenta.

5.4 Perfil de temperaturas

As distancias do bocal do combustor foram selecionadas semelhante a tese da
PANEK (2010) para permitir uma comparagao visual entre os perfis de temperatura

experimentais (Fig. 7), e os simulados (Fig. 8).

2200{

2000 -

Temperature (K)

1800{

0.0 0.5 1.0 15 2.0
Radial Location (mm)

Figura 7 — Perfil de temperatura experimental & 1 atm. Fonte:(PANEK, 2010)
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Figura 8 — Perfil de temperaturas.

A proximidade das temperaturas em torno de 2100 K em todos os casos, reforca a
fidelidade dos resultados as condigoes experimentais. Diferencas mais significativas serao
discutidas na proxima secao, que aborda o formato da chama, incluindo sua altura e

dimensoes de fixacao.

5.5 Dimensodes e formato da chama

A relacao entre formato da chama e as caracteristicas da combustao é um assunto
complexo e em desenvolvimento (LI et al., 2015). Para determinar o comprimento da
chama pode-se usar como critério o valor méaximo na linha de centro de algumas variaveis,
como a temperatura (HOERLLE, 2012).
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A Figura 9 mostra duas medicoes distintas das dimensdes da chama, resumidas

na Tabela 5 para os resultados experimentais e simulados.

Tabela 5 — Alturas da chama luminosa e localizagoes de fixagao
a 0,482 mg/s, com erros associados.

Chama L1l (mm) L2 (mm) Erro (%)
Experimental 6,24 0,28 -

Lewis unitario 7,61 0,76 21,27
Chapman-Enskog 6,60 0,66 5,65
Wilke-Lee 5,90 0,59 5,08
Fuller et al. 6,10 0,61 2,42

Figura 9 - L1 e L2.

Nas figuras 5.5 e 10, apresenta-se o contorno da chama obtido para uma pressao
de 1 atm. A altura da chama foi calculada a partir das posi¢oes axiais de temperatura
maxima ao longo do eixo do combustor. Por outro lado, a largura da chama foi calculada

com base nas posicoes radiais de temperatura maxima, em alturas especificas.

Os graficos apresentados acima e a tabela 5 revelam que, ao considerar o niimero
de Lewis unitério, a altura da chama exibe um erro significativo de 21%. Contudo, ao
aprimorar o termo de difusdo bindrio, observa-se uma redugao expressiva na altura da
chama. Quando aplicamos a teoria de Chapman-Enskog (ver Eq. 3.15), que assume b
como constante, o erro associado é de 5,65%. Por outro lado, o método de Wilke e Lee,
que leva em conta bap (ver Eq. 3.16) com base nas massas molares das espécies, apresenta
um erro ligeiramente inferior, atingindo 5,05%. No entanto, a correlagdo proposta por
Fuller, Schetter e Giddings, que incorpora um volume associado a difusao molecular entre
duas espécies, é o método que mais se aproxima do valor experimental, revelando um erro
menor de 2,42%.

Os valores simulados para L2 revelam um erro associado consideravelmente ele-
vado, indicando a necessidade de uma modelagem mais precisa da anexacao da chama.
Para reduzir esse erro, é preciso empregar abordagens mais refinadas, como aquela desen-
volvida por XU et al. (2018).

O erro de L2 pode ser devido a condi¢oes de contorno, os quais, para todos os
casos, foram modeladas utilizando a mesma condicao térmica na parede do tubo: transfe-

réncia de calor conjugada com condicao adiabética (ou gradiente de temperatura zero). E
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a - Lewis unitario b - Chapman-Enskog
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Figura 10 — Formato da chama a 1 atm.

importante destacar que, na realidade, a condi¢ao térmica na superficie inferior da parede

do combustor nao é adiabatica, o que pode ter influenciado na dimensao de anexacao.

A posicao de anexagdo da chama (L2) pode ser influenciada pela geometria do
combustor, resultando em variagoes no nivel de recirculacao de calor. Este fenomeno
foi observado por XU et al. (2018), que também investigou a anexacdo da chama no
Combustor de Thomson. Os resultados indicaram que a base da chama nesse combustor
estd essencialmente em contato com a parede do combustor. Consoante essa observagao,
neste estudo foi adotada a abordagem de selecionar a temperatura mais elevada na parede

do tubo para o célculo de L2.
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De acordo com XU et al. (2018) o ponto de anexagao da chama é controlado
pela combinagao da reatividade do combustivel, velocidades dos fluxos de combustivel
e oxidante, e do material do tubo de combustivel, afetando direta ou indiretamente a
composi¢ao do gas proximo a borda do combustor por meio dos processos de transferéncia

de calor e mistura.

5.6 Analise comparativa dos coeficientes de difusao em funcao da

temperatura
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Figura 11 — Comparacao dos Coeficientes de Difusao de 4 Espécies na Combustao de
CoHy/ar a 1 atm.
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Os graficos na Figura 11 oferecem uma comparacao dos coeficientes de difusao
em relagdo a temperatura para quatro espécies quimicas, considerando os trés modelos
que nao incorporam o numero de Lewis unitario. Embora os resultados de validacao nao
tenham sido incluidos para comparacao, os resultados sao satisfatorios, levando em conta

a melhora no tamanho da chama e a proximidade entre esses termos difusivos.

Uma diferenca mais acentuada foi observada a partir de 1000 K, especialmente
para radicais rapidos e espécies intermediarias como o Hy. Um aumento na temperatura
aumenta significativamente a difusividade. Os modelos utilizados fornecem um coeficiente
de difusdo bem aproximado em comparagao com o modelo de difusdo que considera o
numero de Lewis unitario, ao variar a temperatura nas condi¢bes de combustao pré-
misturada. Além de sua precisdo, as férmulas sao relativamente simples, tornando a tarefa

computacional de estimar varios termos de difusao binaria simplificada.

5.7 Campo de temperaturas
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Figura 13 — Campo de temperatura considerando a teoria de Chapman-Enskog.

Figura 12 — Campo de temperatura considerando Lewis unitério.
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Figura 14 — Campo de temperatura considerando o método de Wilke e Lee.

2400
2200
2000
1800
1600
1400
1200
1000
800
600
400
0.04

Os campos de temperaturas exibiram resultados notavelmente consistentes e satis-
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Figura 15 — Campo de temperatura considerando a correlacao de Fuller.

fatorios durante a andlise, assemelhando-se aos valores apresentados no perfil de tempe-
raturas (ver segao 5.4). Nao foram identificadas discrepancias significativas nessa variavel.
Divergéncias mais substanciais foram observadas ao analisar as dimensoes da chama (ver

se¢ao 5.5).

5.8 Conclusoes

Os resultados obtidos através das simula¢bes comparadas com os experimentos
de Panek (2010) revelaram uma concordéncia geral nas condigdes de contorno, perfil de
temperatura e formato da chama. No entanto, a escolha do modelo de difusao teve um

impacto significativo na eficiéncia computacional, convergéncia e precisao dos resultados.

O modelo que incorpora o nimero de Lewis unitario mostrou uma demanda com-
putacional substancialmente maior. Por outro lado, o modelo de Wilke e Lee se destacou

pela eficiéncia, atingindo a convergéncia em um nimero significativamente menor de ite-
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ragoes. A correlagdo proposta por Fuller, Schetter e Giddings também demonstrou uma

eficiéncia computacional notavel.

Ao analisar o perfil de temperatura, os resultados numéricos exibiram uma con-
cordancia satisfatoria com os dados experimentais, com temperaturas em torno de 2100
K. No entanto, a andlise das dimensoes e formato da chama revelou varia¢oes entre os
modelos. O modelo que considera o nimero de Lewis unitario apresentou o maior erro na
altura da chama, enquanto a correlagdo de Fuller, Schetter e Giddings se aproximou mais

dos resultados experimentais.

A investigagao das dimensdes da chama indicou a necessidade de melhorar a mo-
delagem da anexacao da chama, especialmente para reduzir o erro associado a posicao de
anexacao (L2). A influéncia da geometria do combustor e das condigoes de contorno na

anexacao da chama também é destacada como um ponto critico para futuros estudos.

Por fim, a andlise dos coeficientes de difusao molecular revelou que o modelo de
Fuller, Schetter e Giddings apresenta comportamentos mais realistas em comparacao com
os outros métodos avaliados. No entanto, é importante considerar que os coeficientes de
difusdo dependem fortemente da temperatura e das espécies envolvidas, e os resultados
obtidos dependem da precisao dos dados termodinamicos e cinéticos utilizados nos mo-

delos.

Em suma, a escolha do modelo de difusao deve ser cuidadosamente ponderada,
levando em consideragao nao apenas a precisao dos resultados, mas também a eficiéncia
computacional, convergéncia e a capacidade de representar adequadamente fendmenos

complexos, como a anexacao da chama em combustores laminarmente difusivos.
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