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RESUMEN EJECUTIVO

Este estudio numérico fue desarrollado con el fin de investigar el efecto de la variación

del Índice de Oxígeno (OI) del flujo de oxidante entre 21 y 35 %, sobre la producción de

hollín y radiación térmica emitida por llamas de difusión laminar de propano axisimétri-

cas a presión atmosférica. En las simulaciones numéricas fueron utilizados: el Extended

Enthalpy Defect Flamelet Model, un modelo de producción de hollín semi-empírico de

dos ecuaciones basado en acetileno/benceno, y el Full-Spectrum correlated-k radiative

property model. El enfoque de este estudio es demostrar la importancia de tomar en cuenta

el efecto de envejecimiento del hollín, esto con el propósito de predecir correctamente cómo

el aumento del OI afecta a la producción de hollín predicha. Tres diferentes modelos de

tasa de crecimiento superficial del hollín fueron considerados. El primer modelo desprecia

el efecto de envejecimiento del hollín y asume que la tasa de crecimiento superficial del

hollín es linealmente dependiente con respecto al área superficial del hollín. El segundo y

tercer modelo consideran el efecto de envejecimiento, asumiendo que la tasa de crecimiento

superficial del hollín es proporcional a la raíz cuadrada del área superficial del mismo y asu-

miendo un área superficial sublineal dependiente del tamaño de partícula, respectivamente.

La altura de llama predicha, fracción en volumen de hollín, fracción en volumen de hollín

radialmente integrada y fracción radiativa fueron comparadas con los datos experimentales

disponibles. El primer modelo de hollín, predijo un incremento mucho mayor en la carga

de estas partículas al momento de aumentar el OI que lo observado experimentalmente.

El segundo y tercer modelo mejoran considerablemente, en cuanto al comportamiento

general del incremento en la carga de hollín predicho al aumentar el OI. El hollín y los

gases de combustión realizan una contribución comparable a la radiación liberada por la

llama bajo las condiciones estudiadas. Cuando el efecto de envejecimiento del hollín es

considerado de forma adecuada, el código numérico implementado es eficiente y resulta

ser una herramienta apropiada para predecir la producción de hollín y radiación térmica en

llamas de difusión de combustibles de hidrocarburos simples a diferentes condiciones de

OI. Por otra parte, el incremento del OI en el flujo de oxidante resulta ser una considerable

forma de aumentar la radiación de la llama, donde la correcta estimación de la producción
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de hollín es esencial para predecir la fracción radiativa de la llama.

Palabras Clave: Llama de difusión laminar, Propano, Índice de Oxígeno, Efecto de enve-

jecimiento del hollín, Fracción radiativa.
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ABSTRACT

A numerical analysis was conducted to investigate the effect of varying the Oxygen

Index (OI) of the oxidizer stream between 21 and 35 % on soot production and thermal radia-

tion emitted by laminar propane axisymmetric diffusion flames at atmospheric pressure. The

extended enthalpy defect flamelet model, an acetylene/benzene-based two-equation semi-

empirical soot production model, and the Full-Spectrum correlated-k radiative property

model were used in the numerical simulations. The focus of this study is to demonstrate

that it is important to account for the soot aging effect to correctly predict how increasing

OI affects the predicted soot production. Three soot surface growth rate models were consi-

dered. The first model neglects the soot aging effect and assumes the soot surface growth

rate is linearly dependent on soot surface area. The second and third models account for the

soot aging effect by assuming the soot surface growth rate is proportional to the square-root

of soot surface area and assuming a particle size-dependent sublinear soot surface area,

respectively. The predicted flame height, soot volume fraction, radially integrated soot

volume fraction and radiant fraction were compared to available experimental data. The first

soot model predicted a much higher soot loading increase with increasing OI than observed

experimentally. The second and third soot models improve considerable the predicted gene-

ral behavior of soot loading increase with OI. Soot and combustion gases make comparable

contribution to flame radiation under the conditions studied. When the soot aging effect

is properly taken into account, the relatively efficient numerical code implemented in this

study is a suitable tool for predicting soot production and thermal radiation in diffusion

flames of simple hydrocarbon fuels at different OI conditions. Moreover, increasing OI of

the oxidizer stream is a remarkable way to enhance the flame radiation where the correct

estimation of soot production is essential to predict the radiant fraction of the flame.

Keywords: Laminar diffusion flame, Propane, Oxygen index, Soot aging effect, Radiant

fraction.
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CAPÍTULO 1. INTRODUCCIÓN

Capítulo 1

Introducción

A lo largo de la historia del hombre, la combustión ha sido un proceso de vital impor-

tancia para su supervivencia y desarrollo en comunidad. En particular, la combustión de

combustibles fósiles ha jugado un rol principal en la producción y consumo de energía

aún cuando la polución asociada tiene un efecto indeseable en el medio ambiente y la

salud de las personas [1]. A pesar del continuo esfuerzo por preferir energía renovable, el

uso de combustibles fósiles continúa creciendo en conjunto con el consumo de energía

a nivel mundial [2]. Es por esto, que hasta la actualidad, se realizan distintos tipos de

investigaciones respecto al complejo fenómeno de la combustión, el cual que involucra un

sinnúmero de variables y factores a estudiar.

El uso de combustibles fósiles seguirá siendo atractivo mientras sea conveniente

“almacenar energía", como por ejemplo, en las aplicaciones de transporte. Es así como

resulta de gran importancia desarrollar un manejo eficiente de este tipo de combustibles,

minimizando el desperdicio de energía y a su vez evitando emisiones innecesarias de

agentes contaminantes al medio ambiente, ya sea con fines medioambientales o monetarios.

En general, la combustión se representa a través de una llama de difusión en régimen

turbulento, la cual es inestable, lo que hace más difícil su estudio. Lo anterior es debido

a que se reducen los tiempos de residencia y la resolución para analizar los fenómenos

de transporte y reacciones químicas de interés. Afortunadamente, existen consideraciones

adecuadas que permiten analizar la combustión a través de una llama de difusión laminar.

Uno de los aspectos más interesantes en los procesos de combustión es la formación y
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1.1. ANTECEDENTES CAPÍTULO 1. INTRODUCCIÓN

liberación de material particulado a la atmósfera, representados por partículas de hollín.

Si bien, es un producto no deseado para el medio ambiente, éste es el principal agente

emisor de radiación en una llama, siendo un parámetro para analizar la energía liberada y

desempeño de la combustión. En esta última parte yace la base de esta investigación.

1.1. Antecedentes

Las llamas industriales son en mayor medida turbulentas, y durante los últimos años

se han realizado grandes esfuerzos para mejorar la simulación numérica de la interacción

entre química y turbulencia. Uno de los modelos más efectivos en esta materia ha sido

el concepto laminar de flamelet [3]. Este concepto considera que es posible conocer el

comportamiento de llamas turbulentas a partir del estudio de una llama laminar. Esta

hipótesis se sustenta en las similitudes existentes entre los procesos en fase gaseosa de

llamas laminares y turbulentas [4].

Un aspecto esencial de la combustión es la formación de hollín y las repercusiones que

ésta puede causar in otras variables importantes como la temperatura local y la radiación

térmica [5, 6]. En llamas de difusión normal a co-flujo, como las analizadas en este estudio,

la fracción en volumen de hollín crece dentro de la zona de reacción, cerca de las regiones

de alta temperatura producidas por la combustión. Luego, las partículas de hollín son

transportadas hasta la punta de la llama, donde son oxidadas debido a la exposición a

compuestos oxidantes y a altas temperaturas en la zona de reacción [7, 8].

De acuerdo a estudios anteriormente realizados, se ha determinado que las llamas

laminares son ideales para llevar a cabo experimentos y simulaciones numéricas, ya que

presentan una configuración simplificada que puede ser usada para entender sistemas más

complejos, como motores diésel o turbinas, evitando así las incertezas provocadas por las

llamas turbulentas. Se han llevado a cabo, numerosos estudios en este tipo de llamas, con

el fin de validar distintos modelos de hollín [9, 10, 11].

Uno de los parámetros que afecta directamente al proceso de producción de hollín

y a la radiación térmica asociada es la concentración de oxígeno en el flujo de oxidante

[12, 13, 14], conocido como Índice de Oxígeno (OI). Esta propiedad tiene una influencia
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1.1. ANTECEDENTES CAPÍTULO 1. INTRODUCCIÓN

importante sobre las reacciones de combustión y temperatura de llama, ya que la reacción

estequiométrica se ve afectada. A medida que la cantidad de oxígeno aumenta, se intensifi-

can las reacciones de formación de hollín, produciéndose más hollín que bajo condiciones

normales (OI 21 %), pero también se intensifican las reacciones de oxidación y por lo tanto

su combustión [15, 16]. Esto luego afecta a la radiación térmica emitida, y por ende el

interés de considerar y estudiar en profundidad la oxicombustión.

En cuanto al combustible a estudiar, varios estudios se han llevado a cabo con el fin de

comprender la estructura y química de la combustión de llamas de difusión utilizando gas

propano [17, 18, 19, 20]. Por otra parte, la influencia de la concentración de oxígeno en la

producción de hollín [21] y propiedades radiativas de las llamas de difusión de propano

a co-flujo han sido estudiadas experimentalmente, sosteniendo que se pueden alcanzar

mayores tasas de radiación liberada incrementando el OI [22, 23].

A pesar del gran progreso realizado en el entendimiento de los diferentes procesos

asociados a la producción del hollín en llamas de hidrocarburos y en el desarrollo de

modelos de formación de hollín [24], aún existe una falta de modelos de hollín robustos

y relativamente simples que funcionen igualmente bien bajo diferentes condiciones de

llama, así como también para llamas alimentadas con diferentes tipos de hidrocarburos.

Aunque la etapa de inicio del hollín constituye al cuello de botella en el proceso global

de formación de hollín, éste contribuye de forma despreciable a la masa total de hollín en

comparación con el proceso de crecimiento superficial. Se ha visto en variados estudios

que las partículas de hollín pierden gradualmente su reactividad superficial a medida que se

hacen más maduras [5, 24, 25, 26, 27]. Este efecto es normalmente llamado envejecimiento

superficial del hollín y está relacionado no solo a la temperatura local, sino que también al

tiempo en que las partículas están sometidas a dichas temperaturas, es decir, su edad térmica

[28]. Físicamente, este proceso no ha sido comprendido del todo, pero estudios muestran

que está relacionado a un proceso de carbonización/deshidrogenación de las partículas

de hollín [29]. Este cambio en la composición química produce una disminución en la

concentración de sitios C − H disponibles para reaccionar en la superficie de la partícula y

por lo tanto una disminución en su reactividad superficial que desfavorece su crecimiento.

En la literatura se han propuesto diferentes enfoques para explicar la disminución de la
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1.2. MOTIVACIÓN CAPÍTULO 1. INTRODUCCIÓN

reactividad de la superficie del hollín dentro del contexto del mecanismo para el crecimiento

de la superficie del hollín Hydrogen Abstraction Carbon Addition (HACA, por su sigla en

inglés), como por ejemplo: Appel et al. [30] y Veshkini et al. [28]. En el marco del modelo

de hollín semi-empírico de dos ecuaciones basado en acetileno, Liu et al. [31] han evaluado

dos modelos de crecimiento de superficie del hollín: uno es proporcional a la raíz cuadrada

del área superficial específica del hollín (área superficial del hollín por unidad de volumen)

y el otro es proporcional al área superficial específica del hollín. En este estudio se muestra

que el modelo de crecimiento de superficie del hollín basado en la raíz cuadrada del área

superficial específica del hollín funciona mucho mejor en términos de la distribución del

hollín predicho y la dependencia a la presión del punto máximo de la fracción en volumen

de hollín sobre un amplio rango de presiones para llamas de difusión de metano. Además,

en este estudio se explica la dependencia sublineal (en ese caso raíz cuadrada) de la tasa

de crecimiento de superficie sobre el área superficial específica del hollín en términos del

fenómeno de envejecimiento de la superficie del hollín mencionado anteriormente y el

efecto de protección debido a la agregación de las partículas de hollín.

Es así como, aunque ha habido un considerable progreso en esta área, aún existen

interrogantes en cuanto a cómo el OI afecta la producción de hollín en una llama de

difusión laminar. Como será presentado en el Capítulo 3, la producción de partículas hollín

y particularmente su crecimiento de superficie se ven afectados por la intensificación de

la temperatura de llama a OIs más altos, generando una gran dificultad para el desarrollo

de modelos de producción de hollín que permitan una precisa predicción de la cantidad

presente en llamas sometidas a diferentes OI.

1.2. Motivación

El fenómeno de combustión surge de la interacción química y procesos físicos. Por

ejemplo, la liberación de calor se origina en las reacciones químicas, pero su transformación

en la combustión implican los procesos de transporte de calor y la mecánica de fluidos. Por

lo tanto, la interpretación teórica se basa principalmente en la física. En este sentido, “El

análisis numérico ofrece un vital puente entre lo experimental y lo teórico” [32].
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1.2. MOTIVACIÓN CAPÍTULO 1. INTRODUCCIÓN

Las llamas de difusión laminar son comúnmente usadas para la comprensión de los

diferentes mecanismos involucrados en el proceso de combustión, para luego ser extra-

poladas a condiciones industriales. Al mismo tiempo, este tipo de llamas son utilizadas

como medio para la comparación y calibración de modelos numéricos que intenten predecir

la producción de los principales componentes asociados a la recuperación de energía y

contaminantes que puedan ser liberados desde la llama hacia el ambiente.

Un punto esencial en el estudio de este fenómeno físico, es la formación de hollín y las

repercusiones que pueden causar en otras variables importantes, como la temperatura local

y la radiación liberada por la llama. Por años los esfuerzos científicos se han centrado en

conocer los mecanismos influyentes en la formación de las partículas de hollín. Luego de

una serie de trabajos realizados, la línea de investigación busca incorporar nuevos aditivos

y técnicas de diagnóstico que puedan entregar información sobre el desempeño de los

procesos termodinámicos y químicos que se desarrollan al interior de la zona reactiva.

Debido a la complejidad de los procesos asociados a la zona reactiva, existen variadas

formas de modelarla y estudiarla. En particular, el presente trabajo plantea la simula-

ción de una llama de difusión laminar (usando propano como combustible) variando la

concentración de oxígeno en el flujo oxidante. El propósito de este estudio es evaluar las

capacidades de los modelos de producción de hollín que se tienen actualmente, contrastando

los resultados con datos obtenidos de forma experimental.

Uno de los efectos que se ve afectado directamente por la oxicombustión es la produc-

ción de hollín. Como explicará más adelante, la producción de hollín y particularmente su

crecimiento de superficie se ven afectados por la intensificación de la temperatura a OI más

altos. Esto produce que los modelos de producción de hollín sobrestimen la velocidad de

crecimiento y el contenido de hollín en la llama. Variadas estrategias se pueden adoptar con

el fin de mejorar la capacidad predictiva de los modelos de producción de hollín, uno de los

cuales es mejorar la dependencia del crecimiento superficial de la superficie de hollín.

Uno de los hidrocarburos que está comúnmente presente en usos industriales es el

propano, y por esa razón comprender su proceso de combustión es relevante con el fin de,

principalmente, optimizar la generación de calor. Con la información disponible actualmen-

te respecto a las llamas de difusión, se pretende aportar al conocimiento del desempeño del
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gas propano. Esto realizando diferentes simulaciones computacionales, intentando predecir

de buena forma el comportamiento que tienen este tipo de llamas al variar la concentración

de oxígeno en el flujo de oxidante.

1.3. Alcances

El desarrollo de este trabajo de investigación, el cual se enmarca dentro del Proyecto

Fondecyt N°11130125: Numerical Simulation of Soot Kinetics in Laminar Diffusion Fla-

mes, tiene como objetivo realizar avances en la comprensión de los procesos asociados

a la formación de hollín en llamas laminares de difusión, con el fin de lograr un mayor

entendimiento del proceso de combustión, que ha estado y sigue estando presente con gran

fuerza en el uso doméstico y más aún de manera industrial.

Es claro que actualmente existe una incipiente necesidad de minimizar el desperdicio de

energía y de evitar emisiones innecesarias, ya sea con fines monetarios o medioambientales.

Una de las maneras en que esto se puede llevar a cabo, es aumentando la concentración

de oxígeno en el flujo de oxidante asociado a la combustión de un combustible. Esto

genera cambios en las propiedades de las llamas y en la manera en que las distintas especies

reaccionan dentro de la mezcla, particularmente en la producción de hollín. En este contexto,

encontrar un modelo de producción de hollín que permita predecir, de manera adecuada, la

cantidad de hollín presente en llamas de difusión para diferentes OI, corresponde a un gran

avance en esta materia.

Dadas sus repercusiones en aplicaciones reales, el gas propano resulta ser una fuente

de estudio muy importante. Los avances obtenidos en esta materia pueden resultar en un

alto impacto no solo a en cuanto al conocimiento científico, sino que también respecto al

desarrollo tecnológico e industrial.

Es así como se simularon llamas de difusión normal de propano con flujos de oxidante

de OIs 21 %, 25 %, 29 % y 35 %; con el fin de estudiar el efecto en aspectos como la

formación de hollín, radiación liberada y altura de llama, principalmente, todos conceptos

fundamentales para comprender los fenómenos de combustión en hidrocarburos.
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1.4. Objetivos

1.4.1. Objetivo general

Estudiar numéricamente el comportamiento de llamas de difusión laminar de propano

bajo diferentes Índices de Oxígeno (OI) en el flujo de oxidante. De esta forma se pretende

analizar los cambios en el proceso de combustión de gas propano sometido a distintos OI,

ligado a la altura de llama, formación de hollín y radiación liberada, entre otras propiedades.

1.4.2. Objetivos específicos

Para lograr de buena forma el objetivo antes mencionado, se deben lograr a cabalidad

los siguientes objetivos específicos:

Comprender el funcionamiento del código de generación de la base de flamelet a

utilizar para la simulación de cada llama.

Determinar los parámetros clave y su influencia en la correcta definición de la base

de flamelet.

Generar bases de flamelet para propano sometido a flujo oxidante a diferentes OIs

(17 %, 21 %, 25 %, 29 %, 35 %)

Simular llamas de difusión de propano (para cada OI) utilizando su base de flamelet

correspondiente, mediante un código de Dinámica de Fluidos Computacional (CFD

por su sigla en inglés).

Formular un modelo de producción de hollín que funcione de manera adecuada bajo

los diferentes OIs a estudiar.

Comparar los resultados obtenidos mediante las diferentes formulaciones del modelo

de hollín a estudiar.

Validar el método numérico utilizado, mediante la comparación de los resultados

obtenidos, con resultados experimentales.

Departamento de Industrias, Universidad Santa María 7



1.4. OBJETIVOS CAPÍTULO 1. INTRODUCCIÓN

Departamento de Industrias, Universidad Santa María 8
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Capítulo 2

Marco Teórico

2.1. Llamas de difusión

Para que el proceso de combustión se pueda llevar a cabo, combustible y oxidante

deben mezclarse, para luego reaccionar y producir el fenómeno. Las llamas, se producen

cuando una gran parte de la energía generada en dicha reacción es liberada en forma de

radiación visible.

Las llamas de difusión son aquellas en las que el combustible y el oxidante, prove-

nientes de espacios separados, se encuentran de forma natural, ocurriendo la mezcla y la

combustión de manera simultánea. La velocidad a la que ocurre el proceso de combus-

tión esta determinada por la velocidad con la cual tanto el oxidante como el combustible

difunden en la llamada zona de reacción.

Comúnmente, para minimizar el error y simplificar el estudio de este tipo de llamas, se

generan llamas de difusión axisimétricas, las cuales son construidas en quemadores de tipo

Santoro [33] o Gülder [21]. Estos quemadores poseen una configuración cilíndrica, la cual

posee una sección de inyección central y otra sección de inyección anular que la rodea. Es

así como dependiendo de la configuración del quemador, las llamas de difusión se pueden

clasificar en normales o inversas. Una llama de difusión normal (NDF) es aquella en la que

el flujo de combustible es inyectado por la sección central, viéndose envuelto por el flujo

de oxidante. Por el contrario, cuando el flujo de combustible es inyectado por la sección

anular, circundando al flujo central de oxidante, se genera una llama de difusión inversa
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(IDF).

Figura 2.1: Diagrama quemador axisimétrico, configuración NDF. [34]

También, es posible clasificar este tipo de llamas de acuerdo al grado de turbulencia que

presentan en llamas laminares y turbulentas. Las llamas laminares se caracterizan por tener

un bajo número Reynolds (R ≤ 2000) y se generan comúnmente en quemadores físicamente

pequeños (orificios de gas o quemadores de cocina), mientras que las turbulentas poseen un

alto número de Reynolds (R > 2000).

2.1.1. Llamas de difusión laminar

Tal como fue explicado anteriormente, este tipo de llama se produce cuando el flujo de

combustible y oxidante se inyectan de forma separadas, mezclándose mediante el proceso

físico de difusión molecular. El frente de llama se ubica en la zona donde la mezcla

es aproximadamente estequiométrica, mientras que la zona de mayor luminosidad, se

ubica en una capa ligeramente rica respecto al frente de llama. Las llamas de difusión

laminar, ocurren cuando la difusión de combustible y oxidante se desarrolla con un número

de Reynolds lo suficientemente bajo, tal que no aparezca turbulencia en la mezcla. Los

ejemplos de tales llamas incluyen: pequeñas fugas de gas donde la abertura sea de un

diámetro muy pequeño, la llama de una vela y quemadores de mecha.

Las reacciones químicas, son realmente rápidas comparadas con la velocidad de mezcla,
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de modo que la mezcla reacciona completamente. Esta forma conceptual de describir el

proceso de combustión, en términos del mezclado (medido por la fracción de mezcla) y

el estado de reacción (completo, o en algunos casos, incompleto) resulta muy útil para

caracterizar y comprender la combustión de las llamas de difusión, ya sea laminar o

turbulenta.

Un característica importante de este tipo de llamas es su apariencia, de acuerdo a las

condiciones de operación establecidas. Es decir, si el flujo volumétrico de oxidante en

el anillo externo excede la cantidad estequiométrica, entonces la llama toma una forma

cerrada y alargada. Este tipo de llama se conoce como sobre ventilada (overventilated

flames). El caso contrario se define una llama bajamente ventilada (underventilated flame),

donde el flujo de oxidante es menor a la cantidad estequiométrica. Las formas comunes de

estos dos tipos de llama se muestran en la Fig. 2.2, las cuales están referidas a configuración

de flujo en co-corriente.

Figura 2.2: Apariencia llamas de difusión normal a co-flujo en configuración cilíndrica. [35].

Además de la configuración en co-flujo presentada, también existe la configuración a

contra-flujo, donde el flujo de combustible y oxidante son inyectados de forma que éstos

sean opuestos entre si. En general, esta configuración tiene ventajas para analizar la zona de

reacción, pero llevarla a cabo de forma experimental resulta ser más complejo. Es por eso

que la configuración de contra-flujo se realiza generalmente a través de un medio poroso.

Por otra parte, las llamas de difusión laminar bajo configuración de co-flujo ofrecen

mayores ventajas al caracterizar llamas reales involucradas en procesos de combustión e
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incendios, presentando un configuración y procedimiento experimental más simples. Esta

configuración permite estudiar exhaustivamente la zona de reacción, los fenómenos de

transporte y transferencia de calor. Debido a lo anterior, este tipo de llama es ampliamente

utilizado en la prueba de modelos numéricos para la producción de hollín.

2.1.2. Concepto laminar de Flamelet

La mayoría de las aplicaciones prácticas de la combustión corresponden a llamas

de difusión turbulentas. Esto presenta un problema no menor, ya que el comportamiento

turbulento es difícil de estudiar debido a su inestabilidad, tiempo límite de residencia y

resolución espacial en las regiones donde son importantes los procesos de transporte y las

reacciones en la llama.

El uso de llamas idealizadas en lugar del estudio de llamas turbulentas se basa en el

concepto laminar de flamelet, el cual permite inferir el comportamiento turbulento a partir

del análisis de llamas laminares generadas en diferentes regímenes [3, 36]. Esta hipótesis se

sustenta en las similitudes existentes entre los procesos en fase gaseosa de llamas laminares

y turbulentas [4].

De acuerdo a lo mencionado anteriormente, las llamas de difusión laminar son una

configuración simplificada, sin embargo éstas pueden ser utilizadas para entender sistemas

más complejos, como motores diésel o turbinas. En este contexto, diferentes estudios se

han llevado a cabo para investigar el enriquecimiento de oxígeno en el flujo de oxidante

para diferentes configuraciones [37, 38].

2.2. Hollín

El hollín corresponde a aglomerados de partículas, las cuales varían en estructura

y tamaño [39]. Su principal elemento constituyente es el carbono y en menor medida

hidrógeno y oxígeno. Además, dependiendo de el gas que lo rodea, es posible que otras

especies sean absorbidas por la superficie del hollín. A pesar de que muchas propiedades

del hollín han sido identificadas, no ha sido posible definir de manera única su composición

química.
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El tamaño de las partículas de hollín más pequeñas corresponde a una de las limitantes

al momento de realizar estudios experimentales. El tamaño de estas partículas debe ser

detectado con un microscopio de electrones, alcanzando tamaños de 20 nm [40]. El hollín

es producido durante la combustión de hidrocarburos bajo condiciones de alta temperatura

y mezclas ricas en combustible.

La producción de hollín, es un aspecto importante en sistemas reactivos y procesos

de combustión, ya que es considerado el hollín es considerado un elemento contaminante

que afecta directamente al medio ambiente y a la salud de las personas que lo respiran. Sin

embargo, trabajos anteriores han demostrado que un incremento en la producción de hollín

afecta las propiedades de radiación, aumentando de esta forma la tasa de liberación de

energía [6], lo que presupone un proceso más eficiente en términos del aporte de energía al

sistema. Es así como aparece la discrepancia entre una mayor producción de contaminantes

versus una reacción exotérmica más eficiente que libere una mayor cantidad de energía por

unidad de combustible.

2.2.1. Modelación de la formación/destrucción de hollín

La modelación de la formación/destrucción de hollín resulta ser un factor clave para la

simulación de llamas, con el objetivo de evaluar y estudiar el proceso de combustión en

cuanto a la liberación de emisiones y de energía irradiada por las mismas.

Existen dos principales dificultades al momento de modelar las concentraciones de

hollín [41]:

La primera dificultad puede ser analizada en la Fig.2.3, la cual muestra las escalas de

tiempo características para los diferentes procesos físicos y químicos involucrados

en la combustión. Cuando la química es suficientemente rápida, es decir, los tiempos

característicos de los procesos químicos son mucho más rápidos que los del flujo, las

reacciones químicas ocurren en un estado cuasi-estable y se ajustan inmediatamente a

las condiciones de flujo. En este caso, la química y la mezcla pueden desacoplarse. Lo

anterior constituye la base del concepto de flamelet. Se pueden generar relaciones de

estado para los diferentes escalares reactivos, tales como la temperatura o la fracción
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en masa de las especies, como una función de un número reducido de parámetros que

describen las condiciones locales del flujo (fracción de mezcla, tasa de disipación

escalar y pérdida radiativa). La Fig.2.3 presenta que la química asociada al hollín,

yen general a los contaminantes, es lenta. Como consecuencia, las simplificaciones

descritas previamente no pueden ser rigurosamente aplicadas.

La segunda dificultad surge del hecho que, de manera contraria al NO y a otros con-

taminantes, el hollín actúa en el flujo a través de las importantes pérdidas radiativas

que produce. Como consecuencia, la formación de hollín no puede ser considerada a

posteriori, es decir, una vez que el campo de flujo ha sido predicho. Esto implica que

modelos de hollín reducidos o simplificados deben ser desarrollados considerando

las aplicaciones. También, se requiere tener en cuenta para predecir la transferencia

de calor radiativo de una manera precisa, siendo los procesos de formación/oxidación

de hollín sensibles a la temperatura. Los efectos del acoplamiento entre la formación

de hollín y la transferencia de calor radiativo se analizarán en el Capítulo 3 para el

caso de las llamas de difusión de flujo laminar.
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characteristic times for chemical processes are much faster than those of the flow, the 

chemical reactions occur in a quasi-steady state and adjust immediately to the flow 

conditions. In this case, the chemistry and the mixing can be decoupled. This is the basis 

concept of the flamelet. We can then generate state relationships for the different reactive 

scalars, such as the temperature or the species mass fraction, as a function of a reduced 

number of parameters describing the local flow conditions (mixture fraction, scalar 

dissipation rate, radiative loss). Figure 1.2 shows that the chemistry associated to soot, and 

more generally to pollutants, is slow. As a consequence, the simplifications described 

previously cannot be rigorously applied. 

 The second difficulty comes from the fact that, contrary to NO and other pollutants, the soot 

acts on the flow through the radiative losses that they produce. As a consequence, the 

formation of soot cannot be considered a posteriori, i.e. once the flow field has been 

predicted. This implies that reduced or simplified soot models must be developed in view of 

applications. It is also required to take into account for radiative heat transfer in an accurate 

manner, soot formation/oxidation processes being sensitive to temperature. The effects of 

the coupling between soot formation and radiative heat transfer will be analysed in chapter 

4 in the case of laminar coflow diffusion flames. 

 

 
Figure 1.2. Characteristic times for the chemical and physical processes (according to Maas and Pope [94]). 

 

The more-detailed soot models of today describe the formation of soot in eight steps [2,4,5,38] (see 

Figure 1.3): 

1. Gas phase reactions: the first step in soot formation is the formation of benzene (C6H6) and 

phenyl (C6H5). 

Figura 2.3: Tiempos característicos de los procesos físicos y químicos [41].

Existen varios procesos asociados al ciclo de vida del hollín, que en general, los

modelos de formación de hollín más detallados los describen ocho etapas:
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1. Reacciones en fase gaseosa: La primera etapa en la formación de hollín es la forma-

ción de benceno (C6H6) y fenilo (C6H5).

2. Crecimiento de Hidrocarburos Poli-Aromáticos (PAHs): Los PAHs crecen en dos

dimensiones a través del mecanismo Hydrogen Abstraction Carbon Addition (HACA)

y condensación de PAHs.

3. Nucleación de partículas de hollín: Este es el primer paso donde los PAHs bidimen-

sionales se fusionan en partículas tridimensionales de hollín.

4. Condensación: Las partículas crecen a través de la condensación de PAHs bidimen-

sionales en PAHs tridimensionales.

5. Crecimiento de Superficie: Las partículas de hollín crecen en masa, a través de

reacciones entre su superficie y las especies gaseosas existentes. El acetileno (C2H2)

es la especie dominante en esta etapa.

6. Coagulación: Dos partículas de hollín se fusionan

7. Aglomeración: Largas cadenas de partículas primarias son formadas.

8. Oxidación: Las partículas de hollín pierden masa en reacciones con moléculas de O2

Y OH en fase gaseosa.

Como consecuencia, los modelos de hollín más detallados requieren la descripción de

los siguientes mecanismos[41]:

1. Un mecanismo cinético de fase gaseosa suficientemente largo para predecir las

concentraciones de especies químicas involucradas en los mecanismos de producción

de hollín (C2H2, C6H5, C6H6, PAH, entre otros).

2. Un modelo cinético de hollín (interacción entre partículas de hollín y gas circundante)

incluyendo nucleación, crecimiento másico y oxidación.

3. Una dinámica de partículas de hollín (interacción entre partículas de hollín). Inclu-

yendo coagulación y aglomeración. La dinámica de estas partículas puede ser tratada

de tres formas diferentes:
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Usando un método de momento, donde se resuelven los momentos del tamaño

de la distribución de partículas de hollín [42, 30, 43, 10, 44].

Usando un método seccional donde el tamaño de la distribución de partículas

de hollín es dividido en secciones discretas[45].

Usando métodos estocásticos [42].
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Figure 1.3. Soot formation/oxidation processes. 

 

1.3 Overview of the manuscript 
The manuscript is organized as follows: the second chapter is devoted to the presentation of the 

different radiative property models considered in this work. A non-exhaustive list of models will be 

presented and discussed. 

These models will be compared in benchmark configurations in Chapter 3. Decoupled radiative 

calculations, using prescribed temperature and species concentration fields, will be carried out in 

order to determine the radiative property model to be implemented in turbulent flame calculations. 

The optimal model will be chosen by considering accuracy and computational efficiency as criteria. 

In Chapter 4 soot models, derived from that of Leung et Lindstedt [77], will be presented and 

validated over a large number of laminar coflow flames by considering several hydrocarbons 

(methane, ethylene, propane and propylene) and several configurations. These models have been 

chosen from a bibliographic study. During this work, they have been found to be sufficiently 

complete to describe correctly soot formation/oxidation processes for usual hydrocarbons and 

sufficiently simple to be easily implemented in a turbulent code. The choice of laminar flames for 

validation is justified by the fact that they allow avoiding the difficulty introduced by the turbulence. 

The generalization to turbulent flames is directly based on the laminar “flamelet” concept (c.f. [39] 

and the work performed in Chapter 5). Moreover, these standard flames were subjected to 

Figura 2.4: Etapas del proceso de formación/oxidación de hollín [41].

Modelos detallados fueron aplicados a llamas laminares [10, 46] y turbulentas [43].

Sin embargo, la aplicación de estos modelos en llamas turbulentas es muy costosa compu-

tacionalmente, especialmente si el concepto laminar de flamelet no puede ser considerado,

como es probablemente el caso de las llamas con baja ventilación. Es así como aparece

la alternativa de utilizar modelos semi-detallados, aunque estos sean menos generales.

Los modelos semi-detallados fueron utilizados con éxito en la predicción de la forma-

ción de hollín en llamas laminares [13, 47, 48, 49] y turbulentas [50, 51, 52]. El modelo
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propuesto inicialmente por Leung y Lindstedt [53], y mejorado posteriormente por otros

autores, pertenece a esta categoría. Este modelo semi-detallado será explicado en mayor

detalle en el Capítulo 3. En comparación con los modelos detallados, se introducen algunas

simplificaciones:

Las especies gaseosas que participan en la etapa de nucleación de partículas de

hollín son limitadas a C2H2 y/o C6H6 y C6H5. Esta simplificación está basada en el

hecho que el acetileno y el benceno son especies clave en la formación de PAHs

grandes. Esto permite reducir el tamaño del mecanismo cinético en fase gaseosa y

evitar modelar el proceso de agrupación para PAHs grandes, ya que corresponde a

un proceso caro desde el punto de vista computacional.

El crecimiento de las partículas de hollín debido a la condensación de PAH es

depreciada. La etapa de crecimiento es usualmente dominada por el crecimiento de

superficie, lo que justifica este supuesto.

La dinámica de las partículas de hollín se simplifica considerando sólo los dos

primeros momentos de la distribución de dimensión, es decir, número de densidad y

fracción en volumen de hollín.

2.2.2. Formación de hollín en llamas de difusión

En una llama de difusión, las partículas de hollín y CO se forman en el lado del

combustible [7, 54]. De esta forma, en condiciones de baja ventilación y sobre ventilación

el hollín y el CO se forman al interior de una NDF, debido a que el inyector de combustible

está en el centro. En las NDFs que se encuentran bajo sobre ventilación, las llamas son

cerradas en las puntas, de esta manera el hollín y el CO se oxidan mientras pasan a través

de la punta de las llamas y no se emiten. Sin embargo, en las NDFs se encuentran bajo una

condición de baja ventilación, el hollín y el CO pasan a través de la llama abierta (no se

cierra en punta), por lo tanto, éste se escapa sin oxidarse (Fig. 2.5).

En IDFs, el hollín y el CO se forman al exterior de la llama, debido a que en este

caso el inyector de combustible corresponde la sección anular externa del quemador. Por
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Figura 2.5: Hollín y CO en NDFs con baja ventilación y sobre ventilación y en IDFs [55].

lo tanto, en esta configuración, el hollín y el CO también se escapan sin oxidarse, ya que

estos componentes nunca atraviesan la llama, sino que se trasladan por convección hacia el

exterior, donde encuentran regiones más frías de la corriente de combustible [56, 57, 58].

De esta forma, las IDFs emiten una considerable cantidad de hollín y CO, similar a una

combustión de NDFs con baja ventilación [59, 54].

El hollín acumulado en una IDFs es similar al alquitrán y tiene un elevado contenido de

hidrógeno [60], y es similares en composición química y morfología al hollín acumulado

en llamas NDFs con baja ventilación. La formación del hollín en una IDF en el exterior de

la llama, puede ser muestreada con menor distorsión que en el caso de las NDFs con baja

ventilación [54].

Además, debido a que el hollín en una IDF se enfría rápidamente en la corriente de

combustible de baja temperatura y éste nunca pasa a través de una región de oxidación,

la temprana formación de hollín y el proceso de crecimiento son más aislados que en

NDFs, permitiendo un estudio sistemático de las tempranas etapas de formación del hollín

[56, 54, 60]. Por lo tanto, las IDF pueden ser usadas como herramienta, para el estudio de

la formación del hollín en incendios con baja ventilación, y pueden proporcionar un útil

conocimiento, sobre la formación del hollín y su crecimiento [55].
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2.3. Indice de oxígeno

La dilución sobre el flujo de combustible y oxidante ha sido ampliamente estudiada,

con el objetivo de analizar los efectos que puede provocar en la producción de hollín, límites

de inflamabilidad, liberación de energía, etc. La adición de diluyentes a la zona reactiva

puede ser realizadas por gases inertes. Por ejemplo, la adición de gases inertes como el

nitrógeno, generalmente provoca un incremento en el Smoke Point1 y una disminución en

la luminosidad, sin embargo se han registrado casos donde este gas promueve la formación

de hollín [61]. Cuando se diluye un oxidante es importante saber su composición, y para

esto resulta muy útil la utilización del llamado índice de oxígeno (OI), que se define como

la concentración de oxígeno presente en el flujo de oxidante que está compuesto además

por un diluyente determinado:

OI =
Qoxigeno

Qoxigeno + Qdiluyente
(2.1)

donde Q corresponde al flujo volumétrico del gas, el diluyente puede ser nitrógeno (N2),

argón (Ar), helio (He) o dióxido de carbono (CO2).

La variación del OI altera las propiedades de la zona reactiva, en términos de tempe-

ratura y concentración de especies, afectando los procesos de formación y oxidación. Es

importante obtener información experimental confiable sobre la distribución de la fracción

en volumen de hollín bajo diferentes condiciones de OI para validar modelos de producción

de hollín y entender completamente el fenómeno que ocurre [62].

De acuerdo a lo anterior, Gülder [21] realiza una descripción de los efectos que provoca

la adición de oxígeno al flujo de combustible, como una manera de dilución. En ese trabajo,

metano, propano y n-butano fueron utilizados para analizar la adición de oxígeno sobre la

pirólisis del combustible y por lo tanto la producción de radicales de hidrocarburos. Por

su parte, Glassman y Yaccarino [63] estudiaron experimentalmente la influencia del OI

sobre las características del Smoke Point en una llama de difusión, para una variedad de

combustibles. Ellos describieron de forma cuantitativa el impacto del OI en la altura de

llama y su relación con la temperatura de ésta. En un trabajo reciente, Fuentes et al. [6]

1Altura visible a la cual una llama comienza emitir humo, generalmente en su punta.
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proporciona información detallada en el ámbito experimental y numérico, acerca de la

influencia del OI en la estructura de la llama, producción de hollín y radiación generada

por llamas de difusión de etileno.

En la investigación realizada por Lee et al. [64] fue considerada una llama de metano,

además de otras dos llamas de difusión de metano con el flujo volumétrico de combustible

y con enriquecimiento de oxígeno del 50 % y 100 %. En dicho trabajo, se observó una

reducción en la masa de las partículas de hollín dentro de la llama, con una mayor reducción

en la llama de metano a OI 100 %. Por otra parte, se observó que el peak de la fracción en

volumen de hollín siguió una evolución no monótona con el OI, encontrando su máximo en

la llama a OI 50 %.

Es importante comprender que los efectos del OI sobre las propiedades de una llama

de difusión cambian notablemente si se está en un sistema sobre ventilado o analizado al

Smoke Point.

2.4. Fracción radiativa

Para el análisis de la radiación en las llamas a estudiar se utiliza el concepto de fracción

radiativa (XRad). Este índice consiste en el ratio entre la radiación total liberada y el Heat

Release Rate2 (HRR) de la llama [65], y fue calculado de acuerdo a la siguiente ecuación:

XRad =

#
V
∇q̇R · dV

HRR
(2.2)

tal que,

HRR = ṁ · LHV (2.3)

donde ṁ es el flujo másico de combustible y el LHV es el poder calorífico inferior del

combustible. El cálculo del HRR se realiza asumiendo que el combustible inyectado

reacciona completamente (para el caso de NDFs). Por su parte, la divergencia del flujo

radiativo (∇q̇R) representa a las pérdidas radiativas por unidad de volumen, las que son

medidas en (W/m3), mientras que dV representa al diferencial de volumen de la llama a

2Índice estimado de calor liberado.
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estudiar. Para el cálculo de esta integral se realiza una discretización de acuerdo a la malla

utilizada en la simulación.
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Capítulo 3

Metodología

Para realizar los análisis numéricos, se utiliza un modelo computacional, el cual se

configuró dependiendo de las condiciones y configuraciones que solicitan para llevar a

cabo esta investigación, para ello se utiliza el software FORTRAN, mediante el cual se

desarrolla el código CFD.

Este código utiliza como dato de entrada la base de flamelet previamente desarrollada,

según corresponda, permitiendo así la simulación del comportamiento de la llama bajo

distintas condiciones de flujo y configuración del quemador a modelar. Para este caso,

se modifican los flujos de aire y combustible, según las condiciones en las cuales fueron

tomados los datos experimentales en el laboratorio, con el fin de validar, comparar y

analizar, la forma en que se desarrolló el modelo y sus resultados.

De esta forma, se logra obtener un código que permite generar llamas de propano

que tengan un comportamiento cercano al comportamiento real, para cada uno de los OI

estudiados.

Para lograr visualizar los datos de salida que entrega el modelo, realizar gráficos y

comparaciones, fue utilizado el software Tecplot®.

3.1. Modelación Computacional

Con el objetivo de simular el comportamiento de las llamas de difusión de forma

simplificada, la ecuación general de continuidad, las ecuaciones de Navier-Stokes para
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bajos números de Mach y las ecuaciones de transporte para fracción de mezcla (ξ) y

la entalpia total (h) son resueltas en coordenadas cilíndricas axisimétricas, utilizando el

método de volumen finito en mallas escalonadas. Las soluciones en estado estacionario son

obtenidas por time-marching. La aproximación de ULTRASHARP fue aplicada para los

términos convectivos [66], mientras que un esquema de diferencia central de segundo orden

se utilizó, para términos de difusión. La dualidad presión-velocidad fue resuelta utilizando

el algoritmo iterativo PISO [67].

3.2. Modelo de combustión

La combustión es simulada utilizando el Extended Enthalpy Defect Flamelet Model

(E-EDFM) [68], el cual es capaz de predecir con precisión la formación de hollín y calcula

las relaciones de estado para un escalar como una función de la fracción de mezcla (ξ), el

índice de disipación escalar (χ) y un parámetro de defecto de entalpia (XR).

Dicho modelo, a diferencia del Steady Laminar Flamelet (SLF), es capaz de predecir

con exactitud la formación de hollín, a través del cálculo de tasas de producción del mismo

al momento de la generación de la librería de flamelet. Luego, estas tasas de producción son

utilizadas como entrada en las ecuaciones de transporte de hollín descritas más adelante.

Durante la solución de las ecuaciones de transporte, los valores locales de fracción de

mezcla, viscosidad, densidad, coeficiente de difusión, temperatura, especies y tasas de

producción de hollín de la mezcla son extraídos interactivamente desde la librería de

flamelet generada.

Para la construcción de la librería de flamelet fue utilizada una configuración de llama

de difusión a contraflujo, basada en el código OPPDIF [69]. El código fue modificado para

la inclusión del efecto de la radiación térmica dentro de la ecuación de energía. Fueron

consideradas tasas de estiramiento que van desde valores del orden de los 10−1 s−1, hasta

el decaimiento total. Se utilizó un completo esquema de cinética química, el cual consiste

en 70 especies y 463 reacciones [20], siendo optimizado para predecir la combustión de

combustibles de tipo C3.

La radiación térmica fue introducida a través del cálculo del defecto de entalpía,
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utilizando el método descrito por Carbonell et al. [68], mediante la expresión:

XR =
h − had

hu − had
(3.1)

donde had y hu son las entalpías adiabáticas y las de no-combustión, respectivamente.

La entalpía de no-combustión es calculada asumiendo que toda la energía liberada en

la combustión se pierde y la mezcla de gases es enfriada a presión atmosférica. Esta

formulación permite considerar las pérdidas de energía por radiación térmica y su efecto en

las reacciones químicas.

3.2.1. Generación librería de flamelet

En esta sección se ahondará en una de las etapas del trabajo en la que más tiempo y

dedicación se otorgó durante la primera fase de esta investigación, con el fin de obtener

una buena base de datos que permita al E-EDFM realizar una simulación con resulta-

dos confiables y coherentes, que se asemejen en medida importante a lo que se observa

experimentalmente.

Con objetivo de comprender de buena forma el funcionamiento del código de gene-

ración de la base de flamelet, se comenzó con el estudio de literatura asociada y además

se realizó, a modo de prueba, una base de flamelet para etileno (C2H4) sometido a OI

21 %. Gracias a esto, se pudieron identificar los parámetros importantes a considerar y se

logró encontrar una metodología eficiente para la generación de una librería. Luego de

realizar la simulación correspondiente y observar que los resultados eran concordantes

con simulaciones anteriores, se procedió a confeccionar una base de flamelet para etileno

a OI 31 %. Esto último permitió observar la sensibilidad de los parámetros considerados

ante cambios en el OI. En general, estas pruebas resultaron ser de vital importancia para el

eficiente y eficaz desarrollo de las librerías de flamelet para propano (C3H8) a diferentes

OI.

El modelo general Enthalpy Defect Flamelet Model (EDFM) propuesto por Bray y

Peters [70] e implementado exitosamente por Marracino y Lentini [71], plantea la idea de

generar una serie de perfiles de flamelet con diferentes términos fuente de radiación para un
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cierto rango de índices de disipación escalar χ. A continuación, se presenta la metodología

con la cual fueron desarrolladas las distintas librerías de flamelet, para cumplir con los

requerimientos del modelo enunciado.

Perfiles de Flamelet para Condiciones Adiabáticas

El primer paso para la generación de una base de flamelet es la generación de los

perfiles de temperatura y especies de flamelet para cada χst para condiciones adiabáticas,

partiendo del perfil que logre la máxima temperatura posible y finalizando en un perfil muy

cercano a la extinción.

Esto se logra variando la tasa de deformación (a = (V f uel + Vox)/L) , donde L corres-

ponde a la distancia entre la salida de flujo de oxidante y la salida de flujo de combustible

de la llama de difusión bidimensional de flujo opuesto a utilizar para dicho perfil.

Figura 3.1: Geometría de la llama de difusión bidimensional de flujo opuesto [69].

Cabe mencionar que el centro de la zona de mezcla es considerada como 0, 35 · L,

el ancho de la zona de mezcla como 0, 5 · L [69] y la, magnitud de VOx es considerada

igual a la magnitud de V f uel. También, se debe especificar para cada una de estas llamas

el combustible a utilizar y el nivel de OI, además de la fracción molar de las especies en

los productos de combustión (calculados a partir del balance la ecuación de combustión
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completa del combustible) para ser usada en el perfil inicial. Todos los datos mencionados

deben ser especificados en los archivos de entrada correspondientes al código OPPDIF a

utilizar.

De acuerdo al comportamiento de las bases generadas: a mayor tasa de deformación,

mayor es el χst. Mientras que a mayor tasa de deformación, menor es la temperatura de la

llama.

(a) (b)

Figura 3.2: (a) Perfiles para cada χst en condiciones adiabáticas para propano a OI 21 %. (b) Perfiles
de temperatura para cada χst en condiciones adiabáticas para propano a OI 21 %.

Una vez definido el rango en que se trabajará (encontrar la tasa de deformación para la

mayor temperatura y para la menor temperatura antes de la extinción), se mide el pick de

temperatura de ambas curvas con el objetivo de establecer un delta de temperatura razonable

para así generar los perfiles de flamelet en condiciones adiabáticas. Una vez que esto ya esté

realizado, se refina aún más la discretización para la zona de tasas de deformación pequeñas,

ya que según los análisis de uso de datos del código CFD al momento de simular, los datos

que más se utilizan son los correspondientes a las curvas de tasas menores (resultado en

Fig. 3.2.b).

Si bien la tendencia está bien establecida, encontrar cada curva no es tan sencillo de

lograr, debido a que se deben establecer por ensayo y error qué combinaciones de L y

Vi se deben utilizar para la definición de cada tasa de deformación que caracterice a una
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curva. Ya que si no se utiliza la combinación correcta, el programa puede otorgar resultados

imprecisos o incluso podría hasta no llegar a encenderse la llama. En general, los L son

pequeños para las tasas más grandes (aprox. 1 cm) y van aumentando pudiendo alcanzar

hasta las decenas de centímetros.

Es importante tener en cuenta que las tendencias y comportamiento antes mencionado

son independientes del combustible con el que se trabaje o del nivel de OI a utilizar. Pero

este no es el caso de las magnitudes de las tasas de estiramiento y de las combinaciones de

L y Vi adecuadas que pueden variar mucho de una configuración a otra.

Perfiles de Flamelet para Condiciones No-Adiabáticas

La generación de los perfiles de flamelet no-adiabáticos según Carbonell, son llevados

a cabo resolviendo las ecuaciones de flamelet de temperatura y especies para varios valores

diferentes del término fuente de radiación volumétrica (q̇R) presente en la ecuación de

energía [68].

Para un determinado χst, los diferentes valores de la fuente de radiación volumétrica

son obtenidos mediante la multiplicación de esta sección por una serie de factores δ. Los

factores δ son definidos desde 0 (el uso de δ = 0 corresponde a modelar condiciones

adiabáticas) hasta un máximo δ, de forma que se produzcan decrecimientos constantes en

el máximo de temperatura. El máximo factor δ corresponde a la mayor pérdida de calor

por radiación en la librería de flamelet, y es encontrado por ensayo y error de forma que la

temperatura en la fracción de mezcla estequiométrica (Zst) resulta alrededor de 1500 K.

Por otra parte, existen ciertas condiciones que se deben tener en cuenta, el último

δ utilizado debe ser tal que la llama se logre encender y además sea consistente con el

modelo, es decir, que a menor temperatura alcanzada, mayor sea la pérdida radiativa

asociada (ver Fig. 3.3). Además cabe mencionar que el programa esporádicamente puede

otorgar resultados imprecisos o incluso podría hasta no llegar a encenderse la llama para

factores δ intermedios que aparentemente debieran otorgar resultados intermedios. En estos

casos los datos no deben ser considerados, en pro de generar una base de flamelet confiable.

También es importante mencionar que los valores de δ a utilizar para lograr esta

discretización pueden variar mucho, dependiendo del perfil χst que se esté considerando, el
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Figura 3.3: Perfiles de defecto de entalpía de flamelet para χst = 0, 023934 para propano a OI 21 %.

combustible que se esté utilizando y el nivel de OI al que se esté simulando la llama.

Es así como en conjunto, los perfiles de flamelet para condiciones adiabáticas y no-

adiabáticas, utilizando un OI determinado, constituyen la librería de flamelet a utilizar

como entrada para en este caso simular una llama de propano para dicho OI.

3.3. Modelo de producción de hollín

La producción de hollín fue modelada a través del uso de un modelo semi-empírico

basado en dos ecuaciones de transporte sobre un mecanismo de formación de hollín simpli-

ficado introducido por Leung et al. [53] y modificado posteriormente por Lindstedt [40].

Una de las ecuaciones es resuelta para la densidad del número de hollín (Ec. 3.2), definido

como el número de partículas por unidad de masa de mezcla (NS ). Mientras que la segunda

(Ec. 3.3) corresponde a la ecuación de transporte para la fracción másica de hollín (YS ).

ρur
∂YS

∂r
+ ρuz

∂YS

∂z
= −

1
r
∂

∂r
(
rρVT,rYS

)
−
∂

∂z
(rρVT,zYS ) + S NS (3.2)

ρur
∂NS

∂r
+ ρuz

∂NS

∂z
= −

1
r
∂

∂r
(
rρVT,rNS

)
−
∂

∂z
(rρVT,zNS ) + S YS (3.3)

Las variables ur y uz representan las velocidades en las direcciones r y z, respectiva-

mente, y ρ representa la densidad de la mezcla. Mientras que VT,r y VT,z, corresponden a las
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velocidades de termoforesis del hollín en las direcciones r y z, las cuales fueron calculadas

mediante la siguiente expresión:

VT,x = −0,55
µ

(ρT )
∂T
∂x
, x = r, z (3.4)

Este modelo considera los procesos de nucleación de partículas, crecimiento de su-

perficie, coagulación y oxidación. Además, se asume que los precursores del hollín son

el acetileno y el benceno, mientras que se considera que el crecimiento de superficie es

debido a la reacción del acetileno. Por su parte, el proceso de oxidación del hollín está

basado en el utilizado por Nagle y Strickland-Constable [72] para O2, y el modelo de

Fenimore y Jones [73] para O y OH. El proceso de coagulación de las partículas de hollín,

se encuentra ligado al decrecimiento de la densidad de las partículas de hollín de acuerdo

a una dependencia cuadrática normal [53]. Los términos fuente de las dos ecuaciones de

transporte están dados por las siguientes ecuaciones:

S NS =
NA

NC
ω̇n − 2Cad1/2

p

(
6kBT
ρS

)1/2

(ρNS )2 (3.5)

S YS =
(
ω̇n + ω̇sg

)
WS − ω̇O2 − ω̇OH − ω̇O (3.6)

donde, NA es el número de Avogadro (6, 022 · 1026 partículas/kmol) y kB es la constante

de Boltzman (1, 38 · 10−23 J/K). El parámetro NC es el número de átomos de carbono en

la partícula de hollín incipiente (60), Ca corresponde a la tasa de aglomeración constante

(9,0), ρS es la densidad del hollín (2.000 kg m−3) y WS es la masa molar (12,011 kg kmol−1)

[40]. Por su parte, dp representa el diámetro de la partícula de hollín. Las tasas de oxidación

del hollín para O2, OH y O fueron utilizadas de acuerdo a un estudio numérico previo,

desarrollado por Demarco et al. [74] y son calculados mediante las siguientes ecuaciones:

ω̇O2 = 120
(

kaχO2χ1

1 + kzχO2

+ kbχO2(1 − χ1)
)

AS , χ1 =

(
1 +

kt

kbχO2

)−1

(3.7)

ω̇OH = ϕOHkOHχOHAS (3.8)

ω̇O = ϕOkOχOAS (3.9)
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donde los factores de eficiencia de colisión corresponden a ϕOH = 0, 13 y ϕO = 0, 2. AS es

el área de superficie de hollín por unidad de volumen. Mientras que las constantes cinéticas

para cada tasa de reacción se presentan en la Tabla 3.1. Por otra parte, las tasas de formación

de hollín son calculadas de la siguiente forma:

ω̇n = 2kn1[C2H2] + 6kn2[C2H6] (3.10)

ω̇sgi = 2ksgi fi(AS )[C2H2] (3.11)

donde [C2H2] y [C6H6] representan las concentraciones molares de acetileno y benceno,

respectivamente. Tres diferentes modelos para la dependencia funcional de la tasa de

crecimiento de superficie del hollín con respecto al área de superficie de hollín fi(AS )

fueron asumidos, con el objetivo de investigar acerca de la importancia de considerar el

efecto de envejecimiento del hollín al modelar la variación en la carga de hollín cuando

varía el OI asociado a la llama: una dependencia lineal (Modelo I), una dependencia a la

raíz cuadrada (Modelo II) siguiendo las recomendaciones de Leung et al. [53] y Liu et

al. [31], y un modelo híbrido de dependencia sublineal (Modelo III) que solo considera el

efecto de envejecimiento del hollín cuando el área superficial de la partícula de hollín es

más grande que el umbral definido. Estos tres modelos se expresan como:

f1(AS ) = AS = ap ρNS =
πd2

p

4
ρNS (3.12)

f2(AS ) =
√

AS (3.13)

f3(AS ) = min
{
ap, a∗

(ap

a∗

)n}
ρNS (3.14)

En estas expresiones ap es el área superficial de la partícula de hollín, la cual puede

expresarse según:

ap = π

(
6YS

πρS NS

)2/3

(3.15)

El Modelo III fue desarrollado en este estudio mediante prueba y error de diferentes

formulas para representar el envejecimiento, logrando reproducir las tendencias observadas

experimentalmente al incrementar el OI y también proporciona parámetros que pueden ser

comprendidos e interpretados físicamente. En este modelo la magnitud umbral de superficie
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Tabla 3.1: Constantes de las tasas de formación para el modelo de producción de hollín, de acuerdo
a la expresión k j = A e−Ta/T T b (Unidades en K, m, s).

k j ka kb kt kz kOH kO

A 20 4, 46 · 10−3 1, 51 · 105 21, 3 1, 27 · 103 5, 54 · 101

Ta 15.098 7.650 48.817 -2.063 0 0
b 0 0 0 0 0,5 0,5

Tabla 3.2: Constantes de las tasas de reacción para el modelo de producción de hollín, de acuerdo a
la expresión k j = A e−Ta/T T b, b = 0 (Unidades en K, m, s).

k j kn1 kn2 ksg1,3 ksg2

A 0, 63 · 104 0, 75 · 105 0, 4 · 103 0, 432 · 104

Ta 21.000 21.000 12.100 12.100

y el exponente de decaimiento fueron considerados como a∗ = 2, 2 · 10−15 m2 y n = 0, 2,

respectivamente. Estos valores fueron obtenidos a través de un análisis de sensibilidad

de este modelo, comparando los valores máximos de la fracción en volumen de hollín

radialmente integrada. Los valores pre-exponenciales y temperaturas de activación para

la expresión de Arrhenius fueron consideradas de acuerdo con los valores obtenidos por

Lindstedt [40], excepto por ksg2 , donde un valor pre-exponencial diferente fue utilizado.

Las constantes de estas tasas de reacción se encuentran resumidas en la Tabla 3.2.

Como fue señalado por Liu et al. en su estudio relativo al efecto de la presión sobre

la formación de hollín [31], no hay razón por la cual el efecto de envejecimiento sobre

el hollín, es decir, la disminución en la reactividad superficial del hollín, sea restringida

al crecimiento superficial del hollín y no a su oxidación. Es probable que el proceso de

oxidación también se vea afectado de manera similar. Sin embargo, en este estudio se

mantuvo la dependencia lineal de las tasas de oxidación del hollín, como ha sido práctica

común en la literatura, mientras que se deben realizar estudios teóricos y experimentales

adicionales para comprender mejor el efecto del envejecimiento del hollín tanto en el

crecimiento superficial como en su oxidación.

El primer conjunto de simulaciones fue realizado con la formulación de la tasa de

crecimiento de superficie de acuerdo al modelo utilizado por Demarco et al. [74] (Modelo I),

el cual desprecia el efecto del envejecimiento del hollín (Ec. 3.12) y mostró tener resultados

aceptables para combustión a OI 21 % (condiciones normales de aire). Con el propósito

de demostrar la importancia del envejecimiento en las partículas de hollín al momento de
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modelar su producción a OIs más altos, el crecimiento superficial del hollín fue también

modelado usando las otras dos expresiones mencionadas anteriormente, en las cuales el

crecimiento de superficie posee una dependencia respecto al área superficial del hollín de

forma sublineal como una manera aproximada de simular el efecto del envejecimiento del

hollín (Modelo II y III dados anteriormente). Es así como dos conjuntos de simulaciones

numéricas adicionales fueron llevadas a cabo usando los Modelos II y III. El Modelo II

considera al efecto de envejecimiento del hollín sobre la tasa de crecimiento de superficie

del mismo, asumiendo que la superficie activa de hollín por reacción de adición de acetileno

es proporcional a la raíz cuadrada del área superficial total del hollín (Ec. 3.13). Mientras

que, el Modelo III activa el efecto de envejecimiento del hollín basado en el tamaño de la

partícula como se especifica en la Ec. 3.14.

3.4. Modelo de radiación

El modelo de propiedad radiativa Full Spectrum Correlated-K (FSCK) fue utiliza-

do para estimar la transferencia radiativa de las especies gaseosas [75], mientras que la

contribución a la radiación por parte del hollín fue estimada a través de un coeficiente de

absorción de Planck promedio. Solo CO2 y H2O fueron considerados como las especies

gaseosas participantes, despreciando la contribución del CO y especies de hidrocarbu-

ros. Esta aproximación ha sido probada y validada anteriormente [76]. La Ecuación de

Transferencia Radiativa (RTE por su sigla en inglés) fue resuelta a través de un método de

volumen finito, usando el mapeo especial desarrollado por Chui et al. para configuraciones

axisimétricas [77]. Detalles específicos sobre el modelo de radiación y los parámetros

considerados están dados en la Ref. [74].

3.5. Condiciones de llama

Las llamas simuladas en este estudio corresponden a las investigadas experimental-

mente por Escudero et al. [23]. Las campañas experimentales fueron llevadas a cabo en un

quemador de tipo Gülder a co-flujo [21] bajo presión atmosférica. Propano puro (C3H8)
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fue inyectado a través de un tubo central con un diámetro interno de 10, 9 mm y el flujo de

oxidante, consistente en una mezcla de N2 y O2, fue inyectada a través de un tubo de acero

concéntrico de 100 mm de diámetro interno.

La inyección de combustible y oxidante fue realizada a temperatura y presión ambiente

(293 K y 1 atm, respectivamente). En todas las llamas simuladas, el combustible fue inyec-

tado a un flujo volumétrico fijo de V̇ f = 1, 223 cm3/s (velocidad media v f = 1, 31 cm/s).

Mientras que el flujo de oxidante fue preparado mediante la mezcla de flujos de oxígeno

(V̇O2) y nitrógeno (V̇N2) con el fin de lograr los diferentes OI a estudiar. Para todos los

casos el flujo de oxígeno se mantuvo contante a V̇O2 = 20, 0 L/min, mientras que el flujo

de nitrógeno fue variado con el fin de obtener cada OI deseado. Los flujos utilizados y

velocidades medias asociada se pueden observar en la Tabla 3.3.

Tabla 3.3: Condiciones experimentales.

OI V̇N2 V̇ox vox

% L/min L/min cm/s
21 75,2 95,2 20,54
25 60,0 80,0 18,77
29 49,0 69,0 14,89
35 37,1 57,1 12,32

En las simulaciones numéricas, el efecto de pre calentamiento del combustible asociado

a la transferencia de calor entre la base de la llama y el tubo de combustible fue despreciada.

Se utilizó una malla escalonada no uniforme con 89 x 320 celdas para cubrir el dominio

solución de 2,5 cm x 12 cm en dirección radial y en sentido de la corriente, respectivamente.

La maya computacional fue encontrada lo suficientemente buena para obtener resultados

independientes de la red. El perfil de velocidad parabólica es asumida en la corriente de

combustible, mientras que un perfil de velocidad plano fue utilizado para la corriente de

oxidante.

3.6. Validación de los modelos de hollín

Con el objetivo de realizar una validación de las modificaciones en el crecimiento de

superficie del hollín, dos comparaciones fueron llevadas a cabo. Dichas comparaciones
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Figura 3.4: Fracción en volumen de hollín integrada para las llamas de difusión laminar de propano
según (a) Shaddix el al. [78] y (b) Trottier et al. [79] a OI 21 %.

fueron realizadas con datos experimentales obtenidos por Shaddix et al. [78] y Trottier et

al. [79]. Aún cuando estos test son limitados en cuanto a información, ya que solo hay

disponible en la literatura datos obtenidos bajo condiciones normales de aire (OI 21 %)

para llamas de difusión laminar de propano, es muy útil validar el desempeño de los tres

modelos de hollín a estudiar a modo de asegurar que los modelos de hollín funcionan

bien a un 21 % de OI. Es importante mencionar que el modelo original (Modelo I) fue

capaz de predecir razonablemente bien el contenido de hollín a este OI en estudios previos,

por lo tanto, el objetivo de esta comparación es el mostrar que las modificaciones en el

crecimiento de superficie del hollín en los Modelos II y III no degrada la habilidad de

predecir la formación de hollín al menos para un OI de 21 %.

La Figura 3.4 compara las fracciones en volumen de hollín radialmente integradas

β predichas y medidas experimentalmente, en llamas de difusión laminar a co-flujo de

propano investigadas por Shaddix et al. [78] y Trottier et al. [79]. Estas llamas tienen una

distribución similar a las incluidas en este estudio, con la diferencia de que al tener flujos

de combustible más altos éstas alcanzan mayores alturas de llama [78, 79]. La comparación

con los datos experimentales presentados en la Fig. 3.4 indica que el contenido de hollín

predicho por los dos modelos de hollín con efecto de envejecimiento (Modelos II y III)

muestran us similar acuerdo con las mediciones, al igual que la cantidad predicha por

el Modelo I, el cual no considera el efecto del envejecimiento en el hollín. Por lo tanto,
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las modificaciones introducidas en los Modelos II y III no degradan significativamente la

capacidad predictiva a un OI de 21 %.
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Capítulo 4

Análisis de Resultados

4.1. Estructura de llama

Con el fin de comprender el comportamiento de las llamas a estudiar, los principales

campos de la llama de difusión de propano simulada usando OI 21 % son presentados en

la Figura 4.1. En esta figura la fracción de mezcla (ξ) muestra la difusión del combustible

inyectado a través de la entrada del quemador central y del oxidante inyectado por la

zona anular que lo circunda. La zona de reacción está caracterizada por las zonas de alta

temperatura y alta presencia de radicales OH. La generación de hollín toma lugar por sobre

las zonas de alta concentración de C2H2 (principal precursor) y bajo la zona de reacción,

siendo totalmente oxidado principalmente por la gran concentración de radicales OH. Es de

esta forma como la llama se encuentra bajo el punto de humo. Con respecto a la radiación,

después de comparar los campos de llama para H2O, CO2 y fracción en volumen de hollín;

es posible observar cómo su presencia influye en el flujo radiativo en una llama de difusión.

Es importante mencionar, que las llamas simuladas tienen un comportamiento general

similar al observado en los campos de llama observados en la Figura 4.1.
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Figura 4.1: Campos de llama simulada con el Modelo I para OI 21 %: Temperatura, fracción de
mezcla, fracción en volumen de hollín, acetileno, radicales OH, agua y fracción en masa de dióxido
de carbono, además de divergencia del flujo radiativo.

4.2. Altura de llama

Uno de los parámetros más importantes al momento de describir una llama de difusión

laminar de co-flujo es la altura de llama (h f ), la cual es definida como la ubicación de

la zona de reacción (punto máximo de liberación de calor) sobre la línea central de la

llama. En el estudio experimental de Escudero et al. [23], la h f fue deducida en base a

la emisión espontanea de CH∗, comúnmente utilizada para determinar la ubicación de

la zona de reacción. Numéricamente, una estimación similar fue obtenida basada en la

máxima concentración de CH en sobre el eje de la llama. Se reconoce que estas dos formas

diferentes de determinar la altura de la llama pueden causar alguna diferencia en el valor

obtenido, debido a que las mediciones basadas en la emisión de CH no sólo dependen de la

concentración de CH sino que también de la temperatura local; sin embargo, la diferencia

se cree muy pequeña y puede ser despreciada. En la Fig. 4.2 se presenta una comparación

entre las alturas de llama medidas experimentalmente y las simuladas en este estudio.
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Figura 4.2: Altura de llama a diferentes OIs.

En la Figura 4.2 se observa que las alturas de llama predichas se encuentran en estrecho

acuerdo con los datos experimentales para todos los OIs considerados, independientemente

del modelo de crecimiento superficial de hollín considerado. El Modelo I, el cual asume una

dependencia lineal entre la tasa de crecimiento superficial de hollín y el área de superficie

de hollín, subestima ligeramente la altura de llama para todos los OIs considerados, excepto

a OI 35 %, donde la altura de llama predicha está en excelente acuerdo con la medición.

Por su parte, los Modelos II y III, los cuales consideran un efecto de envejecimiento en el

crecimiento superficial del hollín, predijeron alturas de llama en similar acuerdo con las

mediciones al igual que el Modelo I, excepto a OI 35 %, donde ambos modelos subestiman

la altura de llama. Cabe mencionar, que las predicciones de ambos modelos que consideran

la disminución en la reactividad de la superficie del hollín, a pesar de errores de hasta un

15 % aprox. para los OIs estudiados, reflejan de mejor manera la tendencia general a la

baja de la altura de llama al incrementar el OI. Estos resultados muestran que el modelo de

hollín, y consecuentemente la carga de hollín predicha, tienen una menor influencia sobre

la altura de llama a predecir.
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Figura 4.3: Distribuciones de temperatura, tasa de formación del crecimiento de superficie, fracción
en volumen de hollín y la divergencia del flujo radiativo calculadas para: Modelo I, II y III a OIs de
21 % y 35 %.
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4.3. Producción de hollín

4.3.1. Fracción en volumen de hollín

La Figura 4.3 presenta las distribuciones de temperatura, tasa de crecimiento de su-

perficie, fracción en volumen de hollín ( fs) y el término fuente de radiación para los tres

modelos de crecimiento superficial del hollín bajo dos condiciones de OI, 21 % y 35 %.

Como fue indicado anteriormente, la llama se hace más corta con el incremento del OI. Al

mismo tiempo, todas las cantidades presentadas en la Fig. 4.3 son significantemente au-

mentadas. Estos efectos pueden ser atribuidos al considerable aumento de las temperaturas.

Por consiguiente, un incremento en el OI resulta en tasas de formación mucho más altas,

además de la carga de hollín, la cual induce en gran medida a un aumento en la radiación

liberada por la llama, es decir, un aumento en su fracción radiante.

Al comparar los resultados de los tres modelos de hollín comprendidos en este estudio,

es claro que el Modelo I predice un aumento mucho más intenso en la fracción en volumen

de hollín al aumentar el OI que los otros dos modelos y también mucho mayor que los

resultados experimentales que serán discutidos más adelante. Por otro lado, los Modelos II

y III predicen un aumento en la producción de hollín mucho más suave al incrementar el

OI. A 35 % de OI el punto máximo de la fracción en volumen de hollín calculada para

el Modelo I es de 16,65 ppm, mientras que resulta ser solo 5,21 ppm para el Modelo II

y 6,23 ppm para el Modelo III. También es posible notar, que el Modelo II predice un

crecimiento superficial del hollín anticipado en la región justo sobre el borde del quemador

con respecto a obtenido con los Modelos I y III, Fig. 4.3. Esto es causado por el factor pre-

exponencial más alto asociado al Modelo II (ver Tabla 3.2), el cual tuvo que ser aumentado

con el objetivo de compensar el débil efecto de la tasa de crecimiento de superficie sobre el

área superficial del hollín.

Basado en la similitud de las distribuciones del término fuente de radiación y la

fracción en volumen de hollín para ambos OIs (21 y 35 %), se podría afirmar que el hollín

es probablemente la fuente principal de radiación en estas llamas de difusión de propano.

Sin embargo, una mayor revisión de la importancia relativa de la radiación producida

por los gases y por el hollín sobre la fracción radiativa (fracción de energía liberada por
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radiación térmica sobre el total de energía liberada por la combustión) no apoya esta

sentencia. Cálculos numéricos usando el Modelo III indican que al no considerar el efecto

de la radiación producida por el hollín se produce una reducción en la fracción radiativa

de un 35,4 % y un 40,9 % para OI 21 % y 35 %, respectivamente. Resultados similares

fueron obtenidos para el caso del Modelo II. Esto implica que resulta de vital importancia

predecir correctamente, no solo la carga de hollín asociada a la llama, sino que también la

transferencia de calor por radiación producida por los gases de combustión (CO2 y H2O)

para una estimar de manera precisa la cantidad de energía liberada a través de radiación

térmica.

Para demostrar las diferencias al utilizar los tres modelos de crecimiento superficial del

hollín que comprende este estudio para la predicción de la producción de hollín a diferentes

OIs, es necesario contrastar las fracciones en volumen de hollín simuladas con las medi-

ciones experimentales de Escudero et al. [23]. Las distribuciones radiales de fracción en

volumen de hollín predichas, son comparadas con los datos experimentales a dos alturas de

llama adimensionales de 0,6h f y 0,75h f , como se muestra en las Figs. 4.4.a y 4.4.b para OI

21 % y OI 35 %, respectivamente. Las alturas sobre el quemador de cada perfil fueron nor-

malizadas por sus respectivas alturas de llama para una mejor comparación entre resultados

experimentales y numéricos. Estas alturas de llama adimensionales fueron escogidas, ya

que representan la región de la llama donde la emisión de hollín es suficientemente intensa

para obtener mediciones más precisas [23] y además, pueden ilustrar mejor la importancia

de tomar en cuenta el efecto de envejecimiento en la predicción de hollín.

Como se puede observar en las Figs. 4.4.a y 4.4.b los tres modelos de hollín, incluyan

o no el efecto de envejecimiento, predicen concentraciones de hollín mucho más bajas que

las medidas experimentalmente en la zona central de la llama. Este comportamiento es

sistemáticamente observado en todas las simulaciones y resulta ser característico de este

tipo de modelo simplificado. Estudios previos, usando modelos de hollín semi-empíricos,

como el de Liu et al. [31] y modelos de hollín basados en PAH, Dworkin et al. [46], han

mostrado que la incapacidad de predecir correctamente los niveles de concentración de

hollín en la región central de la llama es un indicador de que el crecimiento del hollín a lo

largo de la línea central de la llama es modelado de manera deficiente.
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A pesar de bajas concentraciones de hollín predichas por los modelos de hollín utiliza-

dos en la zona central de la llama, los tres modelos reproducen razonablemente bien las

fracciones en volumen de hollín a estas dos alturas de llama para OI 21 %, Fig. 4.4.a. Sin

embargo, este no es el caso de lo observado para OI 35 %, Fig. 4.4.b, donde el Modelo I

predice fracciones en volumen de hollín mucho más altas que los Modelos II y III, y los

datos experimentales. Cuando el OI es incrementado desde 21 % a 35 %, las mediciones

experimentales muestran que el máximo de fs crece con moderación desde menos de 3 ppm

hasta aproximadamente 6 ppm, es decir por un factor de 2. Para el mismo incremento en OI,

el Modelo I predijo por un factor de 5 aprox. el aumento en EL máximo de fs a estas dos

alturas de llama. Por otra parte, los máximos de fs predichos por los Modelos II y III para

las alturas analizadas, se encuentran en mucho mejor acuerdo con los valores medidos. Los

resultados presentados en la Fig. 4.4.a y Fig. 4.4.b sugieren que es crítico tomar en cuenta

el efecto del envejecimiento del hollín en la tasa de crecimiento superficial del mismo, para

representar de manera correcta el incentivo en la producción de hollín debido al incremento

del OI.

Para demostrar más aún la importancia de considerar el efecto de envejecimiento

en el proceso de crecimiento de superficie del hollín al modelar la formación de hollín,

los máximos de fs simulados y medidos experimentalmente a las mismas dos alturas

adimensionales sobre el rango completo de OI estudiado (21 a 35 %) son comparados

en la Fig. 4.4.c. Es interesante observar que los máximos de fs predichos y medidos

experimentalmente para ambas alturas todos presentan un crecimiento bastante lineal al

aumentar el OI, aunque con diferentes pendientes. Aún cuando los tres modelos de hollín

predicen máximos de fs similares a los resultados experimentales para OI 21 % , lo cual

era de esperarse luego de observar los resultados en la Fig. 4.4.a, ellos predicen tasas

de crecimiento respecto al OI bastante diferentes. Es evidente que el Modelo I, que no

considera el efecto de envejecimiento en el proceso de crecimiento de superficie, predijo

un incremento en el máximo de fs drásticamente más alto que los otros dos modelos y los

datos experimentales por más de un 100 % de error relativo para los tres OIs más altos

estudiados, es decir, OI = 25, 29 y 35 %. Cuando el efecto de envejecimiento del hollín es

considerado (Modelo II y III), aunque solo aproximadamente, el incremento en el máximo
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de fs predicho al aumentar el OI para las dos alturas están cercanos el uno del otro y solo

ligeramente más alto que los datos experimentales. Es importante destacar que, a pesar de

sus diferentes formas de modelar el efecto de envejecimiento del hollín, los Modelos II y

III predicen distribuciones radiales de fs y su aumento en magnitud con el OI, de manera

similar (Fig. 4.4).

4.3.2. Fracción en volumen de hollín integrada

La fracción en volumen de hollín radialmente integrada (β) es incluida en este estudio

con el fin de evaluar la influencia de la variación del OI en la producción total de hollín.

La Figura 4.5.a muestra la comparación entre los datos experimentales y los resultados

numéricos finales de β, para los cuatro OIs incluidos en este estudio. Debido a que los

resultados del Modelo I son drásticamente más altos que los datos experimentales, éstos no

fueron incluidos en esta comparación, privilegiando de esta manera la claridad de los datos

a presentar. Según lo presentado en la Fig. 4.5.a, se observa que los resultados numéricos y

experimentales de β para cualquier OI primero crecen con la altura de llama hasta alcanzar

un punto máximo donde comienzan a decrecer hasta que desaparecen. El incremento inicial

en β cerca de la salida del quemador es el resultado de la nucleación y posterior crecimiento

de superficie. Con el aumento en la altura a lo largo de la llama, la oxidación del hollín

comienza gradualmente a jugar un creciente rol de limitar el máximo valor de β y luego

pasa a ser el factor que domina por sobre el crecimiento de superficie a cierta altura de

llama. Esto causa el decrecimiento de β después de su valor máximo hasta que el hollín es

completamente oxidado. Un revisión más detallada de los resultados reveló que el hollín es

principalmente oxidado por la acción de los radicales OH.

Los valores máximos de β predichos por los Modelos II y III están en razonable

acuerdo con los datos experimentales para todos los OI considerados. Con respecto a la

posición del máximo valor de β, ambos modelos predicen un desplazamiento aguas arriba

al comparar con las mediciones experimentales, es decir, la posición predicha del máximo

de β se encuentra más cercana a la salida del quemador, y el desplazamiento comienza a

ser más pronunciado al aumentar el OI. Adicionalmente, el Modelo II predijo una tasa de

crecimiento significativamente más alta de β a la salida del quemador que el Modelo III
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Figura 4.4: Perfiles radiales de fracción en volumen de hollín para alturas de 0,6 y 0,75 de cada
altura de llama a: (a) OI 21 % and (b) OI 35 %. (c) Máximos de fracción en volumen de hollín para
alturas de 0,6 y 0,75 de cada altura de llama a diferentes OIs.
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Figura 4.5: (a) Fracción en volumen de hollín integrada a diferentes OIs. (b) Máximos de fracción
en volumen de hollín integrada a diferentes OIs.

y los datos experimentales. El aumento más rápido en β en los resultados del Modelo II

es atribuido a sus más altas tasas de crecimiento superficial en la región de la salida del

quemador, Fig. 4.3. Por otra parte, las tasas de crecimiento de β a lo largo de la altura

predicha por el Modelo III se encuentran en mucho mejor acuerdo con las mediciones,

especialmente a OI 21 % y 25 %. El mejor acuerdo en β entre el Modelo III y los datos

experimentales sugiere que el efecto de envejecimiento global es mejor modelada por el

Modelo III que por el Modelo II. También, cabe mencionar que la tasa de crecimiento

superficial del hollín depende no solo del área superficial del hollín, sino que también de

los parámetros cinéticos dados en la Tabla 3.2.

Para ilustrar las mejoras logradas a través de los Modelos II y III en la predicción de β

de una manera cuantitativa, la variación de los máximos experimentales y simulados de

β (βmax) de acuerdo al OI son comparados en la Fig. 4.5.b. Según lo esperado a partir de

los resultados observados anteriormente, los valores de β predichos para los tres modelos,

se encuentran en buen acuerdo con lo experimental a OI 21 %. Al observar de manera

general la Fig. 4.5.b se puede notar que existe un comportamiento similar al observado en

la Fig. 4.4.c, es decir, el Modelo I sobrepredice drásticamente el valor de β y los resultados

de los Modelos II y III se ajustan bastante bien a los datos experimentales tomando en

cuenta el error experimental. Es importante mencionar que los βmax fueron utilizados como

referencia para la calibración de los parámetros de los Modelos II y III. Esto explica la
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Figura 4.6: Fracción radiativa a diferentes OIs.

pequeña diferencia entre ambos modelos de envejecimiento de hollín en esta figura.

4.4. Fracción radiativa

La fracción radiativa (XRad) es un parámetro global de la llama que permite cuantificar

el porcentaje que representan las perdidas de calor por radiación térmica sobre el total de

calor liberado por la combustión. Este parámetro sirve como una forma de medir la calidad

general del modelamiento de la llama en términos de estructura de llama, producción de

hollín, radiación de la llama y calor de combustión liberado. Por lo tanto, es de suma

utilidad evaluar las fracciones radiativas predichas por los tres modelos, contrastándolo con

lo obtenido de manera experimental.

Las fracciones radiativas predichas y medidas de forma experimental para los cuatro

OIs considerados son comparadas en la Fig. 4.6. Se puede observar que las pérdidas por

radiación crecen a medida que aumenta el OI, lo cual es consistente con el aumento de la

producción de hollín al variar el OI de la misma manera. Las fracciones de mezcla predichas

son persistentemente más altas que las experimentales, independientemente del modelo de

hollín. En los tres OIs más altos (25,29 y 35 %), el Modelo I sobrepredice significativamente

la XRad, especialmente a un OI de 35 %, principalmente debido a la mayor carga de hollín

predicha por este modelo. Mientras que, los Modelos II y III predijeron fracciones radiativas
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que concuerdan de mejor manera con los datos experimentales. Además, se puede observar

que ambos modelos predijeron magnitudes similares para todos los OI estudiados, el

Modelo II predijo una tasa de crecimiento con el OI ligeramente más baja que el Modelo III,

siguiendo el mismo comportamiento observado en los máximos de la fracción en volumen

integrada de hollín βmax en la Fig. 4.5.b. Comparando los resultados de la fracción radiativa

XRad y de β se puede observar que aunque el primero está directamente relacionado con la

carga de hollín global, las diferencias en XRad son relativamente pequeñas a pesar de las

notorias diferencias en β.
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Capítulo 5

Conclusiones y perspectivas

Este estudio numérico fue llevado a cabo con el objetivo de demostrar la importancia de

considerar el efecto de envejecimiento del hollín en el proceso de crecimiento de superficie

del mismo, para modelar la formación de hollín en una llama de difusión laminar de

propano a co-flujo sobre un amplio rango de Índices de Oxígeno (OI), de 21 a 35 %. Un

modelo de hollín semi-empírico fue incorporado dentro del marco de un modelo de flamelet

extendido modificado a través de la consideración de radiación térmica. Un detallado

mecanismo de reacción para la combustión de propano fue utilizado para generar la librería

de flamelet en una configuración de llama de difusión a contra flujo. Para demostrar el

impacto del efecto de envejecimiento del hollín, fueron implementados tres modelos de

crecimiento superficial de estas partículas, cada uno con diferentes formas de considerar

la tasa de crecimiento superficial. Los resultados obtenidos fueron comparados con datos

experimentales disponibles.

Con respecto a la altura de llama, los tres modelos de hollín predijeron alturas de llama

similares y una tendencia decreciente al aumentar el OI, en cualitativo y relativamente buen

cuantitativo acuerdo con lo observado experimentalmente. Estos resultados indican que

(1) la química de la llama es correctamente reproducida a diferentes OI y (2) el modelo de

hollín a utilizar tiene una influencia menor en la altura de llama predicha.

En relación al desempeño de los modelos de hollín, es importante mencionar que aún

cuando el Modelo I (que no considera el efecto de envejecimiento del hollín) funciona

razonablemente bien al momento de modelar la llama de difusión de propano a OI 21 %,
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este sobrepredice drásticamente la producción de hollín para OIs más altos. Por otra

parte, a pesar de su simplicidad, los otros dos modelos de hollín (que toman en cuenta el

efecto de envejecimiento de manera aproximada), captan cuantitativamente la tendencia

ascendente de la producción de hollín al aumentar el OI, aunque aún existen diferencias en

las distribuciones de hollín predichas. Adicionalmente, Los Modelo II y III predijeron las

fracciones radiativas a diferentes OIs en mejor acuerdo con los datos experimentales que el

Modelo I.

Los resultados presentes en este trabajo demuestran claramente que la inclusión de

el efecto de envejecimiento del hollín, representa un factor clave al momento de modelar

su tasa de crecimiento superficial, con el objetivo de cuantificar de mejor manera el

acrecentamiento de la producción de hollín causada por el incremento de la concentración

de oxígeno en el flujo de oxidante. La reducción en la reactividad superficial mientras las

partículas de hollín envejecen puede compensar el incremento significativo en las tasas de

formación de hollín causadas por el aumento del OI en el flujo de oxidante. Los resultados

presentados en este estudio son alentadores para la implementación y mejora de los modelos

de envejecimiento superficial del hollín en otras aplicaciones.
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