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RESUMO - A aplicacdo de nanomateriais tem recebido especial atencdo devido a
suas propriedades fisicas e quimicas e suas diversas aplicacdes. Em comparacdo
com o0s métodos convencionais de producdo de nanoparticulas, o processo Flame
Spray Pyrolysis (FSP) tem a vantagem de que os materiais de partida séo
dissolvidos diretamente em um combustivel e, portanto, podem ser facilmente
fornecidos a zona de reacdo. Desta forma, a compreensdo abrangente do processo
FSP e do efeito de suas variaveis sobre as caracteristicas das nanoparticulas
formadas é de fundamental importancia para o desenvolvimento de técnicas de
producdo em larga escala. O objetivo deste trabalho é avaliar a atomizacao giratoria
em reatores de spray flamejante por aplicacdo das técnicas de fluidodinamica
computacional (CFD). Os principais resultados mostram uma validacdo qualitativa
da forma do spray a frio, a morfologia da chama e campos de velocidade e
temperatura para duas distintas configuragdes. Observou-se que o atomizador
30°/15° apresentou uma largura de chama 4% maior e uma altura 2,8% maior em
relacdo ao atomizador 30°/5°, além de um alcance da zona de evaporacao de 2,5
vezes maior.
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1. INTRODUCAO

A importancia das nanoparticulas aumentou nos ultimos anos devido as suas propriedades
fisicas e quimicas e diversas aplicacfes tais como, catéalise (Fischer-Tropsch), células
fotovoltaicas (TiO.), sensores de gas, industria de pigmentos (TiO.) entre outras. Devido a todas
estas aplicagdes, cresce a necessidade de um processo de fabricacdo mais eficiente, em maior
escala (Ramlow, 2013). Neste sentido, o processo Flame Spray Pyrolysis (FSP) apresenta-se
como uma técnica altamente promissora e versatil para a sintese rapida e em boa escala de
nanomateriais com aplicagdes em engenharia. O Processo FSP foi introduzido em 2002 por
Médler et al. e baseia-se na utilizacdo exclusiva de precursores liquidos altamente exotérmicos,
em particular os baseados em solventes organicos, que ddo origem as chamas autossustentaveis.
Um precursor € um componente quimico no qual o elemento desejado é incorporado e liberado
durante a combustéo, sob a forma de particulas. A mistura do “precursor e combustivel” ¢
pulverizada através de um bico para uma zona de reacao e |4 € atomizado a partir de um gés de
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dispersdo. O liquido atomizado torna-se inflamado e forma uma chama de pulverizacdo
autossustentavel (Madler et al., 2002). Devido a natureza altamente exotérmica dos liquidos
precursores no processo de FSP, as temperaturas de chama chegam de 2600 a 2800 K. Ao
mesmo tempo, elevadas velocidades de gas de arraste no processo de FSP, induzem o arraste
radial do gas circundante juntamente com a perda de calor por radiacdo, o que da origem a
tempos de permanéncia extremamente curtos (milissegundos) com altos gradientes de
temperatura ao longo do eixo da chama. A interacédo entre a elevada temperatura e um elevado
gradiente de temperatura € uma das caracteristicas mais importantes do processo FSP: a alta
temperatura local promove a formacdo de materiais homogéneos e altamente cristalinos e
também promove o crescimento das particulas por coalescéncia e sinterizagdo, enquanto que o
elevado gradiente de temperatura e o curto tempo de residéncia preservam a funcionalidade das
particulas de escala manomeétrica (Teoh et al., 2010).

Dado que o tempo de residéncia das nanoparticulas dentro da chama é um parametro
determinante para a sua formacao, tem-se que um maior angulo de spray e uma chama maior e
mais ampla, proporcionadas pelas taxas de producdo mais elevadas, tem influéncia direta nas
caracteristicas das nanoparticulas formadas (Meier et at., 2014). Neste sentido, a rotagdo
(swirl), além de ser importante para promover a estabilidade da chama, aumentar a eficiéncia
de combustdo e controle de emissbes (Gupta et al., 1984), ainda permite manter os tempos de
residéncia das nanoparticulas no interior da chama por alteracdo das caracteristicas
morfoldgicas da chama. Assim, a utilizacdo de atomizadores giratdrios surge como uma solugéao
possivel, sendo utilizado em diversos processos, tais como a injecao de combustivel em motores
de combustdo motores de combustdo interna, caldeiras, turbinas a gas, fornos e caldeiras (HILL
etal., 1994).

O presente trabalho tem por objetivo avaliar a atomizacdo giratoria em reatores de
spray flamejantes por aplicacdo das técnicas de fluidodinamica computacional (Computational
Fluid Dynamics - CFD). Duas combinagdes de atomizadores foram analisadas, sendo este
formado por um bico injetor liquido e alimentacdo de gas de dispersdo por oito pontos de
injecdo cujo componente de giro € promovido pela tor¢do dos injetores (B) de 5° e 15°.

2. MATERIAL E METODOS

2.1 Modelo Matematico

Para a modelagem do processo algumas condi¢des foram implementadas. O modelo
considera fase gas continua numa abordagem Euleriana (equagdes de continuidade, momento,
energia e espécies quimicas) e a fase dispersa de goticulas numa abordagem Lagrangeana
(balangos de energia, forca e massa) através de um acoplamento de duas vias, sob condigdes de
estado estacionario e escoamento incompressivel. A formag¢do das nanoparticulas depois da
vaporizagao ¢ da combustdao do precursor liquido na chama do spray e sua dindmica nao tém
qualquer influéncia sobre o fluxo multifasico e ndo sdo considerados. Apenas a forca de arraste
¢ considerada com coeficiente de arraste calculado a partir da equacao apresentada por Morsi €
Alexander (1972). A transferéncia de calor e massa entre as fases, incluindo vaporizagio, sao
consideradas. Os numeros de Nusselt e Sherwood sdo avaliadas pela correlagdo de Ranz e
Marshall (1952). A radiacdo ¢ considerada pelo modelo P-1. As condi¢des de turbuléncia sdao
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representados pelas equacdes médias de Navier-Stokes assumindo a hipdtese de viscosidade
turbulenta, calculado pelo modelo de turbuléncia (SST) k-w. A fase de goticulas dispersas ¢
representada pelo modelo de distribuicdo de tamanho de Rosin-Rammler-Sperling-Bennet
(RRSB). Um modelo estocastico chamado Discret Random Walk (DRW) foi utilizado para
prever a dispersdo de goticulas turbulentas. A combustdo ¢ assumida como limitada pela
mistura, e, assim, os efeitos da turbuléncia sobre a taxa de reacdo devem ser considerados.
Magnussen e Hjertager (1977) assumem que a taxa de combustdo ¢ determinada pela taxa de
transferéncia de massa entre as escalas de vortices reagentes, ¢ partindo desse pressuposto,
desenvolveram modelo de “Eddy Dissipation Concept” (EDC), sendo este aplicado no presente
trabalho. Detalhes da modelagem matematica podem ser encontrados em Noriler ef al., 2014.

2.2 Condicbes Geométricas e Operacionais

Duas combinagGes de atomizadores foram analisadas, sendo estes formados por um bico
injetor de liquido e alimentacdo de gas de dispersao por oito pontos de injecdo dispostos em um
circulo de raio D em volta do injetor de liquido conforme a Figura 1. O componente de giro é
promovido pela tor¢do dos injetores de gas de dispersdo em angulos (B) pré-definidos de 5° e
15°. Além disso, o componente radial de velocidade é promovido pela inclinacédo (o) de 30° dos
dutos de dispersao de gas em relacdo ao eixo axial, conforme apresentado na Figura 1 (direita).

Etanol como combustivel, O, como gas de dispersdo, e uma mistura CH4/O para as
chamas suporte foram utilizados como fluidos de processo. As goticulas do spray sao injetadas
no dominio computacional com posicdo, velocidade e distribuicdo de tamanho obtidas
experimentalmente por Klemz (2013) que verificou a geometria do cone de liquido por imagens
de cdmera de alta velocidade e distribuicdo de tamanho por espectroscopia de difragdo a laser.
A Tabela 1 apresenta as condi¢des de contorno utilizadas nas simulacdes.

Tabela 1 — Condi¢bes de contorno

Propriedade Atomizador 5°/30° | Atomizador 15°/30°
Altura do cone 7,43 mm 9,78 mm
Angulo do cone 26,23° 13,43°
Raio da base do cone 1,686 mm 1,118 mm
Diametro minimo 2,12 um 2,12 um
Diametro maximo 393,45 pum 1.125,570 pm
Parametro de escala RRSB (d) 19,745 pm 36,08 um
Parametro de forma RRSB (n) 1,96 1,16
Velocidade 27 m/s 27 m/s
Taxa total de etanol 250 ml/min 250 ml/min
Taxa total de O 250 NI/min 250 NI/min
Chama piloto CH4/O> (86/142) 228 nl/min 228 nl/min

A distribuicéo de particulas é representada por uma distribuicdo de RRSB, definida pela

Equacéo 1,

d
Yo = expl-(3)"]
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onde d é o parametro de escala e n é o parametro de forma da distribuicdo RRSB.
3. SIMULAC}AO NUMERICA

As simulagGes numéricas foram realizadas inicialmente considerando spray a frio, ou
seja, sem a evaporacao e combustdo, a fim de validar o modelo por comparacdo com a forma
do spray obtida experimentalmente por Klemz (2013) e, em seguida, realizar simulacgdes
numéricas com os efeitos de transferéncia de calor, massa e reacdo quimica para investigar
diferentes condicdes de atomizacdo sobre a morfologia e o perfil de temperatura da chama.

3.1 Metodologia Numérica

A partir das geometrias foram criadas as malhas tridimensionais com elementos
hexaédricos utilizando o software “ICEM 14.0”, conforme apresentada na Figura 1 (esquerda).
A malha do atomizador 5°/30° possui 1.514.976 nos, um angulo minimo de 37,98° e um
determinante minimo de 0,81. A malha do atomizador 15°/30° possui 1.533.978 n6s, um angulo
minimo de 37,71° e um determinante minimo de 0,8.

Atomizador
A B
A 22,5mm | 22,5mm

Dimensao

750 mm

B 35mm | 35mm
C 1,L75m | 1,75 mm
D 11 mm 11 mm
o 30° 30°

B 5° 15°

300 mm
Figura 1 — Geometria e malha numérica do reator de spray flamejante.

As simulacdes numéricas foram executadas no software FLUENT 14.0 através da
implementacdo da geometria, da malha numérica e do modelo Euleriano-Lagrangeano.
Primeiramente as simulacGes foram realizadas sem reacdo e com temperatura da entrada de
metano e de oxigénio de 300 K para 1000 interacdes. Apds isso, foi ativada a reagcdo com
temperatura de entrada de metano e de oxigénio de 3000K para 500 intera¢fes. Por fim,
diminui-se a temperatura de entrada de metano e de oxigénio para 300K para 3000 interacdes,
até que a convergéncia fosse atingida.
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

A Figura 2 apresenta os resultados das simulacdes a frio dos campos de velocidade e
trajetoria das goticulas comparadas as imagens experimentais obtidas por Klemz (2013). Os
principais resultados mostram que o aumento do angulo de giro p modifica o padrio de fluxo
do gés de arraste. Com maior velocidade tangencial na fase gasosa, o spray fica maior e o fluxo
total de massa de ar na direcdo axial aumenta, conforme por ser observado na Figura 2 a
esquerda, que mostra os campos de velocidade vetorial da fase gasosa em um plano central
sobrepostas as imagens experimentais. Dados experimentais (Klemz, 2013) mostraram a
deposicao das goticulas na base do reator nos experimentos com atomizadores com 3 = 5°. Esse
comportamento também foi observado na investigacdo numérica para as goticulas menores,
conforme apresentado na Figura 2 ao centro. No entanto, isto ocorreu em apenas cerca de 2,5
% das goticulas, o que em termos de fluxo de massa do spray é relativamente pouco
significativo (3,4x10°%). Ja para o angulo B = 15° este comportamento ndo foi observado. Uma
boa validagdo qualitativa da forma do spray foi alcancada sobrepondo as trajetorias simuladas
com imagens de camera de alta velocidade para ambos os casos, conforme pode ser observado
na Figura 2 a direita.
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Figura 2 — Campos de velocidade e trajetdria de goticulas sobrepostas a imagens
experimentais (Klemz, 2013).
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Figura 3 — Perfis de temperatura axial e radial para o spray reativo.

As Figuras 3 e 4 apresentam os resultados obtidos pela simulagédo do spray reativo. A
Figura 3 apresenta os os perfis de temperatura em uma linha central desde a base do atomizador
até o topo do reator, Figura 3a, e os perfis de temperatura em uma linha perpendicular a base
do reator a 200 mm e 400 mm de altura, Figura 3b, para os atomizadores 30°/5° e 30°/15°. Pode-
se observar que os perfis de temperatura sdo similares com pequenas diferencas significativas
no perfil axial apartir de 450 mm. J& para os perfis radiais de temperatura, nota-se que para
ambas alturas o atomizador 30°/15° apresenta maior espalhamento devido a maior intensidade
do campo centrifugo (swirl). O resultado deste padrdo pode ser melhor observado na Figura 4,
que apresenta as isosuperficies de temperatura a 1500 K e concentracdo de goticulas 1x1073
kg/m3. A isosuperficie de temperatura representa a morfologia da chama visivel (Mller et al .,
2004). Nota-se que a chama promovida pelo atomizador 30%/15° é 4% mais larga, devido a
maior intensidade do campo centrifugo, e 2,8% mais alta.

559 mm Altura de 50 mm acima do atomizador 309/5°

7

300/50 300/15° 309/15¢

Altura de 50 mm acima do atomizador 30°/15°

Figura 4 — Morfologia da chama e do spray e campos de velocidade e temperatura para o
spray reativo.
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A maior altura pode ser explicada pelo alcance do spray no interior da chama. Nota-
se, por observacédo das isosuperficies de concentragdo na Figura 4, que a evaporagéo principal
se extende até a metade da chama para o atomizador 30°/15°, a0 passo que para 0 atomizador
30°/5° a evaporacgdo principal ocorre até 1/5 da chama. Isto ocorre, provavelmente, porque a
distribuicdo de tamanho das goticulas produzidas pelo atomizador 30°/5° apresenta menores
didmetros. Observa-se ainda na Figura 4, que o atomizador 30°15° apresenta maior
espalhamento do campo de temperatura, sendo este motivado pela maior amplitude dos campos
de velocidade tangencial, observados a 50 mm da base do atomizador.

4. CONSIDERACOES FINAIS

O processo FSP apresenta-se como um meétodo versatil para a producdo de
nanoparticulas de 6xidos metalicos. Com o objetivo de compreender o efeito da atomizacéao
giratoria sobre reatores de spray flamejante, simulagdes numéricas foram realizadas para
determinar o comportamento e a morfologia do spray a frio, a morfologia da chama e os campos
de velocidade e temperatura do spray reativo.

Os principais resultados mostram uma boa concordancia da forma do spray a frio
guando comparadas imagens obtidas em bancadas experimentais com as trajetdrias preditas
pelo modelo. O atomizador 30%/5° apresentou deposicdo de goticulas na base do reator, mesmo
que em pequenas proporgoes.

Para ambos atomizadores os perfis de temperatura axial sdo similares com pequenas
divergéncias proximo a base do reator e a partir de 450 mm de altura. Ja para os perfis radiais
de temperatura o atomizador 30°/15° apresentou maior espalhamento do campo de temperatura,
promovido pela maior intensidade do campo centrifugo. O atomizador 30°/15° apresentou uma
chama 4% mais larga e 2,8% mais alta, além de um maior alcance da zona de evaporacéo,
correspondente a metade da altura da chama (~ 2,5 vezes maior que o0 obtido pelo atomizador
30°/59).
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