JOAO RODRIGUES PEREIRA JUNIOR

Modelagem e simulacgédo de sistemas de injecao de gas 0zbnio para
fumigacao de gréos de milho (Zea mays L.) utilizando a Mecénica dos
Fluidos Computacional

Dissertacao apresentada a
Universidade Federal de Vigosa, como parte
das exigéncias do Programa de Pos-
Graduagcdo em Engenharia Agricola, para
obtengao do titulo de Magister Scientiae.

VICOSA
MINAS GERAIS - BRASIL
2009



JOAO RODRIGUES PEREIRA JUNIOR

Modelagem e simulacéo de sistemas de injecéo de gas ozonio para
fumigacao de gréos de milho (Zea mays L.) utilizando a Mecéanica dos
Fluidos Computacional

Dissertagao apresentada a
Universidade Federal de Vigosa, como parte
das exigéncias do Programa de Pos-
Graduagdo em Engenharia Agricola, para
obtengao do titulo de Magister Scientiae.

Aprovada em 17 de abril de 2009

Prof. Julio César Costa Campos Profa. Jane Sélia dos Reis Coimbra

Prof. José Helvecio Martins Profa. Katia Cecilia de Souza Figueiredo

Prof. Marcio Arédes Martins
(Orientador)



il

“Geénéralement, les gens qui savent
peu parlent beaucoup, et les gens
qui savent beaucoup parlent peu.”
Jean-Jacques Rousseau



AGRADECIMENTOS

A Deus, por todas as gragas que me proporciona, pela forca e satde que me da
todos os dias.

A minha mée, Elza, pelo amor, pela confianca, pelos conselhos e ensinamentos,
pelo exemplo de vida a ser seguido.

A minha irm4, Patricia, e as minhas tias, Reis e Dindinha, que sempre confiaram
em mim, pelo amor e carinho de sempre.

A Juliana, minha companheira para tudo, meu Amorzinho, pela forca, pelo
incentivo, pela paciéncia, confianga, pelo seu grande amor e por sonhar junto comigo.

A Universidade Federal de Vigosa e ao Departamento de Engenharia Agricola,
pela oportunidade de realizar esse desafio.

Ao Conselho Nacional de Desenvolvimento Cientifico e Tecnoldgico (CNPq),
pela concessdo da bolsa de estudos, e a Fundacdo de Amparo a Pesquisa do Estado de
Minas Gerais (FAPEMIG), pelo financiamento do projeto.

Ao professor Marcio Arédes, pelos ensinamentos, pela confianca, amizade e por
me apresentar a mecanica dos fluidos computacional (CFD).

Aos professores co-orientadores, Léda Rita D’ Antonino Faroni e Daniel Margal
de Queiroz.

Aos professores Julio César Costa Campos, José Helvecio Martins, Jane Sélia
dos Reis Coimbra e Katia Figueiredo, pela participagdao na banca examinadora.

A Regiane e ao Diego, pela amizade e ajuda nos momentos de necessidade.

Ao Michel, pela ajuda com CFD.

Ao Aamon, Nergal, Corisco, Lampido ¢ meu pequeno Vostro, pelo trabalho

incansavel, gratuito e sem reclamagdes, sem vocés este trabalho nao seria possivel.

Muito obrigado a todos vocés.

iii



BIOGRAFIA

JOAO RODRIGUES PEREIRA JUNIOR, filho de Jodo Rodrigues Pereira e de
Elza Helena Pessoa Rodrigues, nasceu na cidade de Patos de Minas, Estado de Minas
Gerais, em 21 de fevereiro de 1982.

Em 2001, iniciou o curso de Engenharia de Alimentos pela Universidade Federal
de Vigosa, graduando-se em outubro de 2006.

Em marg¢o de 2007, iniciou o mestrado em Engenharia Agricola na Universidade
Federal de Vicosa, concentrando seus estudos na area de Armazenamento ¢

Processamentos de Produtos Agricolas.

v



SUMARIO

RESUMO

ABSTRACT

INTRODUCAO GERAL

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

1.

2.

INTRODUCAO

MODELO NUMERICO

. IMPLEMENTACAO

3.1. Caso 1: Conveccao-difusao

3.2. Caso 2: Difuséo-reacao

3.3. Caso 3: Injecdo de ozbnio em leito fixo de milho
3.4. Avaliacdo do erro numérico

. RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1. Modelagem da cinética de saturacao de Oz em graos de milho
4.2. Caso 1: Conveccao-difusao

4.3. Caso 2: Difusdo-reagdo

4.4. Caso 3: Injecao de ozdnio em leito fixo de milho

. CONCLUSOES

. REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS
. INTRODUCAO

. MODELO NUMERICO

. IMPLEMENTACAO

3.1. Caso 1: Injecdo de ozbnio em leito fixo de milho
3.2. Caso 2: Sistema de injecédo de O3 em silos
3.3. Avaliacdo do erro numerico

. RESULTADOS e DISCUSSAO

4.1. Modelagem da cinética de saturacédo de Oz em graos de milho
4.2. Caso 1: Injecéo de oz6nio em leito fixo de milho
4.3. Caso 2: Sistema de injecdo de O3 em silos

vii

15
16

20
21
23
24
25

26
26
27
29
32

35
36
39
40

44
45
46
48

49
49
50
53



5. CONCLUSOES
6. REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

CONCLUSOES GERAIS

vi

59
60
62



RESUMO

PEREIRA JUNIOR, Jodao Rodrigues, M.Sc., Universidade Federal de Vicosa, abril de
2009. Modelagem e simulacdo de sistemas de injecdo de gas ozbnio para
fumigacdo de gréos de milho (Zea mays L.)utilizando a Mecanica dos Fluidos
Computacional. Orientador: Marcio Arédes Martins. Co-orientadores: Léda Rita
D’ Antonino Faroni ¢ Daniel Marcal de Queiroz.

A safra nacional de graos 2007/2008 foi uma das maiores na historia do Brasil,
atingindo uma marca em torno de 143,87 milhdes de toneladas, com destaque para o
milho que responde por, aproximadamente, 40,7% (58,58 milhdes de toneladas) deste
total. O controle de pragas em graos armazenados tem sido feito por meio de fumigacdo
e a fosfina é o principal produto usado. S3o muito escassas as op¢des para substituir a
fosfina, o que representa um grande risco de desenvolvimento de resisténcia dos insetos
a esse produto. O gas ozonio, um forte oxidante, ¢ uma nova tecnologia com potencial
para o controle de pragas. Diante deste contexto e devido aos sistemas nacionais de
armazenamento que tornam os testes experimentais essencialmente dispendiosos, a
mecanica dos fluidos computacional (CFD) desponta como uma importante técnica para
predicdo, manipulacdo e estudo dos processos de injecdo do gis 0z6nio em sistemas de
armazenamento de grdos. Sendo assim, objetivou-se com este trabalho modelar um
sistema de injecdo de gas ozOnio para utilizacdo em armazéns a granel utilizando a
técnica de CFD aplicada a meios porosos. Foram modelados dois casos unidimensionais
de transporte de massa por convecgao-difusdo e difusdo-reagdo com solucdes analiticas
conhecidas. As simula¢des foram realizadas variando-se o numero de Péclet (Pe), no
primeiro caso, € o médulo de Thiele (1), no segundo. Foram sugeridos e ajustados os
modelos para a cinética de decomposicao e saturacdo do 0zonio. O terceiro caso foi um
estudo do transporte de Oz em um leito fixo em que as medidas experimentais de Kells
et al. (2001) foram comparadas com os resultados obtidos nas simulagdes. O quarto
caso estudado foi um problema de transporte de ozonio em um leito fixo de milho em
que foram avaliadas duas formas de injecdo do gis ozonio em um silo de
armazenamento. Para o primeiro caso, verificou-se que quanto menor o valor de Pe
maior ¢ o gradiente de concentragao entre a entrada e saida da coluna (predominio do
termo difusivo). Observou-se que para elevados valores de Pe, um refinamento de
malha deve ser efetuado. No segundo caso, verificou-se que, para altos valores do A, os

gradientes de concentragdo de 0zdnio sdo elevados e ocorre rdpido consumo devido a
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reacdo (predominio do fenomeno reativo em relagdo ao difusivo). O mddulo de Thiele
para o 0zonio € 41, o que decorre em maior taxa de decomposicao em relagao a taxa de
difusdo na massa de graos. Desta forma, diferente da aplicacdo de fumigantes tais como
a fosfina, o ozdnio deve ser aplicado por um fluxo convectivo. Os resultados obtidos
pelo modelo proposto no terceiro caso apresentam um bom ajuste em relacdo aos
resultados experimentais. O erro associado ¢ baixo e a diferenca em relagcdo aos dados
experimentais pode ser explicada pela diferenca nas propriedades fisicas do milho
utilizadas. O modelo proposto ¢ valido e possibilita a simulagdo de sistemas de inje¢ao
de o0zbnio em colunas. Foram simulados dois sistemas de inje¢do de ozonio: pela base
do silo e por sondas. Para atingir a concentragao de 50 ppm de ozdénio (dose letal para
insetos) em mais de 95 % da massa de graos ¢ necessaria uma inje¢cdo minima de 0z6nio
pela base e por sonda de 1,27 kg s e 9,50 kg s™', respectivamente. Desta forma,
conclui-se que a injegdo pela base do silo ¢ mais eficiente, pois requer um menor fluxo
de massa. O modelo proposto para o transporte de 0zonio em meios porosos ¢ valido e

pode ser utilizado em outros estudos de sistemas de injecdo de 0zonio em graos.
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ABSTRACT

PEREIRA JUNIOR, Jo3ao Rodrigues, M.Sc., Universidade Federal de Vigosa, April,
2009. CFD modeling and simulation of ozone gas injection systems for maize
grains. Advisor: Marcio Arédes Martins. Co-advisors: Léda Rita D’Antonino
Faroni and Daniel Mar¢al de Queiroz.

The national crop production of grains from 2007 to 2008 was the largest in the history

of Brazil, reaching 143.87 million of tons. Among this amount, maize grains respond

for 40.7% (58.58 million of tons). The pest control in stored grains is carried out mainly
by fumigation with fosfine. It is verified in literature that some insects has been
developed resistance to fosfine, and there is no practical fumigant available. The ozone
gas is a strong oxidant and it consists on a new technology with great potential for pest
control in stored grains. Due to the size of the Brazilian structures for grain storage,
experimental tests with alternative fumigants are essentially costly, so the computational
fluid mechanics (CFD) arises as a powerful tool for prediction and design injection
systems for ozone gas. The aim of this study was the modeling and simulation of
injection systems for ozone gas for maize grains stored in a commercial bin using the

CFD technique applied to porous media. Two one-dimensional cases of mass transport

by convection-diffusion and diffusion-reaction, in which the exact solutions were

known, were employed to validate the CFD model. The effects of Péclet number and

Thiele modulus on the mass transfer along the porous media were investigated. It was

verified that for smaller Péclet numbers the gradient concentration tend to be smooth

and constant along the porous media, and when the Péclet number increase, a mesh
refinement should be made near the outlet. When the Thiele modulus increases, the
concentration gradient for the ozone gas also increases due to its fast consumption by
reaction when compared to the axial diffusion transport. The Thiele modulus for the
ozone is 41, which means that the decomposition rate is greater than the diffusion rate
in the grains mass. Thus, different from the application of fumigants such as the fosfine,
the ozone should be injected by convection into the grains mass. For the convection-
diffusion-reaction transport of ozone gas in porous media, the decomposition and
saturation kinetics were modeled and used in the CFD model. The ozone gas transport
in the model was used to simulate the ozone gas in a fixed bed and the concentration
profile was compared to experimental data reported by Kells et al. (2001). The

simulation results show good agreement to experimental results and the associated error

X



norm was low. Therefore, the proposed CFD model can be used for simulation of gas
ozone injection systems in maize grains. The performance of two injection systems of
ozone gas was compared using CFD simulation in a commercial storage bin. Two
injection systems were simulated: injection at the base of the silo and using probes. A
minimum injection rate of 1.27 kg s™ and 9.50 kg s, for injection at the base and by
probes, respectively, was required to reach 50 ppm of ozone in more than 95% of the
grain mass. Thus, the injection by the base of the bin is more efficient since it require a
smaller mass flow. The proposed model for the ozone transport in porous media is valid

and it can be used in other studies of injection systems of ozone in stored grains.



INTRODUCAO GERAL

A safra nacional de graos entre 2007 e 2008 foi uma das maiores na historia do
Brasil, atingindo uma marca em torno de 143,87 milhdes de toneladas, com destaque
para o milho e a soja que respondem por, aproximadamente, 40,7 % (58,58 milhdes de
toneladas) e 41,7% (60,05 milhdes de toneladas) deste total, respectivamente (CONAB,
2008). O Brasil ¢ o terceiro maior produtor de milho do mundo, ficando atras apenas de
Estados Unidos ¢ da China (ANUARIO BRASILEIRO DO MILHO, 2007). O milho ¢
uma cultura de variada aplicagdo sendo utilizado tanto em pequenas quantidades na
alimentagdo humana como em grandes quantidades na alimentagdo animal
(EMBRAPA, 2009).

O armazenamento de graos ¢ parte integrante do sistema de pré-processamento
de produtos agricolas e tem como objetivo a preservacdo das caracteristicas e
manuten¢do da qualidade. Nesta fase, os graos sdo submetidos a fatores fisicos,
quimicos e biologicos, que podem interferir na sua conservagdo e qualidade
(BROOKER et al, 1992). E necessiria uma continua protecdo dos produtos
armazenados contra a deterioracdo, evitando-se perdas quantitativas e de qualidade
durante o armazenamento (PADIN et al., 2002).

O controle de pragas em grios armazenados ¢ feito por meio de fumigagdo
(MARTINAZZO et al., 2000; FARONI et al., 2002). A fosfina (PH3) € o principal
produto de fumigacao usado para combater as pragas de armazenamento. Sao muito
escassas as opcdes para substitui-la, o que representa um grande risco de
desenvolvimento de resisténcia dos insetos a esse produto (GWINNER et al., 1997).

O gas ozoOnio surge como uma nova alternativa para fumigacdo de graos
armazenados. Este gas ¢ um forte agente oxidante que pode ser gerado localmente,
possui um tempo de meia-vida de menos de uma hora (KIM ef al., 1999) e descarta a
necessidade de manipulagdo, armazenamento ou eliminacdo dos recipientes de produtos
quimicos, ndo deixando residuo de produto indesejavel (KELLS et al., 2001; MENDEZ
et al.,2003).

O ozo6nio (O3) € um géas reativo e sua cinética de decomposi¢ao na superficie do

grao ¢ assumida como duas reagdes distintas em paralelo: saturacdo e decomposi¢ao



propriamente dita. Na primeira fase, os transportes convectivo e difusivo ocorrem
acompanhados de rdpida decomposi¢do do ozdnio, sendo observada uma baixa
concentragdo do gas na massa de graos. Na segunda fase, o 0zonio passa a se decompor
mediante uma cinética diferenciada e mais lenta, permitindo, assim, uma percolag¢do
intergranular mais efetiva e a operagdo ocorre com menor vazao de gas. Segundo Kim
et al. (1999), os sitios ativos responsaveis pela degradacao do ozdnio ficam saturados
durante esta etapa. Dhandapani e Oyama (1997) observaram que estes dois mecanismos
foram verificados na decomposi¢do de O; em 6xidos metélicos. Segundo Santos (2008),
a fase de decomposi¢do do 0zonio segue uma cinética de primeira ordem.

O transporte de gases em meios porosos apresenta um vasto campo de estudo
com muitas aplicacdes cientificas e na engenharia, tais como, a aera¢do e fumigacao de
graos e a secagem industrial e de produtos alimenticios. Uma compreensdo detalhada
dos mecanismos fundamentais e processos de transporte de gases em meios porosos €
essencial para a concepg¢ao, desenvolvimento e otimizagao desses sistemas.

O transporte de um gés ndo reativo ¢ governado pelos mecanismos de difusdo e
convecgdo. Na difusdo, o transporte do gas ¢ causado por um movimento aleatério em
uma regido em que existe um gradiente de concentracdo. Na convecg¢do, o transporte de
massa ocorre por meio do movimento global, ou macroscopico, do fluido. O
escoamento do fluido pode ser induzido por forgas externas, como um ventilador, ou
ocorrer de forma natural, devido a diferengas de concentracao (WELTI-CHANES et al.,
2002).

Diferente da fosfina, gas fumigante mais utilizado, que ¢ aplicada apenas por
difusdo, o ozodnio ¢ aplicado por meio de um escoamento forcado com auxilio de um
sistema de ventilacdo. Segundo Incropera e Dewitt (2003), em um escoamento forcado,
o coeficiente de transferéncia de massa pode ser até 100 vezes maior que o coeficiente
para um escoamento livre. Além disso, outra vantagem do transporte de gases em um
leito fixo de particulas ¢ o contato intimo entre a fase gasosa ¢ a fase estacionaria.

Devido ao porte dos sistemas nacionais de armazenamento que tornam os testes
experimentais essencialmente dispendiosos, a mecanica dos fluidos computacional
(CFD) desponta como uma importante técnica para predi¢do, manipulagdo e estudo dos
processos de injecao do gas ozonio em sistemas de armazenamento de graos.

A mecanica dos fluidos computacional refere-se a modelagem matematica e

solugdo de equagdes que governam o comportamento dos fluidos, incluindo a



transferéncia de calor e de massa, sendo esta ultima governante do processo de inje¢ao
de Os. Estas equagdes sdo tdo complexas que nem mesmo os melhores matematicos do
mundo obtiveram sua solu¢ao analitica.

Apenas com o advento do computador digital moderno, nos anos 70, foram
desenvolvidas técnicas de solugdo numérica para estas equagdes. As primeiras
aplicagdes ocorreram na industria aeroespacial, mas, com o passar do tempo, sua
utilizagdo se espalhou progressivamente por todo o espectro industrial.

Antes da mecanica dos fluidos computacional, a indistria tinha que contar com a
modelagem fisica para avaliar e melhorar o desempenho de equipamentos. A
modelagem fisica proporciona bons resultados, mas possui limitagdes como simulacao
de unica fase ou de problemas isotérmicos. A mecanica dos fluidos computacional pode
ser aplicada a qualquer processo fornecendo resultados muito diferentes daqueles da
modelagem fisica (AKHTAR et al., 2006).

A técnica de CFD consiste em dividir a area do escoamento em um grande
nimero de células ou volumes de controle em um conjunto de primitivas geométricas
denominadas de malha ou grade. As equacdes de Navier-Stokes e demais equacdes
acopladas sdo entdo aproximadas e discretizadas em nivel de volumes de controle,
resultando em um sistema de equagdes lineares, cujo tamanho ¢ correspondente ao
numero de nds (ou vértices) da malha. Os sistemas de equacgdes lineares sdo altamente
acoplados, um para cada variavel, sendo resolvidos por métodos iterativos robustos. A
solucao destes sistemas descreve a solugdo das leis de conservacao em cada célula e sua
interpretacdo exige que se tenha conhecimento ndo apenas do processo simulado, mas
principalmente dos fundamentos da mecanica dos fluidos, transferéncia de calor e de
massa (HAMIL,1996).

Diante do exposto, o presente trabalho foi realizado com o objetivo de
desenvolver e implementar um modelo para o transporte do gas ozdénio (O3) em meios
porosos, considerando os mecanismos de difusdo, reagdo e convecgao. Objetivou, ainda,
modelar um sistema de inje¢do de ozbnio para utilizacio em armazéns a granel

empregando a mecanica dos fluidos computacional (CFD).
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Capitulo 1 - Método de Volumes Finitos

1. IMPORTANCIA DOS METODOS NUMERICOS

O uso de técnicas numéricas para a solucdo de problemas complexos de
engenharia e da fisica ¢ hoje uma realidade, gragas ao desenvolvimento de
computadores de alta velocidade e de grande capacidade de armazenamento. Em fun¢ao
dessa disponibilidade computacional, que cresce exponencialmente, o desenvolvimento
de algoritmos para a solu¢@o dos mais diversos problemas tem recebido enorme atengdo
dos analistas numéricos e engenheiros. Além disso, a versatilidade e a generalidade dos
métodos numéricos para a simulacdo de problemas de engenharia, ¢ a relativa
simplicidade de aplicagdo dessas técnicas, sdo outros fatores motivadores para seu uso.

Os métodos analiticos e os métodos numéricos constituem a classe dos métodos
teoricos, pois ambos objetivam resolver as equagdes diferenciais que representam o
modelo matematico de um fenomeno fisico. A diferenca entre os métodos reside
capacidade de resolver equagdes diferenciais complexas e em dominios arbitrarios em
varias dimensdes. Tendo como base o universo dos problemas de engenharia, os
métodos analiticos sdo aplicaveis apenas a problemas cujas hipoteses simplificativas os
desviam demasiadamente do fendmeno fisico real. Além disso, sdo normalmente
aplicados a dominios de calculo simples. Obviamente, as solu¢des analiticas ndo devem
ser descartadas, e uma das suas importantes aplicacdes ¢, exatamente, para validar casos
limites de modelos matematicos e auxiliar no desenvolvimento de métodos numéricos
mais robustos. Uma vantagem significativa ¢ a obtengdo da solu¢ao em forma fechada,
requerendo reduzido tempo de computagdo. A experimentacdo numérica (simulagdo
numérica) apresenta poucas restricdes, sendo utilizada para resolver problemas em
dominios complexos e gerando resultados com tempo de processamento aceitavel.

O tempo e o custo do projeto de um novo equipamento podem ser sensivelmente
reduzidos com o uso da simulacdo numérica. Atualmente, as ferramentas de CFD
comegam a ser integradas com outras ferramentas numéricas, criando um ambiente de

trabalho interativo, em que se chega a praticamente ao projeto final do equipamento



através de computadores, limitando as experiéncias finais de ajuste e teste do
equipamento em prototipos.

Os métodos numéricos usuais para a solu¢gdo numérica de equagdes diferenciais
sao os métodos de Diferengas Finitas, de Volumes Finitos e de Elementos Finitos. Com
o grande desenvolvimento dos métodos numéricos e a conseqiiente emprego em
problemas de engenharia, estudos comparativos tem sido apresentados sobre a
eficiéncia e robustez destes métodos (MARTINS, 2002).

Atualmente, duas metodologias sdo usualmente utilizadas para a discretizacao de
equagdes diferenciais em malhas nao-estruturadas: elementos finitos e volumes finitos.
O método de elementos finitos foi concebido para a utilizagdo imediata em malhas nao-
estruturadas, ao passo que o método de volumes finitos foi fundamentado em malhas
estruturadas. As malhas estruturadas possuem o mesmo ntimero de elementos vizinhos e
sdo ortogonais. Ambos os métodos sdo utilizados na engenharia, sobretudo nos
problemas de transferéncia de calor e de massa, mecanica dos fluidos e de estruturas.
No entanto, o0 método de elementos finitos apresenta um desenvolvimento matematico
relativamente mais fundamentado. Este desenvolvimento foi fundamental para o
desenvolvimento das estimativas de erro apresentadas na literatura (ZIENKIEWICZ e
TAYLOR, 1994).

O grande avanco no método de volumes finitos (utilizando malhas nao-
estruturadas) ¢ recente, impulsionado por aplicagdes em engenharia e pelas
contribuigdes provenientes da matemadtica. O crescente numero de artificios utilizados
no método de volumes finitos em malhas estruturadas, sobretudo para a solugdo de
equagdes diferenciais em dominios complexos, motivou o desenvolvimento de
metodologias aplicadas a malhas ndo-estruturadas. Dentre estes artificios, destacam-se a
decomposi¢cdo de um dominio complexo em subdominios regulares, e a prescricdo de
regides inativas do dominio por meio de prescrigdo de propriedades fisicas.
(MARTINS, 2002)

O método de volumes finitos ¢ o método empregado em grande parte do
programas de simulacdo de problemas de escoamento fluido, transferéncia de calor e de
massa na industria. A preferéncia por este método de solucdo se deve a robustez e as
caracteristicas conservativas. Em escoamentos fluidos, ¢ muito importante satisfazer os
principios de conservagdo em nivel discreto, caracteristica do método de volumes

finitos. Dessa forma, ndo existe possibilidade da existéncia de geragdes/sumidouros de



quantidades, como massa, quantidade de movimento e energia, no interior do dominio
de calculo. Por outro lado, se a conservacao das propriedades ¢ satisfeita apenas pelas
condi¢cdes de contorno, podem existir geragdes/sumidouros das propriedades de origem

numérica dentro do dominio, o que modificara o perfil da solugao.

2. METODO DE VOLUMES FINITOS

O método de volumes finitos ¢ uma metodologia de discretizagao utilizada para
a solugcdo numérica de diversas equagdes diferenciais parciais elipticas, parabdlicas ou
hiperbolicas, representando os fendmenos de transporte de massa, quantidade de
movimento e energia. O método de volumes finitos pode ser aplicado tanto em malhas
estruturadas quanto em malhas ndo estruturadas, o que possibilita a discretizacdo de
geometrias complexas. Dentre as caracteristicas do método, a conservagdo local do
fluxo das propriedades: massa, energia e quantidade de movimento ¢ sempre satisfeita.
Esta caracteristica motivou a aplicacdo deste método nos problemas supracitados, uma
vez que estes sdo regidos por principios de conservagao.

Na ultima década, o método numérico de volumes finitos em malhas nao
estruturadas tem apresentado um desenvolvimento relevante. Parte deste
desenvolvimento se deve a colaboracdo dos pesquisadores da matemadtica, que
trabalharam no estabelecimento de uma fundamentagdo matematica para o método, que
até entdo era usualmente utilizado por engenheiros. A elaboragdo de formulagdes
puramente matematicas, juntamente com a fundamentacdo tedrica do método,
possibilitou aos pesquisadores de engenharia a resolu¢do de problemas de maior
complexidade. Este fato tornou o método mais genérico e, conseqiientemente, mais
robusto, possibilitando a resolu¢do de diversas classes de problemas com menor nimero

de alteracdes no codigo computacional.

2.1 Geracdo de Malhas

Os métodos numéricos de elementos finitos e volumes finitos utilizam malhas

para a aproximacao discreta da varidvel dependente em um dado dominio de solugao.



Uma malha computacional pode ser definida como a unido de poliedros, usualmente
formada por tridngulos e quadrilateros. As metodologias de geracdo de malhas nao sao
usualmente descritas em trabalhos de modelagem e simulagdo de fenomenos da
engenharia. No entanto, com o crescente nimero de aplicagcdes em computacdo grafica
(PRAKASH ¢ MANOHAR, 1995) e em problemas de engenharia essencialmente
tridimensionais (BIEDER et al., 1999), e com refinamento de malha localizado
(MAVRIPLIS, 1995), as metodologias de geracdo de malhas estdo sendo continuamente
modificadas, atualizadas e referenciadas. Os métodos de elementos finitos adaptativos
requerem uma geracao sucessiva de malhas distintas, em que um algoritmo robusto e de
alto desempenho ¢ requerido, apesar de ser antagonico.

Existem diversos programas disponiveis para geragdo de malhas, sejam
comerciais ou de dominio publico. No entanto, alguns recursos desejaveis tais como a
prescricao de multiplos subdominios preservando a fronteira entre eles, e a distribuicao
de tamanho dos poliedros independente de como a fronteira ¢ discretizada, ndo sao
disponiveis nestes programas.

No método numérico de volumes finitos em malhas estruturadas (PATANKAR,
1991; MALISKA, 1995), os volumes de controle sdo definidos por meio de poligonos
quadrilaterais, dispostos de forma que a propriedade de ortogonalidade seja sempre
satisfeita, ¢ o numero de vizinhos seja sempre constante. A propriedade de
ortogonalidade e o nimero de vizinhos constante definem a malha como estruturada.

A geracdo de malhas estruturadas em geometrias complexas ¢ eventualmente
impraticavel, havendo para tais a necessidade de decompor o dominio em subdominios
convexos, conhecidos como blocos (MALISKA, 1995). A utilizagdo de malhas nao
estruturadas ¢ mais adequada em inumeras geometrias existentes nos problemas de

engenharia, uma vez que estas podem ser utilizadas pelo método de volumes finitos.

2.2 Discretizagdo — Problema Adimensional de Convecgdo-Difusdo-Reacdo em
Regime Permanente em CFD

Os problemas de transporte de massa, energia e quantidade de movimento

podem ser descritos pela equagdo de transporte escalar (C) com termo fonte linear (kC).



ac,,0C_a(pacy o 0
ot ox Ox ox

Em que 7 € o tempo (s), x ¢ direcdo do transporte de C (m), v € a velocidade advectiva

(m s™) e D ¢ a difusividade (m* s™). Considerando que o transporte ocorra em regime

permanente:

vd_C:i[Dd_Cj_kC Q)
dx dx dx

Com o proposito de avaliar a contribui¢do relativa do fluxo difusivo, fluxo
convectivo e termo fonte no transporte de C, a equacao 2 pode ser reescrita na forma

adimensional:

s

e dC* _ d*(dc* ]—;ﬁc" 3)

dx dx \ dx

Em que Pe é o nimero de Peclet (vL/D), A é o modulo de Thiele (AL’ /D ), x* ¢ a

posicdo adimensional, definida como x/L, L ¢ o comprimento de escala (m), C* ¢ a
concentragdo adimensional, definida como C/Cy, e Cy é a concentracao de referéncia.
O principio do método de volumes finitos ¢ o balango da quantidade escalar C

no volume de controle discreto i, representado na Figura 1.

ac _y

dn
C=Co i-1 i i+1
— n :: n :: n C=0
7

N

dn Ax

Figura 1 — Malha quadrilateral ortogonal e condi¢des de contorno para o problema de

transporte escalar.
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De acordo com a Figura 1, a condigdo de contorno de Neumann estd sendo
aplicada nas faces superior e inferior do dominio discreto, composto por 5 volumes de
controle quadrilaterais idénticos, de comprimento Ax. A aplicagdo destas condi¢des de
contorno caracteriza o transporte como unidimensional, na direcdo x. Nas faces
esquerda e direita sdo aplicadas condi¢des de contorno de Dirichlet, onde se impde
valores de C constantes. O fluxo de C que atravessa as faces dos volumes de controle
(m), representadas pelas setas na Figura 1, se deve a convecgao (mcony) € a difusio (mgy)

¢ definido como:

m:mconv +mdif :VC—DchZ_C (4)
X

Assim como a varidvel C, o fluxo também pode ser escrito na forma

adimensional, ou seja:

%k
= PeC*— dc
C, dx *

m*=m

)

O principio do método se baseia na conservacdo do fluxo da variavel de
transporte C nas faces de cada volume de controle. Considerando o volume de controle i

da Figura 1, um balango nas 4 faces ¢ efetuado, conforme representado na Figura 2.

m—4-> 0 —1—>m

Figura 2 — Balang¢o no volume de controle discreto.
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O balanco global é enunciado por meio da seguinte relagdo:

Entrada — Saida + Geragdo = Acumulo (6)

A equacdo 6 considera a quantidade total acumulada no volume AxAyAz, cuja
area normal ao fluxo na dire¢do x € igual a AyAz. Considerando o regime permanente,

tem-se que o acumulo ¢ nulo, logo:
(m, —my )AyAz +(m; —m, )AxAz +m, AxAyAz = 0 (7)
em que m, € a taxa de geragdo (ou consumo) de C por unidade de volume. Com
a face superior e a face inferior sdo impermeaveis, m; = m, = 0. Dividindo pela area
normal a direcdo x, obtém-se:

my—m, +m,Ax =0 (7)

Aplicando a defini¢do do fluxo adimensional de C (equagao 4), tem-se:

=0 (8)

PeC*—dC* - PeC*—dC* +m,Ax Ax
dx ), dx ),

0

Como mg = -kC, a equagdo 8 pode ser reescrita em fung¢do dos adimensionais

relativos ao transporte (Pe e 1), ou seja:

% * 2
PoC” — dC* _| pec— dC* _kAxT C 0 )
dx ), d« ), D C,
o
}\‘2 Ca«

O valor de C e sua derivada nas duas faces do volume de controle sdo definidos
como valores médios, ou seja, assume-se que existe uma variagdo linear de C entre dois

volumes adjacentes, logo, tem-se que:
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s

dcC
dx”

dc’ C/ -C., ) 1{dC"
+— |—Pe +— - +
dx |, 2 2\ dx |.

Pe C[7] +C, _l dC* _}\(ZC;‘ :0 (10)
2 2\ dx ,

i1 i+l

Utilizando a série de Taylor truncada na derivada de primeira ordem, o gradiente

de C pode ser escrito em termos dos valores de C nas faces adjacentes, ou seja:

*

pPelc,-C,) C"“A; ¢ _G ZXC"-I _202C =0 (11)

* * *

i+l

Agrupando os termos comuns, obtém-se a seguinte equacao algébrica:

(i +20° jcj + (Pe - i]c; + (Pe _ L +jc;"1 =0 (12)
Ax Ax Ax

A equacgdo 12 representa um sistema de equacdes lineares acoplados em ¢
resolvido por métodos interativos nos programas computacionais de CFD.
Considerando a malha da Figura 1, a discretizagdo de volumes finitos ira gerar um
sistema de 5 equagdes, correspondente ao balango de C em cada volume de controle, e 5
incognitas, corresponde aos valores de C em cada volume de controle.

Mesmo utilizando um programa computacional para a solucdo das equagdes de
transporte, ¢ de fundamental importancia adimensionalizar as equacdes e discretiza-las.
A inspecdo da magnitude de cada termo que compode os coeficientes da equacdo 12 (Pe,
1/Ax e A?) justifica problemas de convergéncia e erros entre os valores obtidos pela
simulagdo e por solugdes de referéncia.

A equacdao de convecgdo-difusdo-reacdo serd utilizada neste trabalho como

modelo para descrever o transporte de gas 0zonio em uma massa de graos de milho.
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Capitulo 2 - Transporte de Ozonio (O3) em leito fixo de milho

1. INTRODUCAO

O transporte de gases em meios porosos constitui-se em um vasto campo
de estudo com muitas aplicagdes cientificas e na engenharia, tais como, a aeragio e
fumigacdo de graos e a secagem industrial e de produtos alimenticios. Uma
compreensdo detalhada dos mecanismos fundamentais e processos de transporte de
gases em meios porosos € essencial para a concepgdo, desenvolvimento e otimizagao
desses sistemas.

O transporte de um gas ¢ governado pelos mecanismos de difusdo e convecgao.
Na difusdo, o transporte do gas ¢ causado por um movimento aleatdrio em uma regido
em que existe um gradiente de concentragdo. Na conveccdo, o transporte de massa
ocorre por meio do movimento global, ou macroscopico, do fluido. O escoamento do
fluido pode ser induzido por forcas externas, como um ventilador, ou ocorrer de forma
natural devido a diferencas de concentragdo (WELTI-CHANES et al., 2002).

O transporte do gas 0zOnio em meios porosos surge como uma nova tecnologia
para fumigacdo de grdos armazenados. A fosfina, gas fumigante mais utilizado, ¢
aplicada apenas por difusdo, enquanto o 0zénio ¢ aplicado por meio de um escoamento
for¢ado usando um sistema de ventilagao.

Segundo Incropera e Dewitt (2003), em um escoamento for¢ado, o coeficiente
de transferéncia de massa pode ser at¢ 100 vezes maior que o coeficiente para um
escoamento livre. Além disso, outra vantagem do transporte de gases em um leito fixo
de particulas € o contato intimo entre a fase gasosa e a fase estaciondria.

Diante deste contexto e devido aos sistemas nacionais de armazenamento que
tornam os testes experimentais dispendiosos, a mecanica dos fluidos computacional
(CFD) desponta como uma importante técnica para predicdo, manipulacao e estudo dos
processos de inje¢do do géds ozOnio em sistemas de armazenamento de graos. A
mecanica dos fluidos computacional (CFD) estd baseada no uso de técnicas

matematicas para obter solugdes numéricas para as equagdes de conservagdo de
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grandezas fisicas, incluindo a transferéncia de calor e de massa, sendo esta ultima
governante do processo de inje¢cao de Os.

Em vista do exposto, objetivou-se com este trabalho: (a) desenvolver e
implementar um modelo para o transporte do gas ozonio (Os) em meios porosos,
considerando os mecanismos de difusdo, reagdo e conveccdo, utilizando o programa
computacional CFX (ANSYS, 2007); (b) validar a implementacao dos mecanismos de

transporte de O3 utilizando dados experimentais e solu¢des analiticas como referéncia.

2. MODELO NUMERICO

Considerando uma situagdo em que um meio poroso homogéneo e isotropico €

percolado por um fluido, as equagdes governantes do escoamento podem ser definidas

CcCOomo:
Ap) () q)=0 (1)
ot
dpq) 1
+—0-V(p a)=-vp+£vig-m+p g @)
ot & &
em que

q: vetor de velocidades (m s™);

p: massa especifica do fluido (kg m™);
m: forca resistiva (N m™);

¢: porosidade;

p: pressao (Pa);

u: viscosidade do fluido (kg m™ s7™);

g: vetor da aceleragdo da gravidade (m s™).

As equagdes (1) e (2) sdo conhecidas como equacdo da continuidade e de
quantidade de movimento, respectivamente.
Em meios porosos, a velocidade intersticial ou velocidade real (u) ¢ definida por

meio da porosidade (g) e velocidade superficial do fluido (Q).
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us= 3)

9
&

Quando o ar ¢ for¢ado a passar por uma massa de graos, uma resisténcia ao
fluxo denominada perda de carga se desenvolve como resultado da energia perdida
devido a friccdo (atrito viscoso), a turbuléncia e as variagdes de velocidade (energia
cinética) (BROOKER et al., 1992). A forca resistiva por unidade de volume m ¢

definida pela equagao:

m=#q. A

4
p \/Eq 4)

em que
k: permeabilidade do meio (m?);

c¢: parametro adimensional.

Os parametros k e ¢ dependem apenas de fatores estruturais da massa de graos,
caso ndo haja interagdes quimicas ou fisicas entre a massa de graos e o fluido.

A equacdo (4) ¢ conhecida como forma quadratica de Forchheimer e ¢ valida
para o escoamento viscoso em meios onde k e ¢ sdo constantes ou variam com a posicao
no sistema. Caso o escoamento ndo seja isotérmico, a equagdo também ¢ valida desde
que se verifiquem as variagdes da massa especifica e viscosidade do fluido ao longo do
escoamento (MASSARANI, 2002).

Para vazdes de ar caracteristicas dos processos de secagem, utiliza-se a forma
quadratica de Forchheimer para representar a forca resistiva, porém na situagdo em que
o escoamento de fluido na massa de grios ¢ lento, vazdes de ar caracteristicas de
processos de aeragdo, o segundo termo da equacdo (4) tem pequena contribui¢do e a
forma quadratica de Forchheimer recai na forma linear representada pela equagdo (5)
que ¢ conhecida como Lei de Darcy.

Pad
kq

m =

)

17



Para o caso do escoamento com velocidades uniformes, a equacdo (2) pode ser
escrita como:

0=-Vp-m+ pg (6)

A equagdo (6) é conhecida como equagao de Darcy, de acordo com Massarani
(2002), e sua utilizacdo ¢ satisfatoria mesmo em situacdes em que o escoamento €
acelerado.

A equagdo (6) pode ser escrita como (MASSARANI, 2002):

Con M, Pl
Vp—kQ"‘\/;q @)

em que o parametro ¢ e a permeabilidade s3o definidos em fungdo de propriedades do

meio POroso como:

-2 ®)
&
D ¢f &’

CY) o
368(1-¢)

em que
[ fator de forma (3,2 <} < 6);
D,: diametro das particulas (m);

@: esfericidade.

Em meios porosos caracteristicos de sistemas agricolas, como processos de
aeracdo de graos, com fluxos de ar variando entre 0,02 e 0,3 m’ min”! ton'l, utiliza-se o
modelo empirico de Shedd para calcular o gradiente de pressio (BROOKER et

al.,1992), reescrito na forma vetorial:

adla

“VP T ali+ 5d) (10)

em que

a e b: constantes em fun¢do do produto.
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O transporte de espécies quimicas em meios porosos, como o gas ozonio, €
representado pela equagdo de transporte escalar, escrita em termos de sua concentracao
(ppm):

8(5 C )

ot

+v-(g C):V-(DVC)+aa—f (11)

r

em que
C: concentragao de ozonio (ppm);

D: coeficiente de difusdo efetivo do 0z6nio no meio poroso (m? s™);

aa—(t: : taxa de reagdo do Oz (ppm s™).

”

A cinética de decomposi¢cao do 0zénio em graos de milho ¢ assumida como duas
reacOes distintas em paralelo: saturacdo e decomposicao propriamente dita. Na primeira
fase, os transportes convectivo e difusivo ocorrem acompanhados de rapida
decomposi¢do do ozdnio, sendo observada uma baixa concentragdo do gas na massa de
graos. Apos a saturagdo dos sitios ativos na superficie do grao, o 0zonio passa a se
decompor mediante uma cinética diferenciada e mais lenta, permitindo assim uma
percolagdo intergranular mais efetiva. Na segunda fase, o 0zonio flui com baixa taxa de
decomposicdo e a operagdo ocorre com menor vazao de gas. Segundo Kim et al. (1999),
os sitios ativos responsaveis pela degradagdo do ozonio ficam saturados durante esta
etapa. Dhandapani e Oyama (1997) observaram que estes dois mecanismos foram
verificados na decomposicao de O; em 6xidos metalicos.

Segundo Santos (2008), a fase de decomposi¢do do 0zonio segue uma cinética

de primeira ordem conforme a equacao (12):

dC
— =—-k,.C
ar|, ~ " (12)
em que
t: tempo (s);

kq: constante da taxa de reagdo de decomposigdo (s™).
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Santos (2008) obteve o valor experimental de 0,002073 s para a constante de
reacdo de primeira ordem (ky); no entanto, a cinética de saturacdo nao foi modelada.
Diferente de fase de decomposi¢do, a fase de saturacdo ndo segue as ordens padrdes da
cinética classica. Desta forma, sugere-se que a saturacdo siga uma reagdo de pseudo
primeira ordem conforme a equagao (13).

dc

il T TRGO (13)

em que
Cy: concentracdo inicial de Oz (ppm);

ks: constante saturagdo (s™).

A constante k, foi obtida por meio do ajuste do modelo proposto aos dados
experimentais de Santos (2008).

As equacgdes de conservacdo e da cinética de decomposi¢do do o0zdnio
apresentadas anteriormente foram implementadas e resolvidas pelo programa
computacional CFX (ANSYS, 2007). Este programa utiliza o esquema de volumes
finitos (MARTINS et al., 2002) para resolver numericamente as equagdes, etapa
conhecida como discretizagao.

O modelo de transporte de convecgao-reagdo-difusdo foi validado por meio de
casos-teste nos quais todos os mecanismos de transporte pudessem ser avaliados. Foram
utilizados problemas de transporte cujas solugdes analiticas ou dados experimentais sao

reportados na literatura.

3. IMPLEMENTACAO

Neste trabalho, o milho foi usado como meio poroso e suas propriedades fisicas
sdo apresentadas na Tabela 1.

A partir dos valores apresentados na Tabela 1 e das equagdes (8) e (9), obtém-se
os valores de ¢ igual a 0,5733 e k igual a 1,02x10” m” para o milho. Substituindo os
valores de ¢ e k na equagdo (7), obtém-se o valor do coeficiente quadratico da equagdo

de Forchheimer igual a 2102 kg m™.
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Tabela 1 — Propriedades Fisicas do Milho

Porosidade () 0,38 20,40
Esfericidade (¢) 0,994
Diametro da particula (D) 9,804 mm

Fonte: Brooker et al. (1992)

3.1. Caso 1: Convecgao-difuséo

Este problema tem por objetivo verificar a implementacdo dos transportes
difusivos e convectivos em um meio poroso homogéneo. Casos semelhantes a este
foram estudados por Galloet ef al. (2000), Eymard et al. (2002) e Bejcek ef al. (2007).
Uma solugdo analitica para a equacdo de transporte escalar unidimensional é conhecida

(CAREY e PARDHANANI, 1989; MARTINS et al., 2002), podendo ser escrita como:

Cz)_, e "-1 (14)

em que
Pe: nimero de Péclet (adimensional que representa a contribuigdo relativa dos
: i qL
termos convectivos e difusivos) | Pe = o ;
L: comprimento do meio poroso (m);

z: distancia da origem (m).

O volume de controle utilizado na simulagdo foi um meio poroso cilindrico
unitario com didmetro e comprimento iguais a 1 m. O volume de controle e as
condig¢des de contorno utilizados sdo apresentados na Figura 1.

Uma geometria cilindrica tridimensional com as mesmas dimensdes
apresentadas na Figura 1 foi construida. Duas malhas computacionais foram geradas
com o programa computacional CFX Mesh, sendo apresentadas na Figura 2. A malha

2(a) possui 11003 nds e 57386 tetraedros ¢ a malha da Figura 2(b), mais refinada,
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possui 160575 nos e 897332 tetraedros. As duas malhas foram construidas para verificar
o efeito do refinamento sobre os gradientes locais de concentragao.

Para obtencdo da solugcdo numérica, foi utilizado o programa computacional
CFX que resolve as equacdes de transferéncia de quantidade de movimento e massa
envolvidas no problema e as simulagdes foram realizadas variando-se os valores do

namero de Péclet.

C/Co=0
Prejativa = 0 Pa

q constante
C/ C() =1

Figura 1 — Geometria tridimensional e condi¢des de contorno.
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Figura 2 — Malhas computacionais (a) e (b).
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3.2. Caso 2: Difuséo-reacéo

Este problema foi escolhido com o objetivo de analisar o comportamento da
solucao numérica, frente a variagdo do modulo de Thiele. Este nimero adimensional
representa a razdo entre a velocidade de reacdo de primeira ordem e a velocidade de
difusdo. Portanto, ¢ um parametro que permite avaliar a extensdo do fenomeno difusivo
em relacdo a velocidade reacional. Casos semelhantes a este foram estudados por Nan et
al. (1996), Alhumaizi et al. (2003) e Alhumaizi (2007). As condi¢des de contorno para

este problema sdo apresentadas na Figura 3.
ac _
oz
Prelativa = O

0

C/Cy=1

Figura 3 — Condig¢des de contorno para difusdo-reacao.

Para este problema, a solugdo analitica ¢ expressa pela equacdo (15) e foi

utilizada para validagdo do modelo (MARTINS et al., 2002; MAGYARI, 2008).

c(z) COSh[Z(z_lﬂ (15)

C, - cosh[/i]

em que
A: modulo de Thiele;
L: comprimento do meio poroso (m);

z: distancia a partir da origem (m).
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O modulo de Thiele pode ser definido como:
/kL2
A=,—
D (1o

As malhas utilizadas foram as mesmas apresentadas anteriormente na Figura 2.

As simulacdes foram realizadas variando-se os valores do modulo de Thiele.

3.3. Caso 3: Injecdo de ozdnio em leito fixo de milho

O terceiro caso consiste de um problema de transporte de massa tridimensional
em um leito fixo de milho cujas medidas experimentais da concentragdo do gas ozonio
em fungdo da posi¢do na coluna foram reportadas por Kells ez al. (2001).

Uma geometria em forma de uma coluna cilindrica de diametro igual a 1 m e
altura igual a 2,7 m foi construida. O volume de controle e as condi¢des de contorno

utilizados no caso sdo apresentados na Figura 4.

d_C = O’ R’elativa = OPa
AN
Parede
dC
—=0, g=0
dn g

g=003ms™"
C, =100 ppm O,

Figura 4 — Volume de controle e condi¢des de contorno.
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A partir da geometria apresentada anteriormente foi gerada uma malha com
13919 noés e 24960 elementos para o estudo, sendo apresentada na Figura 5.

A cinética de decomposic¢ao do ozonio foi definida e implementada conforme as
equacgdes (12) e (13) apresentadas anteriormente, utilizando-se o valor de k; encontrado
por Santos (2008) e o valor de 4, obtido neste trabalho.

Para obtencdo da solugcdo numérica, foi utilizado o programa computacional
CFX que resolve as equagdes acopladas de transferéncia de quantidade de movimento e
massa envolvidas no problema. As simulag¢des foram realizadas até se atingir o regime
permanente com inje¢do de 0zonio na coluna em uma concentragdo de 50 ppm a uma
velocidade superficial de 0,03 m s™, sendo as mesmas condicdes utilizadas por Kells et
al. (2001). A validacio do modelo foi feita comparando-se os dados obtidos na

simulagdo com os dados experimentais obtidos por Kells et al. (2001).

Figura 5 — Malha computacional em trés dimensdes.

3.4. Avaliacao do erro numérico

Em todos os casos apresentados anteriormente, os erros apresentados foram
calculados por meio da norma L,, aplicada a um dominio de calculo (Q2), apresentada

pelas equacdes (17) a (20) (HERBIN, 1995).
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el o= llell, =X [(C-C,)ar 17)

Ter Ter
em que
|| e ||iz’Q : norma de erro no espaco L;
C: concentragao obtida por meio da solucdo de referéncia (ppm);
Cy: concentracao obtida por meio da solugdo numérica (ppm);

V: volume.

Em volumes finitos, técnica utilizada pelo programa CFX, os valores de C e C;,

sdo constantes nos elementos (T) da malha (t) de volume V. Assim, a norma ¢ expressa

Ccomo.:

lel} o= [ (C=C)*aV =Y. (C-C)'V (18)

Ter Ter

Assim como o erro, a norma da concentragdo ¢ expressa como:

ICI7,0=D.CV (19)

Ter

O erro relativo € expresso por:

2
e
% (20)
€L 0

4. RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1. Modelagem da cinética de saturacéo de Oz em gréos de milho

O modelo proposto para a cinética de satura¢do do O3 foi sugerido como sendo

da seguinte forma:
C = C,[1-exp(- k)] (21)
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O modelo proposto foi ajustado as medidas experimentais obtidas por Santos

(2008) e o grafico obtido ¢ apresentado na Figura 6.

120 1

100 A

80 -

60

40 -

Concentragédo (ppm)

® Medidas experimentais (Santos, 2008)
Modelo ajustado

20 |

0 50 100 150 200
Tempo (min)

Figura 6 — Medidas experimentais da concentragdao de Os (Santos, 2008) e o modelo
ajustado.

A partir do ajuste do modelo proposto aos valores experimentais obtidos por
Santos (2008), obtiveram-se os valores dos pardmetros Cy e k,. O valor obtido para o
parametro C foi de 95,4 ppm ¢ o valor obtido para o parimetro k; foi de 0,000907 s™'. O
valor de R? para o modelo ajustado foi de 0,9316, que ¢ aceitavel para esse estudo. O
valor de Cy obtido corresponde ao valor médio da concentracdo residual de Os apos a

saturagdo dos sitios ativos ter sido encerrada, verificada apds 70 min (Figura 6).

4.2. Caso 1: Convecgéo-difuséo

As simulagdes foram realizadas variando-se os valores do numero de Péclet e os
graficos das Figuras 7 e 8 apresentam o efeito deste pardmetro sobre a concentragdo
adimensional do gas em uma linha que passa pelo centro do meio poroso em fungao da
posicdo adimensional. Em todas as simulagdes, o coeficiente de difusdo efetivo foi de
0,01 m*s™.

Observa-se, pelas Figuras 7 e 8, que quanto maior o nimero de Péclet maior € o
gradiente de concentragdo local na coluna. Nesse caso, a contribuigdo do termo
convectivo predomina sobre o termo difusivo, criando, para Pe tendendo a infinito, uma
descontinuidade do campo de concentragdo na saida, o que decorreria em erro infinito

neste ponto. Os erros absoluto e relativo em fungdo do numero de Péclet e da malha

27



estdo apresentados nas Tabelas 2 e 3, respectivamente, onde se verifica o aumento

progressivo do erro em fun¢do do aumento do Pe.

1,0 ¢
g
o 081
)
c
[}
E 06 -
k]
© —@— Pe = 0,01 (simulado)
z% —o— Pe = 0,01 (analitico)
<04 —i— Pe =0,1 (simulado)
g Y —o— Pe = 0,1 (analitico)
< —A— Pe =1 (simulado)
3 —2— Pe =1 (analitico)
< 0,2 1 —&— Pe =10 (simulado)
8 —O— Pe =10 (analitico)
—w— Pe =100 (simulado)
—v— Pe =100 (analitico)
0,0 T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Posicdo adimensional

Figura 7 — Concentrac¢do adimensional do gas em funcdo da posi¢cdo adimensional
apresentada na Figura 2a.
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Pe = 0,01 (simulado)
Pe = 0,01 (analitico)
—i— Pe = 0,1 (simulado)
—o— Pe = 0,1 (analitico)
—A— Pe =1 (simulado)
—4— Pe =1 (analitico)

Pe =10 (simulado)
—O0— Pe =10 (analitico)
—w— Pe =100 (simulado)
—v— Pe =100 (analitico)

T T

0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Posicdo adimensional

o
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Concentracdo adimensional
o
N

o
o

o
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Figura 8 — Concentrac¢do adimensional do gas em funcdo da posi¢do adimensional
apresentada na Figura 2b.

Observa-se, nas Tabelas 2 e 3, que o erro ¢ dependente do gradiente local de
concentragdo. Para valores de Péclet variando entre 0,01 e 10, os valores de erro obtidos
sao baixos. Portanto, conclui-se que o modelo implementado ¢ valido para estudos de

transporte de espécies quimicas. Para Péclet igual a 100, os maiores valores de erro
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encontrados sdo relacionados a presenca de elevados gradientes para poucos pontos
locais de malha. A malha da Figura 2b apresenta um erro menor em relagao a malha da

Figura 2a devido ao seu maior refinamento.

Tabela 2 — Erro absoluto (ppm) em fun¢do do numero de Péclet e da malha

Péclet
Malha 0,01 0.1 1 10 100
11003 nés  2,34x10" 1,21x10° 1,94x107 3,67x10™ 4,00x107

160575 n6s  3,64x10” 5,42x107® 435x10° 8,38x10°¢ 432x107

Tabela 3 — Erro relativo (%) em fun¢do do numero de Péclet e da malha

Péclet
Malha 0,01 0.1 ] 10 100
11003 n6s __ 0,000821 0,00584 0.0675 2.11 20.8
160575 nbs 0,0104 0,0396 0,321 0,316 6,67

Para os processos de aeracdo, de secagem em baixa temperatura e secagem em
alta temperatura sdo utilizadas vazdes de ar iguais a 0,1 m® min™! t'l, 2,0 m® min! t!
grio e 10 m® min™ t', respectivamente. Utilizando estes fluxos de ar e o coeficiente de
difusdo efetivo para o O3 de 1,29 x 10° cm? s™! (SANTOS, 2008), os nimeros de Péclet
caracteristicos da aeracdo, da secagem em baixa e alta temperatura sdo de 953, 19380 e
95039, respectivamente.

Para estes casos, verifica-se que o transporte de O3 no meio poroso ¢ governado,
necessariamente, pela convecgao caso estas vazoes sejam utilizadas para o transporte de
O;. Desta forma, sempre que elevados gradientes de concentragdo forem verificados,

um refinamento de malha deve ser efetuado.

4.3. Caso 2: Difusédo-reagao

As simulagdes foram realizadas variando-se os valores do modulo de Thiele e os
graficos das Figuras 9 e 10 apresentam o efeito deste pardmetro sobre a concentragao
adimensional do gas em uma linha que passa pelo centro de cada uma das malhas em

funcdo da posicao adimensional.
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Observa-se pelas Figuras 9 e 10 que os resultados obtidos estdo de acordo com
os esperados. Para baixos valores do modulo de Thiele, o gradiente de concentragao
local na coluna ¢ baixo e ha um baixo consumo de O; pela massa de graos, pois o
fenomeno difusivo predomina em relacdo a velocidade reacional. Inversamente, para
altos valores do modulo de Thiele, o gradiente de concentracdo local na coluna ¢
elevado e ocorre rapido consumo de massa pela reagdo, devido ao predominio do

fendmeno reativo em relagao ao difusivo.

o
o

A =0,1 (simulado)
—o— A =0,1 (analitico)
—&— ) =1 (simulado)

—o— ) =1 (analitico)

—4&— ) =10 (simulado)
—2— A =10 (analitico)
A =100 (simulado)
A =100 (analitico)

o
N

Concentragdo adimensional
o
N

0,6 0,8 1,0
Posi¢cdo adimensional

Figura 9 — Concentragdo adimensional do gas em funcdo da posi¢do adimensional na
malha da Figura 2a.
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—&— ) =1 (simulado)

—0— A =1 (analitico)

—A— ) =10 (simulado)
—4&— A =10 (analitico)
—— ) =100 (simulado)
A =100 (analitico)

Concentracdo adimensional

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Posicéo adimensional

Figura 10 — Concentragao adimensional do gas em fung¢do da posi¢do adimensional na
malha da Figura 2b.
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Os erros absolutos e relativos em fun¢do do modulo de Thiele ¢ da malha sdo

apresentados nas Tabelas 4 e 5.

Tabela 4 — Erro absoluto (ppm) em fun¢ao do modulo de Thiele e da malha.

Malh Moébdulo de Thiele
alna
0,1 1 10 100
11003 1nos 5,44x107 5,67x107 1,71x10* 1,95x107
160575 nos 5,54x10° 2,87x107 1,30x107 8.20x107

Tabela 5 — Erro relativo (%) em fungdo modulo de Thiele e da malha.

Modulo de Thiele
Malha
0,1 1 10 100
11003 nos 0,125 0,164 7,33 88,3
160575 nos 0,747 0,695 1,44 57,1

Analisando-se as Tabelas 4 e 5, verifca-se que os erros sdo baixos para valores
do modulo de Thiele entre 0,1 e 10. Verifica-se também que para baixos valores do
modulo de Thiele, os erros associados @ malha mais refinada sdo mais elevados que
aqueles associados a malha menos refinada. Para médulo de Thiele igual a 100, os
maiores valores de erro encontrados sao relacionados a presenca de elevados gradientes
de concentra¢do para poucos pontos locais de malha. A malha da Figura 2b apresenta
um erro menor em relacdo a malha da Figura 2a devido ao seu maior refinamento.

Portanto, conclui-se que o modelo implementado ¢ valido para estudos de
transporte de espécies quimicas com reagdo, desde que se tenha uma malha com
refinamento adequado.

Para o processo de reagdo-difusdo do gas ozonio, os resultados sdo apresentados
nas Figuras 11 e 12.

Considerando a aplicacao do O3 na base da coluna sem induzir o escoamento por
um campo de velocidade, o transporte de Os ocorrerd por difusdo. Utilizando o
coeficiente de difusdo do Os reportado por Santos (2008) e a constante de taxa de
decomposicdo igual a 0,002203 s, 0 modulo de Thiele é A = 41. Comparando este valor
e as curvas das Figuras 11 e 12 com as curvas da Figura 10, verifica-se que o O3

decompoe-se muito rapido quando comparado com a velocidade com que este se
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difunde pela massa de griaos. Desta forma, diferente da aplicagdo de fumigantes tais

como a fosfina, o O3 deve ser aplicado por meio de um fluxo convectivo.

1,0

—e— Difusdo-reagdo O3 (simulado)
—o— Difuséo-reacéo O3 (analitico)

=
[oe]
!

o
[«2)
!

Concentragdo adimensional
o
N

o

[=)
o |
[=)

0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Posigdo adimensional

Figura 11 — Concentra¢ao adimensional do gas ozonio em fun¢do da posicdo
adimensional na malha da Figura 2a.

109
—e— Difuséo-reagdo O3 (simulado)

08 —o— Difuséo-reagdo O3 (analitico)
8

Concentragdo adimensional

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Posic¢éo adimensional

Figura 12 — Concentra¢ao adimensional do gas ozonio em fungdo da posicdo

adimensional na malha da Figura 2b.

4.4. Caso 3: Injecéo de 0zonio em leito fixo de milho

No experimento realizado por Kells et al. (2001), o transporte ¢ caracterizado
como convecgdo-reagdo, uma vez que o numero de Péclet e o médulo de Thiele sdo

iguais a 62790 e 112, respectivamente. Devido ao elevado nimero de Péclet, considera-
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se que o escoamento seja dominado pela convecgdo. Considerando ainda o regime como
permanente e a cinética de decomposicao do 0zonio como de primeira ordem, pode-se
simplificar a equagdo (11) reescrevendo-a da seguinte forma:

WCZJ_S =—kC (22)
em que

C: concentragdo de O3 na massa de graos de milho (ppm);

w: velocidade de injecdo de 0z6nio na direcdo z (m s™);

k: constante de reacdo de primeira ordem (s™);

z: posi¢do na dire¢do z (m).

A equacdo (22) ¢ uma equacao diferencial ordinaria, que pode ser integrada,
obtendo-se a seguinte solucao:

ln£ ——ﬁz 23
) (23)

Em regime permanente, Kells et al. (2001) obtiveram um gradiente de
concentragdo constante de 1 ppm de ozonio a cada 0,3 m de coluna depois da injecao de
0z6nio usando uma velocidade de 0,03 m s™ em uma coluna preenchida com milho.

A partir dos valores experimentais obtidos por Kells et al. (2001) e da equacao
(23), obteve-se o valor da inclinagdo da reta (-k/w) igual a -0,0734 m™' (Figura 13). O
valor da inclinagdo da reta permite a obtencdo do valor de k igual a 0,002203 s™. Santos
(2008) obteve o valor de 0,002073 s™ para a constante de reacdo de primeira ordem do
ozoOnio, depois da etapa de saturacdo. Comparando os valores destas taxas, verifica-se
que a constante de taxa medida por Santos (2008) € coerente.

A Figura 14 apresenta as curvas de concentracdo do gas ozdnio ao longo da
coluna durante a injecdo de 50 ppm deste gis a uma velocidade de 0,03 m s™. As
simulagdes foram realizadas para a porosidades (g¢) do milho de 0,38 e 0,40, que sdo
valores usuais para esse grao.

O modelo proposto ajustou-se muito bem aos resultados experimentais obtidos
por Kells et al. (2001). A Tabela 6 apresenta os erros absoluto e relativo em fungdo dos

valores da porosidade.
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Figura 13 — Ajuste da equagdo (23) aos valores experimentais obtidos por Kells et al.
(2001).
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Figura 14 — Concentracao do gas ozonio em fun¢ao da posi¢ao na dire¢ao z.

Tabela 6 — Medidas de erros absoluto e relativo no processo de injecdo do gas ozonio
em funcdo da porosidade.

Medidas de erro Porosidade (¢)
0,40 0,38
Erro absoluto (ppm) 1,400 0,170
Erro relativo (%) 0,82 0,29
Desvio padrdo (ppm) 0,394 0,137
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Analisando a Tabela 6, verifica-se que o erro associado ¢ baixo para ambos o0s
valores de porosidade. A diferenga em relagdo aos dados experimentais pode ser
explicada pela diferenca nas propriedades fisicas do milho utilizado por Kells et al.
(2001) e as definidas em cada uma das simulagdes, pois os valores das propriedades
fisicas do milho na foram definidas no trabalho de Kells et al. (2001).

Portanto, conclui-se que o modelo de saturagao-decomposicdo do 0zdénio
implementado ¢ valido, possibilitando a simula¢do de sistemas de inje¢do de ozonio em

colunas.

5. CONCLUSOES

Um modelo para simular o transporte de gas 0z6nio em uma coluna de milho foi
apresentado e discutido neste trabalho. Técnicas de mecanica dos fluidos
computacional, utilizando o programa CFX, foram utilizadas para solucionar as
equagdes. As simulagdes foram realizadas e os dados foram comparados com solugdes
analiticas e valores experimentais.

Com base nos resultados obtidos, conclui-se que:

e Os modelos de conveccao-difusao e reacgdo-difusdo unidimensionais
apresentaram bons ajustes as solucdes analiticas apresentadas. Para os
casos em que o numero de Péclet e o mddulo de Thiele sdo elevados, faz-
se necessario o uso de uma malha computacional com maior
refinamento.

e O valor da constante de taxa de reagdo, k;, obtido experimentalmente por
Santos (2008) € coerente com o valor obtido por Kells ez al. (2001).

e O modelo proposto para a injecdo de O3 em leito fixo de milho, que leva
em consideragdo a cinética de primeira ordem para a decomposicao do
O3, obtida por Santos (2008) e o modelo sugerido para a cinética de
saturacdo do Os apresentaram um bom ajuste aos dados experimentais
obtidos por Kells ef al. (2001).

e O modelo sugerido para a cinética de saturagdo do O; mostrou-se

coerente.
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e Os modelos propostos podem ser utilizados em simulagdes de sistemas

de injecdo de 0zonio em colunas de graos.
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Capitulo 3 - Sistema de injecéo de ozonio (O3) em leito fixo de milho

1. INTRODUCAO

O armazenamento de graos ¢ parte integrante do sistema de pré-processamento
de produtos agricolas. Nesta fase, os graos sdo submetidos a fatores fisicos, quimicos e
biologicos, que podem interferir na sua conservagdo ¢ qualidade (BROOKER et al.,
1992). E necessaria uma continua protecio dos produtos armazenados contra a
deterioragdo, evitando-se perdas quantitativas e de qualidade durante o armazenamento
(PADIN et al., 2002).

No area agricola, alguns estudos estdo sendo desenvolvidos com o intuito de
preservar a qualidade dos graos. Dentre as novas tecnologias no controle de pragas, o
ozoOnio pode tornar-se uma alternativa ecologicamente correta e economicamente viavel
no ambito da manutencdo e preservacao da qualidade dos produtos de origem vegetal
(ROZADO et al., 2008).

A aplicacdo de gases estdveis, assim como a fosfina, ¢ feita sem uso de
aparelhos de ventilagdo. Neste caso, o transporte do gas pelo meio poroso ocorre apenas
por meio de difusdo em elevadas escalas de tempo, ou seja, o escoamento ¢ induzido
por um gradiente de concentracdo. Esse tipo de aplicagdo ¢ possivel devido a
estabilidade do gés que ndo ¢ consumido por uma reacdo ou sor¢do durante a
fumigagdo. A aplicagdo de gases reativos, assim como o 0zénio que ¢ consumido por
uma reacdo, ¢ feita com aparelhagem de ventilagdo utilizada para circulagdo do gas
fumigante. Nesses casos, a injecao ¢ feita pela base da coluna ou por sondas que
penetram no meio poroso (NATARAJAN et al., 2005).

Diante deste contexto, faz-se necessario o estudo de formas eficazes de injecao
de ozonio em unidades armazenadoras. Porém, os testes experimentais sdo muito
onerosos devido ao porte das estruturas de armazenamento no Brasil. A mecanica dos
fluidos computacional (CFD) surge, entdo, como uma ferramenta eficiente e de baixo
custo que permite simular sistemas de injecdo de 0zdénio em silos armazenadores de

graos de forma rapida e precisa.

39



Em vista do exposto, objetivou-se com este trabalho: (a) desenvolver e
implementar um modelo para o transporte do gas ozdénio (O3) em meios porosos,
considerando os mecanismos de difusdo, reacdo e convecgdo utilizando o programa
computacional CFX (ANSYS, 2007); (b) modelar um sistema de injecao de 0zonio (O3)
para utilizacdo em silos utilizando a mecanica dos fluidos computacional (CFD) em
meios porosos; (¢) avaliar o desempenho do sistema de injecdo de ozdnio pela base do
silo e por sondas; (d) validar a implementacdo dos mecanismos de transporte de O3

utilizando dados experimentais e solugdes analiticas de referéncia.

2. MODELO NUMERICO

Considerando uma situagdo em que um meio poroso homogéneo e isotropico
seja percolado por um fluido, as equagdes governantes do escoamento podem ser

definidas como:

Aep) , v () o)

o TV (pa)=0 @
0

(p q)+Lq.v(p q):—Vp+ﬁV2q—m+p9 )
ot & &

em que

q: vetor de velocidades (m s™);

p: massa especifica do fluido (kg m™);
m: forca resistiva (N m™);

¢: porosidade;

p: pressao (Pa);

u: viscosidade do fluido (kg m™ s7™);

g: vetor da aceleracdo da gravidade (m s?).

As equacdes (1) e (2) sd@o conhecidas como equacdo da continuidade e de

quantidade de movimento, respectivamente.
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Em meios porosos, a velocidade intersticial ou velocidade real (u) ¢ definida por

meio da porosidade (¢) e velocidade superficial do fluido (Q).

u=d (3)

&

Quando o ar ¢ forcado a passar por uma massa de graos, uma resisténcia ao
fluxo denominada perda de carga se desenvolve como resultado da energia perdida
devido a friccdo (atrito viscoso), a turbuléncia e as variagdes de velocidade (energia
cinética) (BROOKER et al., 1992). A forca resistiva por unidade de volume, m, ¢

definida pela equagao:

cAld|

e P
m—kQ+\/;q 4

em que
k: permeabilidade do meio (m?);

c: parametro adimensional.

Os parametros k e ¢ dependem apenas de fatores estruturais da massa de graos,
caso ndo haja interacdes quimicas ou fisicas entre a massa de graos e o fluido.

A equacdo (4) ¢ conhecida como forma quadratica de Forchheimer e ¢ valida
para o escoamento viscoso em meios onde k e ¢ s@o constantes ou variam com a posi¢ao
no sistema. Caso o escoamento nao seja isotérmico, a equagdo também ¢ valida desde
que se verifiquem as variacdes da massa especifica e viscosidade do fluido ao longo do
escoamento (MASSARANI, 2002).

Para vazdes de ar caracteristicas dos processos de secagem, utiliza-se a forma
quadratica de Forchheimer para representar a forca resistiva. Porém, na situacdo em que
o escoamento de fluido na massa de grdos ¢ lento, vazdes de ar caracteristicas de
processos de aeracdo, o segundo termo da equacdo (4) tem pequena contribuicdo e a
forma quadratica de Forchheimer recai na forma linear, representada pela equagdo (5),

que ¢ conhecida como Lei de Darcy.

m=*q (5)
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Para o caso do escoamento com velocidades uniformes, a equacdo (2) pode ser

reescrita como:

0=-Vp-m+ pg (6)

A equacdo (6) ¢ conhecida como equacao de Darcy, de acordo com Massarani
(2002), e sua utilizacdo ¢ satisfatéria mesmo em situacdes em que o escoamento €&
acelerado.

A equacao (6) pode ser escrita como (MASSARANI, 2002):

—vp=£q+- 7
p kCH ,—kq (7

em que o parametro ¢ € k sdo definidos em funcdao de propriedades do meio poroso

CcOomao:
0,14
=3 (8)
&
g o
364(1-¢)
em que

p: fator de forma (3,2 < < 6);
D,: diametro das particulas (m);

@: esfericidade.

Em meios porosos caracteristicos de sistemas agricolas, como processos de
aera¢do de graos, com fluxos de ar variando entre 0,02 ¢ 0,3 m’ min™' t!, utiliza-se o
modelo empirico de Shedd para calcular o gradiente de pressio (BROOKER et

al,1992), reescrito na forma vetorial:

_ dlda

™ () (10)

em que

a e b: constantes em fungdo do produto.
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O transporte de espécies quimicas em meios porosos, como o gas ozonio, €
representado pela equagdo de transporte escalar, escrita em termos de sua concentracao
(ppm):

8(5 C)

ot

+v-(q C):V-(DVC)+aa—f (11)

r

em que
C: concentragdo de ozonio (ppm);
D: coeficiente de difusdo efetivo do 0zonio no meio poroso (m*s™);

aa—f  taxa de reagdo do Oz (ppm s™).

r

A cinética de decomposi¢cdo do 0zonio em graos de milho ¢ assumida como duas
reagOes distintas em paralelo: saturagcdo e decomposi¢do propriamente dita. Na primeira
fase, os transportes convectivo e difusivo ocorrem acompanhados de rapida
decomposi¢do do o0zdnio, sendo observada uma baixa concentragdo do gas na massa de
graos. Depois da saturagdo dos sitios ativos na superficie do grao, o 0zonio passa a se
decompor mediante uma cinética diferenciada e mais lenta, permitindo, assim, uma
percolagdo intergranular mais efetiva. Na segunda fase, o ozonio flui com baixa taxa de
decomposi¢do e a operacao ocorre com menor vazao de gas. Segundo Kim et al. (1999),
os sitios ativos responsdveis pela degradacdo do ozonio ficam saturados durante esta
etapa. Dhandapani e Oyama (1997) observaram que estes dois mecanismos foram
verificados na decomposi¢ao de Oz em 6xidos metalicos.

Segundo Santos (2008), a fase de decomposi¢ao do ozonio segue uma cinética

de primeira ordem conforme a equacao (12):

dC
— =—k,.C
a|, (12)
em que
t: tempo (s);

kq: constante da taxa de reacdo de decomposicdo (s™).
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Santos (2008) obteve o valor experimental de 0,002073 s para a constante de
reacdo de primeira ordem (k;). No entanto, a cinética de saturagdo nao foi modelada.
Diferente de fase de decomposi¢do, a fase de saturacdo nao segue as ordens padrdes da
cinética cldssica. Desta forma, sugere-se que a saturacdo siga uma reagdo de pseudo
primeira ordem conforme a equagao (13).

dc

a| = TRGO (13)

N

em que
Cy: concentracao inicial de O3 (ppm);

ks: constante de saturacdo (s™).

A constante k; foi obtida por meio do ajuste do modelo proposto aos dados
experimentais de Santos (2008).

As equagdes de conservacdo e da cinética de decomposicdo do o0zdnio
apresentadas anteriormente, foram resolvidas utilizando o programa computacional
CFX (ANSYS, 2007). Este programa utiliza o esquema de volumes finitos (MARTINS
et al., 2002) para resolver numericamente as equagdes, etapa conhecida como
discretizagao.

O modelo de transporte de convecgdo-reacao-difusdo foi validado por meio de
casos-teste nos quais todos os mecanismos de transporte pudessem ser avaliados. Foram
utilizados problemas de transporte cujas solugdes analiticas ou dados experimentais sdo

reportados na literatura.

3. IMPLEMENTACAO

Neste trabalho, o milho foi usado como meio poroso e suas propriedades fisicas
sdo apresentadas na Tabela 1.
A partir dos valores apresentados na Tabela 1 e das equacdes (8) e (9), foram

obtidos os valores de ¢ igual a 0,5733 e k igual a 1,02x10” m” para o milho.
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Tabela 1 — Propriedades Fisicas do Milho

Porosidade () 0,38 20,40
Esfericidade (¢) 0,994
Diametro da particula (D) 9,804 mm

Fonte: Brooker et al. (1992)

3.1. Caso 1: Injecao de ozonio em leito fixo de milho

O primeiro caso consiste de um problema de transporte de massa tridimensional
em um leito fixo de milho cujas medidas experimentais da concentracdo do gas 0zonio
em fungdo da posi¢do na coluna foram reportadas por Kells ef al. (2001).

Uma geometria em forma de uma coluna cilindrica de didmetro igual a 1 m e
altura igual a 2,7 m foi construida. O volume de controle e as condi¢cdes de contorno

utilizados no caso sao apresentados na Figura 1.

C;_C = 0’ Prelativa = OPG

Z
Parede
9C€ o, g=0
dn

g=003ms"
C, =100 ppm O,

Figura 1 — Volume de controle e condi¢gdes de contorno.
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A partir da geometria apresentada anteriormente foi gerada uma malha com
13919 noés e 24960 elementos para o estudo, sendo apresentada na Figura 2.

A cinética de decomposi¢ao do ozonio foi definida e implementada conforme as
equacdes (12) e (13) apresentadas anteriormente, utilizando-se o valor de k; encontrado
por Santos (2008) e o valor de &, obtido neste trabalho.

Para obtencdo da solugcdo numérica, foi utilizado o programa computacional
CFX que resolve as equagdes acopladas de transferéncia de quantidade de movimento e
massa envolvidas no problema. As simulag¢des foram realizadas até se atingir o regime
permanente com inje¢do de 0zénio na coluna em uma concentragdo de 50 ppm a uma
velocidade superficial de 0,03 m s™, sendo as mesmas condicdes utilizadas por Kells et
al. (2001). A validacio do modelo foi feita comparando-se os dados obtidos na

simulagdo com as medidas de Kells ez al. (2001).

Figura 2 — Malha computacional em trés dimensdes.

3.2. Caso 2: Sistema de injecdo de O3 em silos

O segundo caso consiste de um problema de transporte de massa tridimensional
em um leito fixo de milho onde foram avaliadas duas formas de injecdo do gas ozonio
em um silo de armazenamento.

Uma geometria em forma de uma coluna cilindrica de raio igual a 6 m e altura

igual a 16 m foi construida. O volume de controle e as condi¢des de contorno utilizados
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no caso sao apresentados na Figura 3. A Figura 3a apresenta a geometria para o caso em
que a injecao ¢ feita pela base do silo e a Figura 3b apresenta a geometria para o caso
em que a injecdo ¢ feita por uma sonda de 13 m de comprimento e 0,0254 m de
diametro. A sonda consiste de um tubo perfurado ao longo de todo o comprimento

efetivo que ¢ de 10 m, permitindo uma distribuicdo do gas ozonio axialmente.

%§=0,P=0Pa
. i
Jc iﬁgyf::>//ENTRADA
A & _0, P=<0 P4 ;;;igoszkgs4
dz - =1100 ppm O;
i
/ :
| /
i
’/ / /F
dc dc
%ZO,QZO /I [ /d_:()a qZO
/ / n

JI'
/
/ //JkSONDA ]
~_ |
ENTRADA ? | - \\
tq=0,03 m gt X/Ln ¥ <\"“* f’/>/

Co =100 ppm O3

(a) (b)

Figura 3 — Volume de controle e condi¢des de contorno.

Existem dois planos de simetria nas colunas apresentadas. Dessa forma, apenas
um quarto das colunas foi utilizado. Optou-se por esse tipo de geometria, pois, no caso
da inje¢do de O3 por sondas, o custo computacional para a simulagdo de um caso
utilizando toda a coluna seria elevado, haja vista que a malha completa necessitaria de
mais 1.000.000 de elementos.

A partir das geometrias apresentadas anteriormente foram geradas duas malhas,
sendo apresentadas na Figura 4. A malha da Figura 4a possui 3264 elementos e 3861
no6s. A malha da Figura 4b possui 375654 elementos e 69752 nos.

Foi verificado em estudos preliminares que, para elevados gradientes locais de

concentracdo em determinadas regides de uma malha, ¢ necessario um maior
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refinamento dela. A regido da sonda apresenta um elevado gradiente de concentracao,
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em que

e ||iz’Q: norma de erro no espaco L,;

C: concentragdo obtida por meio da solugao de referéncia (ppm);
Cy: concentragdo obtida por meio da solu¢do numérica(ppm);

V: volume.

Em volumes finitos, técnica utilizada pelo programa CFX, os valores de C e C},

sdo constantes nos elementos (T) da malha (t) de volume V. Assim, a norma ¢ expressa

como:

el o= [(C-C)aV =3 (C-C,)'V (15)

Ter Ter

Assim como o erro, a norma da concentragdo ¢ expressa como:

ICI7,0=D.C*V (16)

Ter

O erro relativo € expresso por:
lellZ, o

n= —_ (17)
ICIIZ, 0

4. RESULTADOS e DISCUSSAO

4.1. Modelagem da cinética de saturacéo de Oz em gréos de milho

O modelo proposto para a cinética de satura¢do do O3 foi sugerido como sendo

da seguinte forma:

C = Cy[1-exp(-k,1)] (18)

O modelo proposto foi ajustado as medidas experimentais obtidas por Santos

(2008) e o grafico obtido ¢ apresentado na Figura 5.
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Figura 5 — Medidas experimentais da concentragdo de Os (Santos, 2008) e 0 modelo
ajustado.

A partir do ajuste do modelo proposto e dos valores experimentais obtidos por
Santos (2008), obtiveram-se os valores dos parametros Cy e k;. O valor obtido para o
parametro Cy foi de 95,4 ppm e o valor obtido para o parametro k foi de 0,000907 s™'. O
valor de R? para o modelo ajustado foi de 0,9316, que é aceitivel para esse estudo. O
valor de C obtido corresponde ao valor médio da concentragdo residual de O; depois da

saturacao dos sitios ativos ter sido encerrada, verificada depois de 70 min (Figura 5).
4.2. Caso 1: Injecéo de o0zonio em leito fixo de milho

No experimento realizado por Kells et al. (2001), a penetragao de O3 em colunas
de graos armazenados foi estudada. Em uma coluna cilindrica, com 1 m de didmetro e
2,7 m de altura preenchida com milho, foram injetados 50 ppm de Oz a uma velocidade
de 0,03 m s easua concentragdo foi medida a cada 0,3 m de altura a partir da base da
coluna.

O ntmero de Péclet, pardmetro adimensional que representa a contribuigao

relativa dos termos convectivos e difusivos no transporte de massa, ¢ definido como:

L
Pe= % (19)

em que
g: velocidade de injegdo (ms™);

L: altura da coluna (m);
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D: coeficiente de difusio efetivo do 0zdnio, 1,29 x 10° m? ™! (Santos, 2008).
O modulo de Thiele, adimensional que representa a razao entre a velocidade de

reacdo de primeira ordem e a velocidade de difusdo, ¢ definido como:
kL?
A=,— 20
\ 0 (20)

O transporte ¢ caracterizado como convecgdo-reagdo, uma vez que o numero de
Péclet e o moédulo de Thiele sdo iguais a 62790 e 112, respectivamente. Devido ao
elevado namero de Péclet, considera-se que o escoamento seja dominado pela
conveccdo. Considerando ainda o regime como permanente e a cinética de
decomposicdo do ozonio como de primeira ordem, pode-se simplificar a equacdo (11)
reescrevendo-a da seguinte forma:

wc;—(zj =—kC (21)
em que
C: concentragao de O3 na massa de graos de milho (ppm);
w: velocidade de inje¢c@o de ozonio na dire¢do z (m s1);
k: constante de reagdo de primeira ordem (s™);

z: posi¢do na dire¢do z (m).

A equacdo (21) ¢ uma equagdo diferencial ordindria, que pode ser integrada,
obtendo-se a seguinte solugao:

ln£ ——ﬁz 22
o (22)

Em regime permanente, Kells et al. (2001) obtiveram um gradiente de
concentragdo constante de 1 ppm de ozdnio a cada 0,3 m de coluna depois da injecao de
0z6nio usando uma velocidade de 0,03 m s™ em uma coluna preenchida com milho.

A partir dos valores experimentais obtidos por Kells ef al. (2001) e da equagao
(22), obteve-se o valor da inclina¢io da reta (-k/w) igual a -0,0734 m™ (Figura 6). O
valor da inclinagdo da reta permite a obtengdo do valor de k igual a 0,002203 s™. Santos

(2008) obteve o valor de 0,002073 s™ para a constante de reagdo de primeira ordem do
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ozonio, depois da etapa de saturagdo. Comparando estes valores, verifica-se que a

constante de taxa medida por Santos (2008) ¢ coerente.

0,00 ®

-0,05 A
S -0,10 A
O
o
£ 0,15 |

y =-0,0734x + 0,0028
020 | R?=0,9992
-0,25 T T T T T |
0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5 3,0

z (m)

Figura 6 — Linearizacdo dos valores experimentais obtidos por Kells et al. (2001).

A Figura 7 apresenta as curvas de concentracdo do gés ozonio ao longo da
coluna durante a injecdo de 50 ppm deste gis a uma velocidade de 0,03 m s™. As

simulagdes foram realizadas para a porosidades (g¢) do milho de 0,38 e 0,40, que sdo

valores usuais para esse grao.

50
48 A
5
P 46
©
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o
o 44 A
@]
42 O Medidas experimentais
—=&— Modelo proposto (¢ = 0,40)
—4A— Modelo proposto (¢ = 0,38)
40 T T T : T
0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5
z(m)

Figura 7 — Concentragdo do gas ozdnio (ppm) em fungdo da posi¢do na diregdo z.

O modelo proposto ajustou-se muito bem aos resultados experimentais obtidos

por Kells ef al. (2001). A Tabela 2 apresenta os erros absoluto e relativo em fung¢do dos

valores da porosidade.
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Tabela 2 — Medidas de erros no processo de injecdo do gas ozonio em funcao da

porosidade.
Medidas de erro Porosidade (¢)
0,40 0,38
Erro absoluto (ppm) 1,400 0,170
Erro relativo (%) 0,82 0,29
Desvio padrao (ppm) 0,394 0,137

Analisando a Tabela 2, verifica-se que o erro associado ¢ baixo para ambos o0s
valores de porosidade. A diferenga em relagdo aos dados experimentais pode ser
explicada pela diferenca nas propriedades fisicas do milho utilizado por Kells et al.
(2001) e as definidas em cada uma das simulacdes, pois os valores das propriedades
fisicas do milho nao foram definidas no trabalho de Kells ez al. (2001).

Portanto, conclui-se que o modelo de saturagdo-decomposicdo do o0zdnio
implementado ¢ valido, possibilitando a simulagdo de sistemas de inje¢ao de 0zonio em

colunas.

4.3. Caso 2: Sistema de injecdo de O3 em silos

Objetivou-se com este caso comparar a inje¢ao de O3 em graos de milho, pela
base do silo e por meio de sondas, assim como encontrar um valor para velocidade de
injecdo que permitisse obter uma concentragdo de O3 maior que 50 ppm, considerada
minima para uma eficiente conservagdo do grao.

A Figura 8 apresenta a comparagdo entre as curvas de concentragdo obtidas pela
simulagio de um caso com injegdo de 0zonio pela base a uma velocidade de 0,03 ms™ e
concentragdo de 100 ppm e pela extrapolacdo dos dados obtidos por Kells et al. (2001)
que obteve uma queda de 1 ppm de O3 a cada 0,3 m na direcdo axial (z).

Observa-se pela Figura 8 que existe uma diferenga entre os valores obtidos na
simulacdo e a extrapolacdo dos valores obtidos por Kells et al. (2001). Essa diferenca
pode ser explicada pela diferenga nas propriedades fisicas utilizadas neste estudo e as
utilizadas por Kells et al. (2001), as quais ndo foram relatadas. Outra justificativa ¢ a

extrapolagdo das medidas, ja que Kells et al. (2001) trabalharam com uma coluna de

apenas 2,7 m de altura, 0,5 m de raio e inje¢do de 50 ppm de Os, enquanto neste
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trabalho, a simulacao foi realizada para um silo tipico com 16 m de altura, 6 m de raio e

injecdo de 100 ppm de Os.

100
90 A
80 -
70 A

60 -

Concentragéo (ppm de O,)

—a— Injecdo de O3 pela base

—O— Extrapolagdo das medidas
experimentais de Kells et al. (2001)
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Figura 8 — Perfis de concentracdo axial (z) do gas ozonio (ppm) no silo.

A Figura 9 apresenta a comparacdo entre as linhas de corrente para inje¢ao de
um mesmo fluxo de gas oz6nio (1,0052 kg s™) pela base (a) e por sonda (b).

Comparando-se as Figuras 9a e 9b, observa-se que, para o primeiro caso, nao ha
variacdo da velocidade em toda extensao da coluna (escoamento unidimensional),
enquanto que para o segundo caso, as velocidades sdo elevadas nas regides proximas as
perfuracdes da sonda e baixas no restante da coluna. No caso da Figura 9b, para que o
gas atinja as partes inferiores do silo é necessario que se aumente a velocidade.

A queda de pressao obtida na injecdo de O3 pela base do silo e por sonda foi de
268,1 Pa e 157,6 Pa, respectivamente. No caso de injecdo pela base, a perda de carga é
maior porque o gas injetado percorre toda a extensdo do meio poroso. Por outro lado,
quando injetado por sonda, o gas percorre menores distadncias no meio poroso €, mesmo
apresentando velocidades elevadas proximo a sonda, a queda de pressao ¢ menor. Neste
caso, a contribui¢cdo da forca resistiva ¢ mais importante que a energia cinética.

A Figura 10 apresenta a distribui¢do de concentragdo de O; em planos
horizontais do silo com inje¢ao pela base (a) ¢ por sonda (b).

A Figura 11 apresenta a comparagao entre as isosuperficies com concentracao de

50 ppm por meio da inje¢do de 0zdnio pela base (a) do silo e por sonda (b).
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Figura 9 — Linhas de corrente no silo com inje¢do pela base (a) e por sonda (b).

Observa-se pelas Figuras 10 e 11 que existe uma grande diferenca na
concentracdo de O3 ao longo do silo entre as duas formas de injecdo, considerando a
inje¢do de um mesmo fluxo de massa de Os. Obteve-se 78,125 % da massa de graos de
milho com concentracdo acima de 50 ppm de O; quando a injecdo foi realizada pela
base (Figura 11a). Por outro lado, quando o Os foi injetado por sonda, obteve-se
somente 47,2 % da massa de graos com concentra¢do acima de 50 ppm de Os (Figura
11b). Portanto, conclui-se que, para um mesmo fluxo de massa de Os, a melhor forma
de inje¢do € pela base. Verificou-se que, para o caso onde a injecdo do O; foi feita pela
base do silo a uma velocidade de 0,03 ms™, a concentragdo de O3 em 95 % da massa de
graos foi inferior a dose letal minima de 50 ppm para insetos (Kells ez al., 2001) (Figura
8). Dessa forma, buscou-se uma velocidade limite para que 95 % da massa de graos
ficasse a uma concentragdo maior que 50 ppm de ozdénio. A Figura 12 apresenta a

comparagdo entre diferentes velocidades de inje¢do do Os pela base da coluna.
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Figura 10 — Distribui¢ao de concentracao de O3 em planos horizontais do silo com
injecdo pela base (a) e por sonda (b).
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Figura 11 — Isosuperficies de concentragdo de 50 ppm no silo para inje¢ao do gas
0zonio pela base (a) e por sonda (b).
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Figura 12 — Comparagao do perfil de concentra¢do do O3 em diferentes velocidades de
injecdo pela base da coluna.

Analisando os dados obtidos por meio das simulagdes, obteve-se a porcentagem
do volume da massa de graos acima da concentragdo de 50 ppm de O3 (Tabela 3) para
cada uma das velocidades de injecao apresentadas na Figura 12.

A partir da andlise da Figura 12 e da Tabela 3, conclui-se que a velocidade de
injecdo para que se tenha uma concentragdo de O3 superior a 50 ppm em 95 % da massa

de graos deve ser, no minimo, de 0,0380 m s

Tabela 3 — Porcentagem da massa de graos acima de 50 ppm de Os; em fungdo da
velocidade de injecao

Velocidade (m s™) Porcentagem do volume (%0)
0,0300 78,125
0,0380 96,875
0,0400 100

Assim como realizado no caso da inje¢ao de Os pela base do silo, encontrou-se o
fluxo de massa minimo para que 95 % da massa de grios esteja a uma concentragao
maior que 50 ppm ao final da inje¢do. A Figura 13 apresenta a comparagdo entre as
isosuperficies com concentragio de 50 ppm de 0zonio para a injecio de 1,0052 kg s (a)
e 9,5 kg s (b). O valor de 1,0052 kg s™' de Os corresponde ao mesmo fluxo de massa

para a injegdo de 0zonio pela base a uma velocidade de 0,03 ms™.
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Figura 13 — Isosuperficies de concentragdo 50 ppm no silo para a injecao de 1,0052 kg
s' (a)e9,5 kg s (b) de ozédnio.

Analisando os dados obtidos por meio das simulagdes, obteve-se a porcentagem
do volume da massa de graos com concentragdo de O3 acima de 50 ppm. Apenas 47,2 %
da massa de graos apresentou concentracdo de O; superior a 50 ppm quando o fluxo de
massa foi definido a 1,0052 kg s (Figura 13a). Para o fluxo de massa de 9,5 kg s,
obteve-se 95,9 % da massa de grdos com uma concentracdo de Oz superior a 50 ppm
(Figura 13b) sendo que este foi o fluxo minimo para atingir essa porcentagem. Portanto,
conclui-se que o fluxo de massa injetado por sonda para que se tenha uma concentragao

de O3 em 95 % da massa de grdos superior a 50 ppm deve ser, no minimo, de 9,5 kg s™.
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5. CONCLUSOES

Um modelo para simular o transporte de gas 0zonio em uma coluna de milho foi

apresentado e discutido neste trabalho. Técnicas de mecénica dos fluidos

computacional, utilizando o programa computacional CFX, foram utilizadas para

solucionar as equacdes do modelo propoposto. As simula¢des foram realizadas e os

dados foram comparados com solucdes analiticas e valores experimentais.

Com base nos resultados obtidos, conclui-se que:

O modelo proposto para a injecdo de Oz em leito fixo de milho que leva
em consideragdo a cinética de primeira ordem para a decomposi¢do do
O; obtida por Santos (2008), e o modelo sugerido para a cinética de
saturacdo do Os apresentaram um bom ajuste aos dados experimentais
obtidos por Kells et al. (2001).

O modelo de convecgdo-difusdo-reagdo de Os, implementado no
programa CFX usando técnicas de CFD, foi validado e pode ser usado
para estudar sistemas de inje¢do deste gds em uma massa de grios de
milho.

Os sistemas de inje¢do pela base e por sonda apresentam diferencas em
relacdo a concentracdo final de O3 na coluna para um mesmo fluxo de
massa aplicado. O sistema de inje¢ao pela base mostrou-se mais eficaz.
Os fluxos de massa de O3 minimos nos sistemas de injecdo pela base e
por sonda para que se obtenha uma concentracdo minima de 50 ppm de
O; em 95 % da massa de grios sdo de 1,27 kg s e 9,50 kg s,
respectivamente.

Os modelos propostos sdo coerentes ¢ podem ser utilizados em outros
estudos de sistemas de inje¢do de ozOnio em graos, tais como

recirculacao.
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CONCLUSOES GERAIS

Por meio dos resultados apresentados e discutidos no estudo da convecgdo-
difusdo unidimensional, considerando as condi¢des de contorno do problema, conclui-se
que o numero de Péclet possui uma relacao inversamente proporcional ao gradiente de
concentragdo entre a entrada e a saida da coluna. Para os casos em que elevados
gradientes de concentra¢do forem verificados, um refinamento de malha deve ser
efetuado.

Em transportes unidimensionais caracterizados como de difusdo-reagdo, em que
avaliaram-se os efeitos do modulo de Thiele, considerando as condi¢des de contorno do
problema, conclui-se que o moddulo de Thiele possui uma relagdo diretamente
proporcional ao gradiente de concentragdo entre a entrada e a saida da coluna. Para a
aplicacdo do O; apenas por difusdo, verifica-se que este gas decompode-se muito rapido
quando comparado com a velocidade com que se difunde pela massa de graos, portanto
deve ser aplicado por um fluxo convectivo. Assim, a inje¢do de gas ozoOnio ¢
caracterizada, necessariamente, como um processo de convecgao-reagao.

Considerando os resultados apresentados e discutidos da inje¢do de 0zénio em
um leito fixo de milho, conclui-se que o modelo proposto apresenta um bom ajuste aos
resultados experimentais obtidos por Kells ef al. (2001) e que o modelo de saturacio-
decomposicdo do ozonio implementado ¢ valido, possibilitando a simulagdo de sistemas
de injecao de ozonio em colunas preenchidas com milho.

As duas formas de injecao de O; em um silo, pela base e por sondas, foram
avaliadas. Os dois sistemas de injecdo apresentam diferengas em relacdo a concentragdo
final de O3 na coluna para um mesmo fluxo de massa aplicado. A inje¢do pela base
mostrou-se melhor que a inje¢do por sonda quando foi aplicado um fluxo de massa de
1,0052 kg s de Os.

Os fluxos de massa de Oz minimos nos sistemas de inje¢do pela base e por sonda
para que se obtenha uma concentragdo minima de 50 ppm de Oz em 95 % da massa de
grios sdo de 1,27 kg s™ € 9,50 kg s, respectivamente.

As informagdes obtidas no presente trabalho e os modelos propostos poderdo ser
utilizados em outros estudos de sistemas de injecdo de ozdnio em graos, tais como

recirculacao.
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