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Resumo: Neste trabalho apresenta-se a modelagem de chamas difusivas na forma de jato, sob a hipotese de baixo nimero de
Mach e elevado nimero de Damkdhler. O modelo é baseado nas equacdes flamelet para a parte quimica e na fracédo de
mistura para o fluxo. Resultados numéricos sdo apresentados utilizando a técnica LES (Large-Eddy Simulation) com o modelo
de Smagorinsky para a viscosidade turbulenta. A discretizacdo das equacdes governantes € feita em diferencas finitas, com a
aplicacdo da técnica TVD (Total Variation Diminishing). Além disso, apresentam-se mecanismos cinéticos reduzidos
multietapas para o metano, o metanol e o etanol. A modelagem de chamas de metanol e etanol diferencia-se da modelagem de
chamas de metano por ocorrer uma mudanca de fase durante a combustdo. Modela-se o efeito global das gotas usando uma
descricdo Lagrangeana que é incorporada a descricdo Euleriana do escoamento, via termos fonte. Os resultados obtidos
comparam favoravelmente com os dados numéricos e experimentais encontrados na literatura. A contribuicéo deste trabalho
esta na solugdo numérica de chamas difusivas de metano, metanol e etanol com a utilizacéo da técnica LES, na obtencdo de
um processo de reducdo de mecanismos cinéticos detalhados, e na obtengdo de um mecanismo de 5 etapas para o etanol.
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1. Introducéo

A necessidade de diminuir o consumo de petréleo, a
busca por fontes alternativas de energia, e o crescente
aumento da emissdao de poluentes, tornam o estudo da
combustdo uma area em grande expansdo (ALIM &
MALALASEKERA, 2005). Compreendendo melhor os
fendmenos de combustdo e turbuléncia, pode-se tratar de
maneira mais adequada a emissdo de poluentes, a
estabilidade da combustdo, a eficiéncia do combustivel
utilizado e o ruido produzido durante a combustdo
(BUCKMASTER et al., 2005).

Em 1954 foi fundado o Combustion Institute, com o
prop6sito de promover pesquisas em combustdo
(BUCKMASTER et al., 2005). Nos anos 50 e 60 os
interesses em aeropropulsdo e propulsdo de foguetes
emergiram juntamente com 0s motores de combustdo
interna. Nos anos 60 as preocupacgdes voltaram-se aos
poluentes gerados nos processos de combustdo, como a
formacdo de Oxidos de nitrogénio e fuligem. O interesse
pela eficiéncia da combustdo surgiu principalmente na
década de 70. Nas décadas de 80 e de 90 o papel da
combustdo nas mudangas climéticas foi reconhecido, e 0
potencial de sintetizar materiais por combustdo gerou
muito interesse (SEERY & LAW, 2004). Todos estes
estudos perduram até hoje.

O estudo da combustdo exige conhecimentos em

termodindmica, cinética das substancias quimicas e
mecéanica dos fluidos; é um tépico de pesquisa
multidisciplinar. As chamas podem ser classificadas como
pré-misturadas, parcialmente pré-misturadas e nao pre-
misturadas  (difusivas), dependendo de como o
combustivel e o oxidante entram na zona de combustdo, e
também como chamas laminares ou turbulentas,
dependendo da velocidade com que o combustivel é
injetado na zona de combustdo (PETERS, 1992). A maior
parte das aplicagBes de interesse envolve fluxos ndo pre-
misturados e turbulentos.

A combustdo envolve mdltiplas espécies reagindo
em multiplas reagBes quimicas. As equacdes de Navier-
Stokes sdo geralmente aplicadas para fluxo de gases com
multiplas reacfes e espécies. As espécies sdo
caracterizadas pelas suas fragbes massicas Y; =
Wn)/ WYt n;) para i =1,2,..,n, onde W é a
massa molar, n; o nimero de moles da espécie i e n 0
numero de espécies reagindo na mistura. A combustao
requer a resolucéo de n + 5 variaveis, sendo uma variavel
para a massa especifica, trés para a velocidade, uma para a
energia (pressdo, entalpia ou temperatura) e n para as
fracOes méssicas das espécies. Sabe-se que a maioria dos
esquemas quimicos envolve um grande ndmero de
espécies, sendo n maior que 50 para muitos combustiveis
de hidrocarbonetos simples. A forma completa da equacéao
da energia ndo é sempre necessdria; assim formas
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simplificadas sdo frequentemente utilizadas em cddigos
computacionais de combustdo (POINSOT & VEYNANTE,
2001).

A estrutura de uma chama difusiva depende da
temperatura T e da fragdo de mistura Z = m, /(1h, + m,),
onde m, € o fluxo de massa do jato de combustivel e m, é
o fluxo de massa do jato de oxidante. Cada elemento da
frente da chama pode ser visto como uma pequena chama
laminar, cujo conjunto chamamos de flamelet, que é a base
de muitos modelos para a combustéo turbulenta (PETERS,
2006).

A mistura pode ser intensificada pela interacdo entre
chama e vértices (RENARD et al., 2000), e a geracdo de
calor exerce uma influéncia significante na evolugdo da
chama e na turbuléncia. Em regides de niveis de queima
elevados a escala de tempo dos vdrtices é pequena
(BAURLE, 2004; PETERS, 2006; WARNATZ et al.,
2006). A mistura turbulenta tem um papel importante na
combustdo quando os reagentes sdo injetados
separadamente. Neste caso, a massa especifica, a
temperatura, a massa molar e as propriedades de transporte
da mistura variam (DIMOTAKIS, 2005; KEMPF et al.,
2006).

A técnica LES (Large-Eddy Simulation) tem sido
utilizada como uma ferramenta no estudo da combustéo em
fase gasosa nos ultimos anos (KAWAI & LELE, 2008;
KEMPF, 2008; VICQUELIN et al., 2008), e € util para a
simulacdo da combustdo turbulenta em um spray, como
pode ser encontrado na literatura (LEDERLIN & PITSCH,
2008; WATANABE et al., 2007). Como a combustdo em
um spray € um fenbmeno complexo onde ocorre a
dispersdo das goticulas de um combustivel liquido,
evaporacao e reagcdes quimicas, 0s mecanismos que regem
estes processos ndo sdo ainda completamente
compreendidos.

Os primeiros mecanismos cinéticos foram obtidos e
publicados em meados da década de 1980 para chamas de
metano pré-misturadas e nao pré-misturadas e, pouco
tempo depois, estes mecanismos foram usados na analise
assintética e numérica. Na década de 1980 alguns grupos
de pesquisa focaram sua atencdo em chamas de metano,
desenvolvendo técnicas Uteis na reducdo sistemética de
mecanismos cinéticos detalhados (PETERS & ROGG,
1993). Constatou-se que os modelos cinéticos para
hidrocarbonetos possuem uma Idgica hierarquica, onde o
mecanismo cinético de qualquer combustivel tem, como
um subconjunto, os mecanismos de todos os combustiveis
de moléculas menores. Isto acaba reduzindo drasticamente
o tempo e o esforco requeridos para desenvolver
mecanismos de reacdo de grandes  espécies
(WESTBROOK et al., 2005).

2. Metodologia

Nesta secdo, apresentam-se as equagdes para O
escoamento a baixo ndmero de Mach de chamas difusivas.
A formulacdo é baseada na fragdo de mistura para o fluxo
do fluido (BILGER, 1980), e no modelo flamelet para a
parte quimica. Como os combustiveis em estudo envolvem
a combustdo em fase gasosa (metano) e a combustdo com
mudanca de fase, de liquida para gasosa (metanol e etanol),
apresenta-se 0 modelo Euleriano/Lagrangeano para um
spray.

As simulagdes computacionais com mecanismos

cinéticos detalhados sdo complicadas pela existéncia de
radicais altamente reativos, o que induz em uma rigidez
significativa do sistema de equacOes governantes, devido
as diferencas nas escalas de tempo das espécies.
Consequentemente, existe a necessidade de desenvolver, a
partir desses mecanismos detalhados, os correspondentes
mecanismos reduzidos com menos variaveis e rigidez
moderada, mantendo a precisdo e a abrangéncia dos
mecanismos cinéticos detalhados (LU & LAW, 2006).
Portanto, propde-se também uma estratégia para a reducao
de mecanismos detalhados, e apresentam-se mecanismos
cinéticos reduzidos para as chamas de metano, metanol e
etanol.

2.1. Obtencdo das Equacgfes Governantes

A combustdo é a conversdo da energia de ligagdo
quimica em calor através de reaces quimicas (PETERS,
2006). Formalmente, uma equacdo de reacdo pode ser
escrita na forma

n n
Z V{Ml‘ = Z vi”Mi
i=1 i=1

onde n € 0 nimero de espécies quimicas envolvidas no
sistema, v; representa o coeficiente estequiométrico do
reagente i, v;" o coeficiente estequiométrico do produto i e
M; o simbolo quimico da espécie i. Além disso, o
coeficiente estequiométrico liquido é escrito como
v, =V —v.

Aplica-se a formulagdo a baixo ndmero de Mach,
pois dentro de um queimador o numero de Mach é
tipicamente baixo, a pressdo permanece aproximadamente
constante e as perdas de calor nas paredes sdo pequenas
(PETERS, 2006; POINSOT & VEYNANTE, 2001).

Alternativamente, a equacdo da energia pode ser
escrita em termos da temperatura. Quando as dimensdes
do dominio sdo muito maiores que o diametro do jato de
combustivel, em uma chama difusiva na forma de jato, as
perdas de calor pelas paredes sdo normalmente pequenas e
a contribuicdo devido & radiagdo torna-se negligenciavel
(LAW, 2006). Desprezando os efeitos da gravidade e da
radiacdo, o conjunto de equacdes governantes, que inclui
as equagbBes da quantidade de movimento, fracdo de
mistura, fracdo méassica das espécies e energia, é escrito
como (i,j = 1,2,3)

d(pu;) n a(puiuj) _ _a_P_I_ aT_U

Jat 0x; ox; 0x;
0(pZ) N d(py;2) 0 D 0z
at dx;  Ox;\| Z0x;

9(oty) + UG, = i( Diﬁ) +w,i=12,..,n
Jat 0x; 0x; 0x;
26T, 3(pyT) _ i( DTa_T) i
at ox; 0x; 0x;
onde p € a massa especifica, u; o vetor velocidade, t o
tempo, x; a coordenada cartesiana espacial, p a pressdo,
7;; 0 tensor das tensGes viscosas (viscous stress tensor), Z
a fracdo de mistura, D, a difusividade molar (molecular
diffusion coefficient) da fracdo de mistura, Y; a fracdo
maéssica da espécie i, D; a difusividade massica da espécie
i com respeito a uma espécie abundante, como por
exemplo o nitrogénio, w; o termo fonte quimico, que é a
massa da espécie i produzida por unidade de volume e
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unidade de tempo, T a temperatura, D; a difusividade
térmica (heat diffusivity) e w; a taxa volumétrica de
geracdo de calor devido a reagdes quimicas.

O termo relativo a pressdo ndo aparece na equacao da
energia, pois para baixo nimero de Mach as variaces
espaciais da pressao podem ser desconsideradas (PETERS,
1992), e quando ndo existe variacio forcada de volume, a
derivada temporal da pressdo também pode ser
negligenciada. A pressdo é determinada da equacdo de
Poisson.

O tensor das tensdes viscosas € escrito como t;; =

pv (ZSL-J- —26”5,(,(), onde v é a viscosidade cinematica,
8;; a funcdo delta de Kronecker (6;; =1 para i=j e
8;; = 0 para i # j), e o tensor deformagdo (rate of strain
: f0s, = L[y %
tensor) S;; € dado pela expressdo S;; = . (ax,» + a)q).
O termo fonte quimico e a taxa de geracdo de calor
sdo dados (PETERS, 2006), respectivamente, por w; =

. 1 .
W, Xhei ViWy € Wy = C—Zzzl Q,wy, onde W; é a massa
p

molar da espécie i, r 0 ndmero de reacfes quimicas do
mecanismo, v;;, 0 coeficiente estequiométrico da espécie i
na reacdo k, c, o calor especifico a pressdo constante,
Q, = — XM, vy W;h; o calor de combustdo da reacdo k e
h; a entalpia da espécie i. A taxa da reagdo w;, no
mecanismo contendo r reagBes quimicas é dada por
(PETERS, 2006)

n (pY Vjk no (pY Vjk
<[] (5) I T (5
Wy fk i1 (W> bk N

] ]
onde kg € ky; sdo os coeficientes da taxa da reagdo k das

reacGes direta e inversa, respectivamente. Geralmente,
estes coeficientes dependem da temperatura e podem
também depender da pressdo. Os expoentes vj;, € vj; sdo 0s
coeficientes estequiométricos da espécie j na reagdo k dos
reagentes e produtos, respectivamente.

Para um mecanismo de uma etapa, uma reacdo
irreversivel envolvendo combustivel F (hidrocarboneto) e
oxidante 0, assume a forma

ve[F]+ Véz [0;] - Vgoz [CO,] + VIC;ZO[HZO]
e o0s termos fonte w; e w; tornam-se w; =v,W,w e

Wp = ng, onde a taxa de reagcdo é aproximada como
P
_ 4 (PYF\™F (PY0,\"02 _E
(PETERS, 2006) w = A(2L) <_WO2) exp (- L),

com A sendo o fator pré-exponencial, E a energia de
ativagdo, R a constante dos gases ideais, e np € ny, as
ordens de reacdo. Para uma reacdo de primeira ordem,
ng =Mng, = 1.

O conceito flamelet para a combustdo turbulenta
aplica-se quando a reacgdo é rapida se comparada com a
mistura a nivel molecular. Neste regime, a parte quimica de
uma chama e a turbuléncia podem ser tratadas
separadamente. O conceito flamelet aproxima-se da
solu¢do de Burke-Schumann para nimero de Damkéhler
elevado e reacdo de uma etapa. A taxa de dissipacao
escalar que aparece nas equagdes na forma flamelet
relaciona os efeitos causados pela difusdo e pela
convecgdo. Esta taxa é grande nas escalas menores, mas
suas flutuagcBes sdo principalmente governadas pelas
grandes escalas, as quais sao resolvidas usando LES.

Quando o modelo flamelet é aplicado a uma chama

difusiva, assume-se geralmente que as difusividades
molar, massica e térmica sdo todas iguais (D, = D; = D7)
e que os ndmeros de Lewis sdo iguais a unidade (Le; =
Dr/D; = x/(pc,D;) = 1), introduzindo, portanto, um
coeficiente de difusdo comum definido como D =
x/(pc,), onde k € a condutividade térmica. Estas
hipoteses produzem melhores resultados em chamas de
hidrocarbonetos do que em chamas de hidrogénio
(PETERS, 1992).

As equactes flamelet descrevem a estrutura reativa-
difusiva na vizinhanca da superficie da chama como uma
funcdo da fracdo de mistura, ao invés do espaco
(PETERS, 2006). Inicialmente, faz-se uma transformacéo
de coordenadas, aplicada a superficie da chama, e em
seguida uma analise da ordem de magnitude dos termos é
usada para mostrar que as derivadas dos escalares reativos
nas direcdes tangenciais podem ser negligenciados quando
comparados com as derivadas na dire¢cdo normal.

Para a transformacdo de coordenadas, assume-se que
a camada de consumo de combustivel esta localizada em
condigBes estequiométricas, tal que a superficie da chama
é definida como a superficie de mistura estequiométrica
Z(x;,t) = Z,. Se o gradiente da fragio de mistura local &
suficientemente alto, a combustdo ocorre em uma fina
camada na vizinhanca da superficie estequiométrica. Na
Figura 1, a coordenada x,; definida como sendo
localmente normal a superficie da chama é substituida por
Z, enquanto que as coordenadas tangenciais x, e x5 S80
iguais as novas coordenadas Z, e Z5, respectivamente, e t
é substituido por 7. Assim, Z € localmente normal a
superficie de mistura estequiométrica (PETERS, 1992).

Oxigénio / T \ Oxigénio

Z=1
Combustivel

Figura 1. Superficie da mistura estequiométrica na chama
difusiva de um jato.

. ~ ~ d a
Aplicam-se, entdo, as transformagles —=—+

9Z 0 a a 9z 0 0 gt 6aT
Z z zZ
2L L=y (k=23) & — =
at 0Z° Oxy 0Zy  0xy 0Z 0xq 0xq, 0Z

equacdes da fracdo méssica das espécies e da temperatura,
resultando em

+

972 — Wi

Y,  xo%Y
'Da‘[ _'02
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oT x 0T
Por Paaz
onde y = 2D(8Z/dx ) é a taxa de dissipacao escalar.

Na simulacdo em grandes escalas (LES) empregada
neste trabalho, as grandes escalas turbulentas s&o
explicitamente calculadas, sendo os efeitos das menores
escalas aproximados por modelos submalha. As equacdes
do balango para as simulagbes em grandes escalas séo
obtidas pela filtragem das equacGes do balango
instantdneas. Em LES, trabalha-se com malhas menos
refinadas (apenas as grandes escalas s@o resolvidas) e
pode-se ter nimeros de Reynolds mais elevados que em
DNS (Direct Numerical Simulation) (POINSOT &
VEYNANTE, 2001). A qualidade da computacdo e a
precisdo dos resultados estdo diretamente relacionadas aos
modelos submalha.

Para fluxos com grandes variacbes na massa
especifica, como ocorre na combustdo, € conveniente
introduzir uma média ponderada pela massa especifica,
chamada média Favre (PETERS, 2006). As equacOes
adimensionais com a aplicacdo da média Favre tornam-se

+ Wy

o) , paE) 1 @+i<i—,,)
ot 0x; Ma?0x; = 0x; \Re "
(pz) o(pwZ) 0 (p D, 0Z
ot dx; _E(E§E>

617,, Xazyp 1 .

ar %2972 y+1”
6YO )(6 yoz_ Yy ~

o Y2 azz Ty’

ot 2 022
of  xo°T i
ot~ 2oz TV

onde Eij=;7t(23‘;—§6”$kk), D, é o coeficiente de
difusdo turbulento (PITSCH & STEINER, 2000), a =

_ _ 2Azy N __Vo,Wo,YFu
2027.,(1—2Zy) = T A~2Zy, vy = VWEYo,’
(y+1) Ze(1-T)

=Da exp(ﬁref - B)YFYOZexp (—1 e T))
B = Ma ¢ 0 nimero de Mach, Re o Reynolds, Sc o

Schmldt Ze 0 Zel’dovich e Da o Damkohler. O subindice
F refere-se as condi¢gBes no combustivel, u no estado ndo
queimado, b no estado queimado, ref em um valor de
referéncia e st na condicdo estequiométrica.

O modelo submalha de Smagorinsky é popular pela
sua formulagdo simples, e a viscosidade turbulenta é
modelada  como i, = p(CsA)?|S,[,  onde A=

(dx dy dz)'/* é o tamanho do filtro, |S,| = /23;3; a

norma de Frobenius da taxa de deformacdo e Cg o
coeficiente de Smagorinsky. Resultados satisfatdrios sdo
obtidos com Cg na faixa de 0,1 — 0,3, dependendo do fluxo
e da resolucdo da malha (POINSOT & VEYNANTE,
2001).

Modela-se o efeito global das gotas usando uma
descricdo Lagrangeana, a qual € incorporada a descricdo
Euleriana do escoamento, através da insercdo de termos
fonte nas equagdes. As equacdes sdo escritas,
convenientemente, na forma Lagrangeana para as gotas e

na forma Euleriana para a fase gasosa. Neste trabalho, o
efeito global do conjunto de gotas é adicionado ao jato
através de termos fonte nas equacdes da fase gasosa.

As equacbes adimensionais em LES na forma
Euleriana para a fase gasosa assumem a forma (DE
BORTOLI & LORENZZETTI, 2010; LEDERLIN &
PITSCH, 2008; PETERS, 2006; PITSCH & FEDOTOQV,
2001; WATANABE et al., 2007)

o) A(pua 1 05 01
() olpad) 1 9 < U”)Hul

ot 0x; "~ Ma?dx; 0x;
0(p2) , 9(p%2Z) _ 0 (& 97\, .
at 0x; 0x; \Re Sc 0x; z
oo%)  9PTT) _ 0 (& 0%\, o
ot 0x; dx; \Re Scox;) — Yi
o(ph)  o(pwh) _ 0 (& OR)
Jat 0x; 0x; \Re Pr 0x; h
Pr é o nimero de Prandtl e 0s termos fonte sdo dados por

- 1 dm
Sui = _V (fl ( udl) +— . d,l)

Y 1OV dmy
)
Y+Yy, \ViLa=y dt

. IgY o1d my
Sh = _V <2EC dt (mdu’dludl) + Qd _dt hV,S
+ Qrad)
51’1 Zz 1d—S€l F,§yl.=0,sei¢F

ondeV éo volume da célula para o calculo na fase gasosa,
my a massa da gota, 7, = pyd3/18u o tempo de vida da
gota, p, a densidade da gota, d; o didmetro da gota, u a
viscosidade dindmica da fase gasosa, u,; a velocidade da
gota, hy ¢ a entalpia de vaporizagdo na superficie da gota,
Qq = fymgNuc,(T —T,)/(3PrT,) a transferéncia de
calor no interior da gota (pequena), Q,,q a transferéncia
de calor devido & radiacdo, N o numero de gotas, i a taxa
de equivaléncia, Ec o nimero de Eckert, f; e f,~1 séo
fatores de correcdo devido ao arraste de Stokes, Nu~2 +
0,6Re®*Pr333 o nlmero de Nusselt, ¢,~1400 J/(KgK)
e T, a temperatura da gota.
As equacdes Lagrangeanas para as gotas sao

dmg, Sh my
7 = —galn(l + BM)
dud f;
dr L= i u; — ud,i) + g;

dt MyCpg MyCpq dt
onde Sh~2 + 0,6Re®>Sc%333 ¢ o ndmero de Sherwood,
By ~10° o nimero de transferéncia de massa (Spalding),
g; a forca gravitacional, L, = hv°® — (¢, — ¢, )T, 0 calor
latente de vaporizagdo, hv°~10°J/K e c,,~2000//
(KgK) o calor especifico da gota.

2.2. Obtengéo de Mecanismos Cinéticos Reduzidos

A estratégia proposta aqui, inspirada no trabalho de
PETERS (1988), consiste em estimar a ordem de
magnitude da velocidade especifica das reacdes, definir
um caminho principal, introduzir as hipdteses de
equilibrio parcial e regime permanente, identificar as
reacOes globais e suas taxas de reacdo e justificar as
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hipéteses utilizadas através da andlise assintdtica.
A velocidade especifica k de cada reagéo elementar
¢ obtida através da relagdo
k., = ATFexp (—i)
* RT
onde A ¢ o fator de frequéncia. Com este célculo, estima-se

a ordem de magnitude das velocidades e define-se um
caminho principal para o processo.

Em um sistema homogéneo, a hipoGtese de regime
permanente é valida para as espécies intermediarias que
sdo produzidas por reacBGes lentas e consumidas por
reaces rapidas, de forma que suas concentragles
permanecem pequenas. A hipotese de equilibrio parcial
justifica-se quando as velocidades especificas das reacoes
direta e inversa sdo muito maiores do que todas as outras
velocidades especificas de reacdo do mecanismo (PETERS
& ROGG, 1993).

As hipéteses de regime permanente e equilibrio
parcial ajudam a simplificar o sistema de equacOes
cinéticas, minimizando o tempo computacional exigido
para sua solucdo, mas ndo sdo aplicadas em regimes de
baixas temperaturas. Estas hipoteses podem ser usadas
desde que o erro entre as solu¢Bes simplificada e completa
seja reduzido a um nivel aceitdvel (GLASSMAKER,
1999).

Considera-se 0 mecanismo reduzido para chamas de
metano/ar proposto por PETERS (1992). Este mecanismo
contém apenas hidrocarbonetos de cadeia C,, e é entdo
esperado ser insuficiente para chamas ricas em metano,
pois um mecanismo satisfatorio para a oxidacdo do metano
exige um mecanismo adicional para a oxidacdo do etano,
devido as reacBes de recombinacdo (WARNATZ et al.,
2006).

O caminho principal de reacdes para o metano é
apresentado na Figura 2, e é obtido a partir da anélise da
velocidade especifica de cada reacdo elementar,
considerando T =1300K e R = 1,98cal/(molK).
Eliminam-se as rea¢bes com velocidade especifica superior
a 2x10%cm/s. Aplicando a hipdtese de equilibrio
parcial as reacBes com alta velocidade especifica de reacdo
direta e inversa, e regime permanente para as espécies CHs,
CH;0, CH,O, HCO, OH e O, obtém-se o seguinte
mecanismo reduzido de 4 etapas envolvendo 7 espécies
para chamas de metano

CH4 +2H + HZO - CO+ 4H2

CO + HZO i C02 + H2

3H2 + 02 - 2H + 2H20

H+H+M->H,+M

Figura 2. Diagrama do caminho principal para o metano.

A partir de um mecanismo composto por 352 reagdes
elementares reversiveis entre 56 espécies reativas
apresentado por MARINOV (1999) para a oxidagdo do
etanol, aplica-se a estratégia de redugdo apresentada para o

metano, a fim de obter um mecanismo reduzido para o
metanol. Consideram-se as primeiras 129 reacles
reversives, entre 31 espécies.

A partir da anélise da ordem de magnitude das
reacOes, através do célculo das velocidades especificas
considerando T =800K e R =1,98cal/(mol K),
obtém-se o caminho principal para o metanol, apresentado
na Figura 3.

Figura 3. Diagrama do caminho principal para o metanol.

Aplicando a hip6tese de equilibrio parcial as reagdes
com alta velocidade especifica de reacdo direta e inversa,
e regime permanente para as espécies HCO e OH, obtém-
se 0 seguinte mecanismo reduzido de 5 etapas envolvendo
8 espécies para chamas de metanol

CH3;OH+ 2H - CH,0 + 2H,

CH,O+M—->CO+H,+M

CO + H,0 - CO; + H,

3H2 + Oz - 2H + 2H20

H+H+M ->H,+ M

Para o etanol, considera-se 0 mecanismo completo de
oxidacdo do etanol apresentado por MARINOV (1999).

A partir da anélise da ordem de magnitude das
reacles, através do célculo das velocidades especificas
considerando T =800K e R =1,98cal/(molK),
obtém-se o caminho principal para o etanol, apresentado
na Figura 4.

C2HS0H

CH3IHCO C2H%

Figura 4. Diagrama do caminho principal para o etanol.

Aplicando a hip6tese de equilibrio parcial as reagdes
com alta velocidade especifica de reacdo direta e inversa,
e regime permanente para as espécies C,H,, CH, e OH,
obtém-se o seguinte mecanismo reduzido de 5 etapas
envolvendo 8 espécies para chamas de etanol (DE
BORTOLI et al., 2010)

C2H50H+ M- C2H4 + Hzo +M

C2H4 + 02 - 2CO + 2H2

CO+ Hzo d C02 + H2

3H; + O, - 2H + 2H,0

H+H+M->H,+ M
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Estes mecanismos cinéticos reduzidos podem ser
justificados através de uma andlise assintética (DE
BORTOLI & ANDREIS, 2011; LORENZZETTI et al.,
2011b). Esta andlise consiste em assumir regime
permanente para certas espécies, obtendo equacdes
algébricas entre as taxas de reagéo.

3. Resultados e Discussoes

Nesta secdo apresentam-se os resultados numéricos
obtidos com o modelo descrito na secdo 2, para 0s
mecanismos cinéticos reduzidos encontrados para o
metano, o metanol e o etanol.

A chama na forma de jato foi escolhida, pois esta é
uma representante da classe de chamas ndo pré-misturadas.
Para a validacdo do modelo proposto, no caso do metano,
utilizam-se resultados experimentais bem definidos e
documentados para a comparacdo com resultados
numéricos (BARLOW & FRANK, 2003). Para construir
um queimador podemos cercar um jato de combustivel
gasoso de alta velocidade com uma chama estabilizadora
(pilot) de baixa velocidade (LEWIS & ELBE, 1961). Entre
as chamas com estabilizador na forma piloto, observa-se
que a chama Sandia D é preferida (BARLOW & FRANK,
2003; PITSCH & STEINER, 2000; SCHNEIDER et al.,
2003; SHEIKHI et al, 2005) quando se fazem
comparagdes, pois um alto nimero de Reynolds é desejado
para a validacdo do modelo. A chama Sandia D é composta
por um jato principal com uma mistura de 25% de metano
e 75% de ar. Este jato é circundado por ar, e a chama é
estabilizada por um pilot, conforme Figura 5 (esquerda).

Combustivel

Pilot

‘m] O

Figura 5. Chama Sandia D e esquema de seu queimador.

A Figura 5 (direita) mostra o queimador utilizado
para a validacdo do modelo, formado por um duto com
didmetro D, e comprimento L. O tubo cilindrico que injeta
combustivel possui diametro d =7,2mm e o tubo do
coflow tem didmetro D = 18,2 mm. O nUmero de pontos
da malha foi tomado como 199 x 51 x 51 nas dire¢Ges
(x,y,z), respectivamente, onde x corresponde a direcdo
axial. Para este caso, 0 nimero de Reynolds vale 22400.

A Figura 6 (superior) mostra a comparagdo entre o
perfil da fracdo de mistura instantdnea experimental e
numérica ao longo da linha central do queimador
(LORENZZETTI et al., 2011a). A fracdo de mistura mede
a mistura de reagentes e estd principalmente relacionada
com 0s movimentos de grandes escalas do fluxo. A solucédo
mostra 0 comportamento decrescente axial da fracdo de

mistura. O resultado numérico para a velocidade ao longo
da linha central do queimador é mostrado na Figura 6
(inferior) e observa-se uma razodvel concordancia com o0s
dados experimentais. Para evitar falsas oscilagbes na
vizinhanca de altos gradientes, principalmente proximas a
saida do jato, o esquema TVD ¢ aplicado para a adveccéo
de Z.
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Figura 6. Comparagdo dos resultados numéricos com dados
experimentais (BARLOW & FRANK, 2003) para a fracdo de
mistura (superior) e perfil de velocidade (inferior) ao longo da
linha central do queimador.

A Figura 7 mostra as fracdes massicas de CO, e de
H,O ao longo da linha central do queimador. A fracdo
maéssica do dioxido de carbono foi razoavelmente bem
estimada, enquanto o valor maximo de vapor de agua foi
subestimado. Afastado da linha central, o campo de fluxo
¢ mais suave com pequenos gradientes e,
consequentemente, baixas flutuacoes.

Os resultados em LES para fluxos ndo pré-
misturados reagindo, para a chama Sandia D, estdo de
acordo com os dados encontrados na literatura. A
formulacdo para baixo nimero de Mach, com relaxacéo de
massa especifica, colabora na obtencdo de bons
resultados. Observa-se que as equagdes na forma flamelet
representam adequadamente chamas difusivas para alto
ndmero de Damkohler (> 102).

A Figura 8 mostra os resultados numéricos obtidos
para as fracdes madssicas dos principais produtos de
combustdo do metanol, H,O, CO, e CO, no espago da
fragdo de mistura, para valores iniciais Yz, =1, ¥, , =0
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e Yp,, =0,232. A condigdo estequiométrica ocorre em
Z~0,14. YALAMANCHILI et al. (2005) utilizaram
também um mecanismo reduzido de 5 etapas para o
metanol, e obtiveram como valores maximos das fragdes
massicas aproximadamente 0,14 para o H,0O, 0,12 para 0
CO;, e 0,04 para 0 CO, o que esta de acordo com os
resultados numéricos obtidos neste trabalho.

A simulagdo numérica foi realizada com um cédigo
préprio desenvolvido em FORTRAN90. Para a simulagéo
de 1 segundo (tempo fisico), levam-se aproximadamente
130 horas em um computador com processador Intel
Quadri-Core 64-bit, 2.40 GHz, 8MB L2 cache e 4GB de

memoria ram.

0.1z T T T T T T T
. YCOZ-exp’ —+

o.0s |- ,
il o

o.08 | I
-+

YCo2

7O a0

_o.02 L L L L L L
o 10 20 20 440 s0 B0
D

0.1z
' j j | + I'W’HZO—Iexp-' —'—I

WHIZO-num' —-----——-
N

o.1 | +

o.08 |
! Alh_

oos | H \ E

YH20

o04 -

o= g 1o B e ey =0 a0 7o 80
XD
Figura 7. Comparagéo dos resultados numéricos para as fracoes
massicas de CO, (superior) e H,O (inferior) ao longo da linha
central do queimador com dados experimentais (BARLOW &

FRANK, 2003).

4, Concluséo

A simulagdo numérica direta das equagles
governantes para 0s processos de combustdo, sem a
utilizacdo de qualquer modelo para a turbuléncia, exige um
tempo  computacional  proibitivo.  Portanto,  as
simplificagbes utilizadas neste trabalho colaboram para a
obtencdo de bons resultados, com custo computacional
apropriado as condicdes de pesquisa.

Este trabalho contribui para um melhor entendimento
de chamas difusivas para combustiveis de grande

importancia. A partir de chamas simples como as de
metano, é possivel compreender melhor como ocorre a
combustdo de alcoois, como o metanol e o etanol, que
vém ganhando destaque no mercado.

Mecanismos reduzidos para o etanol ndo eram
encontrados na literatura. Os mecanismos cinéticos
reduzidos sdo muito Uteis nestes problemas, uma vez que
0s mecanismos cinéticos detalhados requerem um alto
custo computacional, devido as equagdes necessarias para
cada espécie envolvida no sistema.

A comparagdo dos resultados para o etanol € similar
a do metanol, e estes ndo foram aqui colocados devido a

limitacdo de espaco.
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Figura 8. Resultados numéricos para as fracdes
massicas de H,0, CO, e CO no espaco da fracdo de mistura
(Y; X Z) para chamas de metanol.
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