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Resumo

Neste trabalho, uma cdmara de reacio para ozonio foi utilizada para fornecer dados experimentais
destinados a avaliagdo numérica da taxa de reacdo de geracao de 0zOnio em uma configuracdo
prato-agulha com barreira dielétrica operando em alta tensdo a 60Hz. O ozodnio €, portanto,
produzido por descargas parciais. As concentragdes de ozonio foram medidas sob condi¢des
ambientais controladas, com experimentos realizados em quatro niveis de tensiao na faixa de
5,0kVrus a 6,5 kVgars e sob quatro niveis de umidade relativa no intervalo de 30% a 70%.
Os resultados demonstram que o aumento da umidade relativa dentro dessa faixa causa uma
reducdo de até 73% na taxa de reacdo de produgdo de oz6nio e uma diminuicdo de 67% na
concentracdo de ozdnio em 6,5 kVips. Além da concentragdo de ozonio, a energia média dos
pulsos de descarga parcial também foi registrada para cada condicao de teste. Um modelo de
fluidodinamica por elementos finitos foi desenvolvido e utilizado, fornecendo uma estrutura e
uma férmula para o calculo das taxas de reacdo de produ¢do de 0zonio com base nos resultados

experimentais das concentragdes de ozonio.

Palavras-chave: Descargas parciais; Configuracdo experimental prato-agulha com barreira

dielétrica; Taxa de reacdo de producio de 0zonio; Umidade; Fluido-dindmica computacional.



Abstract

In this work, an ozone reaction chamber was used to provide experimental data to numerically
evaluate the ozone generation reaction rate in a high-voltage dielectric-barrier needle-plate setup
operating at 60 Hz. Ozone is thus produced by partial discharges. Ozone concentrations were
measured under controlled environmental conditions, with experiments conducted at four voltage
levels in the range from 5.0 £Vzpss to 6.5 kViass and under four relative humidity levels in the
interval from 30% to 70%. The results demonstrate that increasing relative humidity along this
range causes a reduction of up to 73% in the ozone production reaction rate and a 67% decrease
in ozone concentration at 6.5 £Vz,s. In addition to ozone concentration, the average energy of
partial discharge pulses was also recorded for each test condition. A finite element fluid dynamics
model was developed and employed, providing a framework and a formula for calculating ozone

production reaction rates based on experimental results of ozone concentrations.

Keywords: Partial discharges; Dielectric barrier needle-plate experimental setup; Computational

fluid dynamics (CFD); Ozone production reaction rate; Humidity.
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1 Introducao

1.1 Introducao Geral

Descarga parcial (DP) é um tipo de descarga elétrica que ocorre devido a presenca
de vazios, imperfei¢Oes, danos causados por estresse mecanico ou térmico, ou contaminantes
no isolamento elétrico durante a operacdo de maquinas elétricas. Pode ocorrer em diversos
equipamentos elétricos, incluindo geradores, transformadores e motores. A DP pode gerar
ozOnio, que € prejudicial a saide humana, além de danificar materiais elétricos e afetar o

desempenho e a seguranca das méaquinas elétricas ao longo do tempo [/1]].

As descargas parciais em corrente alternada (DP-CA), em particular, tém sido amplamente
estudadas e documentadas ha décadas, refletindo sua grande importancia nas aplicacdes de
poténcia. Sua relevancia estd na capacidade de revelar problemas no isolamento de forma precoce,
permitindo manutengdo preventiva e reduzindo a probabilidade de colapso do isolamento. Uma
pesquisa internacional com 1.199 hidrogeradores apresentada em [2]] examinou os componentes
responsaveis por falhas e suas causas. Os resultados mostraram que danos no isolamento foram
encontrados em 56% dos casos, sendo que descargas parciais internas foram a causa raiz
em 22% dessas ocorréncias. Como resultado, diversas técnicas de diagnéstico e sistemas de
monitoramento foram desenvolvidos para detectar e analisar DP-CA [1}3,4], garantindo a

confiabilidade e longevidade dos hidrogeradores.

A maioria das técnicas elétricas [5,/6] baseia-se no monitoramento dos pulsos de corrente
ou tensdo gerados pelas descargas parciais, permitindo também o registro detalhado das descargas
detectadas para posterior andlise e classificacdo. Essas técnicas podem ser desenvolvidas para
detectar sinais (tensdes, correntes ou campos) nas faixas de VHF (frequéncia muito alta) ou UHF
(frequéncia ultra-alta). Partyka et al. [S] analisaram o uso de técnicas UHF baseadas em antenas
para medicdo online de DP, utilizando antenas microfita retangulares sintonizadas em frequéncias
de 900, 1500 e 2450 MHz. As antenas foram usadas para detectar e classificar DPs em barras de
estator isoladas em laboratério e no enrolamento do estator de um hidrogerador em operagao,
gerando padrdes de descarga parcial resolvidos em fase (PRPD) e graficos tempo-frequéncia
dos pulsos adquiridos. Outro exemplo € o trabalho de Lopes et al. [[6], que utilizou redes neurais
convolucionais (CNN) para identificar e classificar melhor os tipos de DP com base em seus
padroes PRPD, explorando seu uso para monitoramento online real de hidrogeradores. Embora

geralmente eficaz, esse método apresenta dificuldades em localizar precisamente os pontos de
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descarga e pode gerar falsos positivos devido a sua alta sensibilidade e a dificuldade de distinguir

ruidos elétricos operacionais das DPs reais.

Por outro lado, a detecg@o por emissdo acustica [7-9]] localiza o ponto de ocorréncia da
descarga parcial analisando a atenuacdo de amplitude ou o atraso de fase das ondas acusticas
emitidas pelas descargas. Bozzo et al. [8]] desenvolveram um sistema utilizando dois transdutores
piezelétricos posicionados na superficie de uma barra de estator de hidrogerador, permitindo
detectar e localizar os locais de descarga com erro inferior a 2 cm. No trabalho de Yang et al. [9],
gravagdes ultrassonicas de diferentes tipos de DPs revelaram que as caracteristicas no dominio
do tempo e da frequéncia dos sinais ultrassonicos sao distintamente diferentes, permitindo a
detecc¢do e identificacio precoce de falhas. Apesar do seu potencial, 0 método acustico € limitado
pelo ambiente ruidoso de geradores em operagao, dificultando a localizacao e identificagao

precisas devido a degradacao da onda mecéanica.

Meétodos de detecciao quimica sdo bem adequados para detectar descargas superficiais; no
entanto, sdo ineficazes para detectar descargas internas [[10./11]. Esse tipo de método baseia-se
na detec¢do de produtos de decomposicao das descargas por meio da coleta e andlise dos gases
produzidos durante o processo. Em [|11], testes diagndsticos foram realizados em barras de
estator com defeitos simulados artificialmente. O estudo correlacionou indices de isolamento
com o ozdnio registrado, examinando a eficdcia do 0zdnio como indicador da degradagdo do
1solamento em laboratdrio. Testes adicionais realizados em um hidrogerador antes e depois da
operagdo concluiram que a medi¢do de ozonio pode ser um indicador relevante para diagndstico
de isolamento em condig¢des reais de operacdo. No estudo de caso de [12], foi encontrada alta
concentracao de ozonio em diversas regides de uma usina com seis hidrogeradores, ultrapassando
o limite de exposicao didria e representando risco a saide dos trabalhadores. As DPs foram
localizadas em varios pontos dos geradores, inclusive na carcaga. De forma semelhante, em [13]],
a identificacao de padrdes de DP em trés usinas de grande capacidade envolveu a medi¢ao de
ozoOnio juntamente com anélise PRPD e vibragdes da estrutura do estator. Os resultados elétricos
foram correlacionados com as medi¢des de 0zénio e com a andlise de vibracdo. No entanto,
esse método também apresenta limitagdes, pois requer a coleta de quantidade suficiente de
subprodutos antes da andlise, o que pode introduzir atrasos entre o inicio das descargas e sua
deteccdo. Entre os subprodutos mais comuns usados na detec¢iao de DP estdo o ozonio e 6xidos

de nitrogénio.
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1.2 Trabalhos Correlatos e Fundamentacao Tedrica

O ozo6nio € um gés reativo que comeca a se decompor em oxigénio assim que € formado.
Seu tempo de meia-vida, ou seja, o tempo necessario para metade das moléculas de 0zonio se
decompor, pode variar de poucos segundos a vdrias horas. No entanto, fatores como umidade,
altas temperaturas e a presenga de certos metais, como cobre, prata e ferro, podem reduzir
significativamente esse tempo [14]. Quando o ozonio se decompde, produz oxigénio, ndo
gerando subprodutos nocivos nesse caso. No entanto, por ser altamente reativo, o 0zonio pode se
combinar com o nitrogénio e a umidade do ar para formar 4cido nitrico (HNO3) [[10]]. O acido
nitrico ataca o revestimento semicondutor adjacente, ampliando a drea danificada em um efeito
cascata. O ozonio pode ser produzido em aplica¢des laboratoriais ou de campo por geradores de
0zonio baseados em luz ultravioleta, estruturas de descarga com barreira dielétrica ou sistemas

de descarga tipo corona.

Diversos trabalhos na literatura cientifica analisaram a gerac¢ao de ozonio por descargas
corona utilizando configuragado eletrodo prato-agulha [15-26f]. De forma geral, observa-se que as
reacOes de geracdo de ozOnio sdo influenciadas pelas caracteristicas da descarga, que por sua
vez dependem da configuragcao da agulha. Por exemplo, Pekarek e Rosenkranz [[15]] realizaram
experimentos para estudar a producdo de ozonio e 6xidos de nitrogénio por descarga elétrica
em ar usando uma tnica configuracdo de agulha oca-prato, com ar forcado através da agulha. A
fonte DC forneceu até 50 kV. Eles variaram a polaridade da agulha, o fluxo de ar e a corrente
aplicada, correlacionando essas varidveis com as espécies medidas no fluxo de ar. Ueno et
al. [17] estudaram a relagc@o entre descarga sob tensdo CA de 60 Hz, variandode 4 a6 kV, e a
geracdo de ozOnio para multiplas configuragdes prato-agulha, analisando a densidade de agulhas
(ndmero por unidade de area) e o efeito de agulhas adjacentes na eficiéncia de producao de
ozonio. Pekarek et al. [18] desenvolveram configuracio semelhante com estrutura de agulha oca
para malha metalica, utilizando um tubo dielétrico ajustavel ao redor da agulha. O estudo focou
no efeito da posi¢ao do tubo dielétrico na produgdo de ozodnio por descarga. Zhang et al. [[19]
conduziram estudo detalhado com tanque de descarga prato-agulha sob tensdo de 60 Hz variando
de 6,0 kV a 7,5 kV para investigar a geragdao de produtos de decomposicao (NO; e CO) sob
condicdes de descarga parcial e disruptiva, analisando o efeito da umidade relativa e da tensao

aplicada.

Li et al. [21] testaram quatro configuracdes de eletrodos sob tensdao de 50 Hz variando de
4,75 a 19,2 kV, incluindo prato-agulha, para reproduzir defeitos laboratoriais em equipamentos
elétricos. O objetivo foi comparar os gases subprodutos medidos para cada tipo de defeito.

Em [22]], uma configuracdo com matriz de agulhas foi usada para investigar as caracteristicas
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de descarga e geracdo de ozonio. Khoury et al. 23] utilizaram uma configuracdo prato-agulha
sob 60 Hz variando de 3,5 a 6 kV para simular falhas de isolamento em sistemas de alta tensao
usando descarga com barreira dielétrica (DBD), medindo O3, NO e NO, e correlacionando
com duragdo da DP, poténcia e umidade. Tan et al. [26] realizaram experimentos comparativos
usando prato-agulha sob tensdo de até 50 kV a 50 Hz, analisando como tensdo, umidade e grau

de protrusao influenciam a producdo de gases caracteristicos das DPs (O3, NO, e CO).

Modelos de fluidodinamica computacional (Computational fluid dynamics CED) [27, 28]
permitem prever o escoamento de fluidos, transferéncia de massa, reacdes quimicas e fendmenos
relacionados resolvendo numericamente as equagdes matemdticas que regem esses processos [29]].
Modelos computacionais detalhados, que representam com precisdo configuracdes geométricas
e fendmenos fisico-quimicos da dinamica dos fluidos, tornaram-se ferramentas importantes
para apoiar experimentos com resultados tridimensionais detalhados [30]. No trabalho de de
Oliveira et al. [31]], um modelo completo de CFD foi desenvolvido para um hidrogerador em
operacdo, com alto nivel de detalhamento geométrico e fisico, a fim de analisar os mecanismos
de transporte de ozonio gerado por falhas localizadas no interior do equipamento. O estudo
concluiu, por meio de simulacdes, que o perfil de distribui¢do de 0zonio depende da localizagdao
da falha na barra do estator, tornando possivel localizar e identificar DPs superficiais por meio

de medicdes de 0zonio com pds-processamento adequado.

Em ambientes reais de DP, a temperatura pode desempenhar papel importante na geragao
e decomposicao do ozdnio. Conforme relatado em [32]] e [33], a taxa de produgdo de ozo6nio
tende a diminuir com o aumento da temperatura devido a efeitos concorrentes nas taxas de
reacdo e densidade do gés. A elevacao da temperatura aumenta os coeficientes de reacao por
impacto eletronico, essenciais para a formacao de 0zonio, mas também reduz a densidade do gés,
limitando a producdo. Além disso, a difusividade do 0z6nio cresce com a temperatura, fazendo
com que se disperse mais rapidamente e reduza sua concentracdo local. No entanto, esses estudos
mostraram que, para variagdes moderadas de temperatura, como na faixa de £10K [33], o
impacto na producao de ozonio € pequeno em comparacao com outros fatores, como tensao
aplicada e configuragdo dos eletrodos. Assim, em cendrios praticos de monitoramento, variacoes
térmicas dentro dessa faixa nao afetam significativamente a confiabilidade da detec¢do de DP

baseada em ozoOnio.

Uma contribui¢do importante deste trabalho € o desenvolvimento de uma metodologia
combinada experimental e numérica capaz de estimar a taxa de reacao de producdo de ozénio R;
sob condicdes de descarga em barreira dielétrica (DBD) alimentada por tensdo alternada de 60 Hz.

Diferentemente da maioria dos estudos existentes, que investigam a producao de oz6nio em
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regimes de descarga continua (DC), pulsada ou de alta frequéncia [18,33}[34]], nossa abordagem
¢ direcionada a descargas parciais ocorrendo em uma configuracdo prato-agulha energizada por
tensdo alternada de 60 Hz, a qual se assemelha fortemente as condi¢des operacionais de sistemas

elétricos reais.

O objetivo principal deste trabalho € estimar a taxa de reacdo de producdo de ozdnio R;,
a qual ndo pode ser medida diretamente por métodos experimentais. Para isso, foi desenvolvido
um método que integra simulagdes numéricas e medi¢des experimentais, sendo utilizado para

obter os valores de R;.

Assim, uma inovacao central deste estudo € a estimativa da taxa de reacdo de producao
de ozdnio R; como funcdo da tensdo eficaz aplicada e da umidade relativa do ar. Até onde
sabemos, ndo hd estudos anteriores que obtenham quantitativamente R; no contexto de descargas
parciais em corrente alternada utilizando um modelo de fluidodindmica computacional (CFD)
calibrado por medicdes experimentais da concentracao de ozonio. A metodologia desenvolvida
permite a determinacdo de R; a partir de parametros facilmente mensurdveis (tensio e umidade),
viabilizando a modelagem precisa de fontes de 0zonio para simulagdes CFD futuras ou para
estudos relacionados a andlise e diagndstico de descargas parciais. Além disso, a metodologia
proposta oferece uma ferramenta valiosa tanto para a pesquisa académica quanto para aplicagdes
praticas, apoiando a anélise do transporte de 0zOnio em ambientes sujeitos a descargas parciais,
como em maquinas elétricas, transformadores e equipamentos de alta tensdo operando em

frequéncias da rede elétrica.

1.3 Objetivos e Propostas

Diante do contexto apresentado, observa-se que a produgdo de oz6nio por descargas
parciais em configuragdes do tipo prato-agulha representa um fendmeno relevante tanto do
ponto de vista cientifico quanto aplicado. A possibilidade de correlacionar varidveis ambientais e
operacionais com a geracao e monitoramento de ozonio fornece uma base para o desenvolvimento
de métodos de diagndstico de defeitos nao invasivos para sistemas de alta tensao. Esta pesquisa
visa aprofundar a compreensao das taxas de reacdo envolvidas na formacao de ozonio a partir de

descargas parciais, considerando condi¢des controladas de umidade e tensao elétrica.

Para isso, foram combinadas abordagens experimentais e numéricas. O experimento foi
realizado em uma camara com controle de temperatura e umidade, utilizando uma configuracdo
prato-agulha com barreira dielétrica e espagamento fixo de 1 mm entre os eletrodos, submetida a

tensoes de 5,0 a 6,5 kV RMS. A concentracao de ozonio foi monitorada sob diferentes niveis de
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umidade relativa, enquanto a energia média dos pulsos de descarga parcial também foi registrada.

Em paralelo, desenvolveu-se um modelo numérico baseado em fluidodindmica computacional

(Computational fluid dynamics CFD) para estimar as taxas de reacao de produgdo de 0zonio na

regido de descarga. Assim, os objetivos especificos deste trabalho sdo:

1.4

Realizar experimentos com uma configuracdo prato-agulha de 1 mm de espacamento,
operando em 60 Hz, sob diferentes niveis de umidade relativa e tensdo elétrica, a fim de

registrar a concentracdo de ozOnio gerada por descargas parciais;

Desenvolver um modelo numérico tridimensional utilizando fluidodindmica computacional
(Computational fluid dynamics CFD), que represente a geometria e as condi¢des fisicas do

experimento;

Estimar, por meio de simulagdes, as taxas de reagdo de producdo de ozonio R; com base

nos dados experimentais obtidos;

Organizacao do trabalho

O trabalho esta organizado da seguinte maneira:

Capitulo 1 — Introducao geral do trabalho;

Capitulo 2 — Conceituacdo fisica das descargas parciais, seus tipos e sua relacdo com a

geracdo de 0zOnio;
Capitulo 3 — Conceitos de modelagens computacional do problema fluidodinamico;

Capitulo 4 — Contém a descri¢do do experimento, os resultados experimentais € numéricos

das simulacdes realizadas e a andlise qualitativa e quantitativa dos resultados obtidos;
Capitulo 5 — Sao feitas as consideragoes finais;

Apéndice A — Validacao numérica do modelo em elementos finitos (FEM) com compara-

cdo a dados experimentais;

Apéndice B — Estudo de convergéncia numérica das simulagdes, incluindo anélises de

malha e estabilidade dos resultados.
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2 Descargas Parciais, Descargas de Bar-

reira Dielétrica e Producao de Ozonio

2.1 Conteiido do Capitulo

Este capitulo tem como objetivo apresentar os fundamentos fisicos e os principais aspectos
técnicos relacionados as descargas elétricas em gases, com énfase nas descargas parciais (DPs),
descargas por barreira dielétrica (DBDs) e sua aplicacdo na geracao de ozonio. Inicialmente,
sdo abordados os mecanismos de ionizacdo em materiais dielétricos e a formagdo de streamers,
que constituem a base das DPs. Em seguida, é discutido o funcionamento das DBDs, suas
geometrias caracteristicas, tipos fisicos e regimes operacionais, detalhando as particularidades

da configuracdo prato-agulha, frequentemente adotada em sistemas compactos.

Na sequéncia, € abordado o processo de geragdo de ozonio por descargas ndo térmicas,
destacando as reagdes quimicas fundamentais, os modelos cinéticos propostos na literatura e
os principais parametros elétricos e fisicos que afetam a eficiéncia do processo. Por fim, sdo
discutidos os efeitos da temperatura e da umidade relativa sobre a formacao e decomposicao
do O3, considerando tanto os impactos fisico-elétricos quanto as vias quimicas de interacao no

plasma.

2.2 Introducao

A crescente demanda por tecnologias sustentdveis de tratamento de dgua, ar e superficies
impulsionou o desenvolvimento de fontes compactas e eficientes de plasma nao térmico. Nesse
contexto, as descargas elétricas atmosféricas — particularmente as descargas por barreira dielé-
trica (DBD) — tém se destacado pela capacidade de operar em condi¢des ambientais, com alto

rendimento na producgao de espécies reativas, como o 0z6nio (O3).

Para tanto, este capitulo apresenta uma andlise detalhada dos fundamentos envolvidos nas
descargas parciais, incluindo os mecanismos de ionizagdo, crescimento de avalanches e formacgao
de streamers. Em seguida, introduz-se a arquitetura e os regimes de operacdo das DBDs, com
énfase na geometria prato-agulha. Por fim, discute-se a cinética da geracao de ozonio, a luz de
modelos reacionais reconhecidos na literatura, e os efeitos criticos de temperatura e umidade

relativa, que influenciam diretamente a eficiéncia do processo.
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2.3 Fundamentos Tedricos das Descargas Parciais

2.3.1 Ionizacao de materiais dielétricos

As descargas parciais (DPs) podem ser compreendidas como manifestacdes localizadas
do processo de avalanche eletronica, que ocorre quando a ionizagdo dos dtomos de um dielé-
trico € induzida pela aplicacdo de um campo elétrico suficientemente elevado. Para entender
adequadamente esse fendmeno, é necessario analisar os mecanismos fisicos fundamentais que

regem a ionizagdo de gases dielétricos submetidos a campos intensos [35].

Ao considerar um sistema dielétrico linear, homogéneo e isotrépico, submetido a uma
diferenca de potencial V,;, entre dois pontos a e b [36], o campo elétrico E pode ser descrito a

partir do gradiente do potencial escalar elétrico V'
VV = -FE. 2.1

Assim, a diferenca de potencial V,;, entre os pontos pode ser expressa como a integral de linha
b — —
Vi = / E-dl 2.2)

Quando o campo aplicado | F|= E excede o valor do campo elétrico critico E. do meio, ocorre
a ionizacdo de moléculas ou dtomos do dielétrico, iniciando o processo de descarga parcial.
Este fendmeno envolve interagcdes em nivel atdbmico e molecular, as quais serdo abordadas a

seguir [37].

Sob a acdo do campo elétrico, os d&tomos do dielétrico sofrem polarizacao: os elétrons
de valéncia (negativos) tendem a se deslocar no sentido oposto ao do campo, enquanto o
nucleo (positivo) tende a se deslocar no sentido do campo. Essa separacao de cargas induz uma

polarizacio elétrica (Figura[l)), que se intensifica 8 medida que £ aumenta.

Quando ¥ > E,, a forga elétrica supera a forca de ligacdo dos elétrons a camada de
valéncia, permitindo a sua ejecdo. A molécula torna-se um ion positivo, enquanto o elétron
liberado € acelerado pelo campo elétrico, podendo colidir com outras moléculas do meio e
ionizd-las. Esse processo dd origem ao chamado efeito de avalanche, em que um tnico elétron

inicial pode desencadear uma multiplicacdo exponencial de portadores de carga [38].

O ion positivo gerado pela co lisdo se desloca lentamente (devido a sua maior massa)
em direcdo ao eletrodo negativo, enquanto atrai elétrons livres, promovendo recombinacao ou
reassociacio, que libera energia na forma de fétons (radiagdo visivel e ultravioleta), como

mostrado na Figura [2b]
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Figura 1 — Atomo de um dielétrico: (a) sem campo aplicado; (b) polarizaco sob acdo de E.
Adaptado de [37].
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Figura 2 — (a) Colisao de elétron com atomo neutro, gerando novo elétron; (b) Reassociagcao
entre ion e elétron com emissao de féton. Adaptado de [39].

2.3.2 Avalanche de Townsend

A multiplicacdo de elétrons durante o processo de ionizacao € descrita pela teoria de

Townsend. A taxa de crescimento da densidade de elétrons N (x) com a distincia x é dada por

N
&N N.B, 23)
dx

onde « € o coeficiente de Townsend, uma fun¢do do campo elétrico e das caracteristicas do gas.
Resolvendo a equagdo diferencial (2.3), obtém-se sua solu¢do na forma exponencial, e admitindo

que E tem fraca dependéncia com z, temos a solucdo aproximada

N(z) = Ny - B, 2.4)
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onde N, € o nimero inicial de elétrons. Esse crescimento exponencial € limitado pela recombi-
nacao entre fons e elétrons, que reduz a densidade de carga livre quando atinge um equilibrio

com a taxa de ionizacao.
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Figura 3 — Representacdo do processo de avalanche de elétrons. Adaptado de [40]].

Esse processo constitui o estdgio inicial da maioria das descargas, incluindo as DBDs.
Quando a densidade de carga se torna suficientemente alta, a distor¢ao do campo elétrico local
leva a formagdo de streamers, como serd discutido na préxima secdo. A transi¢ao avalanche
— streamer ¢ um fendmeno essencial para a propagacdo da descarga em geometrias como
prato-agulha.

2.4 O Mecanismo de Formacao e Evolucao dos Streamers

O fendmeno de geracdo de plasma em descargas elétricas ndo térmicas esta fortemente
relacionado a formacao e propagacdo de estruturas denominadas streamers. Estas sdo frentes de
ionizacdo autorreforcadas, que se propagam por meio de campos elétricos locais intensificados,

formando canais condutivos temporarios entre os eletrodos [41,42].

Durante o desenvolvimento da descarga, a regido do gis ionizado atinge uma condutivi-

dade elétrica o, a qual pode ser expressa por

0 = (e " Te * e, (25)

onde ¢. representa a carga elementar do elétron, n. a densidade de elétrons livres € . a
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mobilidade eletronica, definida como
pe = — (2.6)

sendo v, a velocidade de deriva dos elétrons e F a intensidade do campo elétrico local. Essa
relagdo demonstra que . € inversamente proporcional a intensidade do campo, pois em campos
mais intensos, os elétrons ganham energia mais rapidamente, mas colidem com maior frequéncia,

o que reduz sua mobilidade efetiva.

No estdgio inicial da descarga, elétrons termicamente presentes ou gerados por processos
de ionizacdo de fundo sdo acelerados pelo campo elétrico, adquirindo energia suficiente para
1onizar moléculas neutras do géas. A Equacgdo expressa como o aumento da densidade de
portadores (n.) contribui para o crescimento exponencial da condutividade do canal, mesmo que

a mobilidade y. diminua levemente com o aumento de £ [41,143]].

Esse processo culmina na formagao de uma frente ionizante altamente localizada, conhe-
cida como cabeca do streamer, que emerge da regido de forte concentracao de campo elétrico
— geralmente a ponta do anodo. A sequéncia de formacdo de um streamer positivo pode ser
representada pelas fases mostradas na Figura[d] Inicialmente, uma distribui¢do de fons positivos
se acumula ao redor do anodo (a), seguida pela formacdo da cabeca do streamer (b), que se
propaga em direcdo ao citodo ionizando o caminho a frente (c), até eventualmente estabelecer
um canal condutor parcial (d). Apds essa etapa, a recomposi¢ao do campo elétrico local favorece
o surgimento de um streamer secunddrio (e), que se propaga e expande a medida que a densidade
do gés € reduzida (f). Esse novo streamer continua a preencher o espaco entre os eletrodos (g),
até que o canal ionizado se torna suficientemente condutivo para permitir a passagem de uma

descarga elétrica completa (h).

Durante a propagacao do streamer, a ionizagdo de impacto gera novos elétrons, que
alimentam o crescimento da frente de ionizacdo. Esse fendmeno resulta em um aumento local da
densidade de corrente e na expansao lateral do canal de plasma, formando o que se denomina

corpo da avalanche, como representado na Figura [5][44]).

Caso o campo elétrico aplicado seja suficientemente intenso, o canal formado pela
cabeca do streamer podera atravessar todo o gap entre os eletrodos, estabelecendo uma descarga
completa — processo denominado ruptura ou breakdown. Isso acarreta um aumento subito e
intenso da corrente elétrica, com liberagdo massiva de elétrons e possivel transi¢io para regimes

de arco ou descarga térmica, dependendo das condi¢des do meio e da impedancia externa [42].

Entretanto, quando a condutividade o se eleva abruptamente, a Lei de Ohm para meios
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Figura 4 — Representacdo das etapas de desenvolvimento progressivo dos streamers. Os circulos
pretos indicam elétrons livres, enquanto os brancos representam fons positivos. Adap-
tado de [43]].

Cabega da

Avalanche
Cations

Figura 5 — Representacdo da estrutura interna da avalanche eletronica associada a propagacao do
streamer. Adaptado de [44].

continuos impde uma reducao proporcional do campo elétrico £ no volume de plasma

J=0F, (2.7)
como .J permanece limitado pela impedancia da fonte, um aumento de o leva a queda de £ no
canal ionizado [45]. Se o campo local for reduzido a valores abaixo do limiar critico (| E'|< E.), 0s
elétrons deixam de ter energia suficiente para ionizar novas moléculas, favorecendo os processos
de recombinagdo e, por consequéncia, a neutralizacdo do canal ionizado. O sistema retorna entdo

a um estado pré-descarga, encerrando o evento do streamer.

A compreensao precisa do mecanismo de formagao, propagacao e extingdo dos streamers

€ essencial para o desenvolvimento de aplicagdes baseadas em descargas ndo térmicas, como
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tratamento de superficies, desinfec¢do, e sintese quimica, além de ser crucial para a modelagem

de descargas parciais em sistemas de isolamento elétrico.

2.5 Descargas por Barreira Dielétrica (DBD)

2.5.1 Principios Gerais e Geometrias Fundamentais

As descargas por barreira dielétrica (DBD, do inglés Dielectric Barrier Discharge) sao um
tipo de descarga nao térmica caracterizada pela presenca de a0 menos uma barreira isolante entre
os eletrodos [46]. Essa configuragao promove a ocorréncia de microdescargas autoextinguiveis,
permitindo a geracdo de plasma frio sob condi¢des atmosféricas. As DBDs sdo amplamente
utilizadas tanto em aplicacdes médicas como desinfeccao quanto em aplicacdes ambientais,
como a produgdo de 0zdnio e a decomposic¢ao de poluentes [47-49]]. Essa configuracao bésica
¢ mostrada na Figura [6] onde diferentes arranjos com barreiras dielétricas sdo alimentados por

tensoes alternadas [49]].

Eletrodo de
/ alta tensao

Gerador AR . Barreira

el AC ‘“‘) Gap de descarga dielétrica

VLWL LN LW

Eletrodo
terra

Figura 6 — Configuragdes basicas de descarga por barreira dielétrica. Adaptado de [49].

Por ser um isolante, o dielétrico se opde a passagem de corrente continua. A densidade de
corrente que pode fluir no espaco da descarga estd limitada pela permissividade dielétrica e pela
espessura do material isolante, em conjunto com a taxa de variag¢@o da tensdo aplicada (dU/dt).

Assim, a barreira atua como um balastro capacitivo, que, idealmente, ndo consome energia [49].

Sob tensdes suficientemente elevadas, o campo elétrico excede o valor de ruptura do gis,
e multiplas microdescargas sdo iniciadas, como ilustrado na Figura [/} Essas microdescargas
ocorrem de forma filamentar e restrita a canais condutivos localizados. O gis entre os filamentos
permanece essencialmente ndo ionizado, funcionando como meio de transporte e dissipagdo

térmica dos produtos gerados [49].

Diversas geometrias podem ser adotadas em reatores baseados em descargas por barreira
dielétrica, sendo que a escolha da configuracao influencia diretamente o comportamento da

descarga. Em [48]], foram analisadas descargas DBD em um arranjo plano-plano, no qual
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Figura 7 — Vista frontal das microdescargas em ar atmosférico. Tamanho original: 6 cm X 6 cm,
tempo de exposicao: 20 ms. Adaptado de [49].

os eletrodos sdo dispostos paralelamente, separados por uma barreira dielétrica e um espaco
preenchido com gas. Ja Yang et al. [50] utilizaram uma configuragdo do tipo prato-agulha,
também conhecida como ponto-plano, na qual um eletrodo em forma de agulha concentra o
campo elétrico em dire¢do a uma superficie plana recoberta por dielétrico. Além dessas, Yulianto
et al. [51]] estudaram a produgdo de ozdnio em reatores com eletrodos cilindricos de malha
metélica, caracterizando a configuracao cilindro-cilindro. Essas geometrias, embora ndo sejam
as Unicas possiveis, tém sido frequentemente adotadas na literatura devido a sua simplicidade de

construgdo e a facilidade de controle dos parametros experimentais.

2.5.2 Tipos fisicos de DBDs

As descargas por barreira dielétrica (DBDs) podem ser classificadas em trés tipos fisicos
principais, de acordo com a geometria dos eletrodos e a regido onde a descarga efetivamente
se desenvolve [46]]: descarga de volume (VD), descarga de superficie (SD) e descarga coplanar
(CD). Esses diferentes arranjos sdo ilustrados na Figura [§] Embora compartilhem principios
fundamentais semelhantes, cada uma apresenta caracteristicas especificas quanto a formacao e

propagacdo dos microcanais, interagdo com superficies dielétricas e padrdes de emissao.

2.5.2.1 Descarga de Volume (VD)

A descarga de volume ocorre entre dois eletrodos planos e paralelos, separados por um
espaco gasoso. Pelo menos um dos eletrodos € recoberto por uma camada dielétrica. Nessa

configuragdo, microdescargas atravessam completamente o vao, formando colunas de plasma
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Figura 8 — Configuragdes fundamentais de DBDs segundo [46]]: (a) descarga de volume (VD);
(b) descarga de superficie (SD); (c) descarga coplanar (CD).

que conectam o citodo ao anodo. As estruturas resultantes podem apresentar comportamento
filamentar ou homogéneo, dependendo da polaridade, do tipo de gés e da permissividade do
dielétrico [46].

O processo se inicia com a formacao de um streamer dirigido ao catodo, que antecede
a formacao do canal condutivo. A emissdo luminosa ocorre predominantemente préxima ao
anodo. Quando o eletrodo dielétrico atua como anodo, figuras de Lichtenberg sdo frequentemente

observadas [46]]. A Figura[9]ilustra esse comportamento.

Figura 9 — Padrées de descarga observados na superficie dielétrica em um arranjo assimétrico
metal—vidro, operando em ar seco a 1 bar, com distancia de 2 mm entre eletrodos e
tensdo de pulso proxima a tensdo de ruptura [46]]. (a) Mostra a estrutura de descarga
sobre o anodo dielétrico, com dois microcanais resultando em uma regido de descarga
difusa, com bordas bem definidas. (b) Exibe a figura de Lichtenberg formada na su-
perficie do catodo dielétrico, evidenciando a propagacao radial de canais de descarga
ramificados.
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2.5.2.2 Descarga de Superficie (SD)

Na descarga de superficie, o campo elétrico € configurado de modo que a descarga se
desenvolve ao longo da superficie de um dielétrico. Um eletrodo (tipicamente um fio meta-
lico) € posicionado sobre a superficie superior do dielétrico, enquanto o contraeletrodo fica
na face oposta. Nesse arranjo assimétrico, microcanais se propagam lateralmente, em geral

perpendiculares ao eletrodo condutivo, formando padrdes paralelos sobre a superficie [46].

A SD se distingue da VD por ndo haver um viao de descarga bem definido, o que permite
o aparecimento de fenomenos como descargas de retorno (backward discharges) e distribuicao
ndo uniforme de campo [46]. Além disso, a permissividade relativa do dielétrico influencia
diretamente a formagdo e extensdo dos canais de descarga. A Figura [I0] apresenta registros
experimentais de padrdes de descarga sobre dielétricos com diferentes permissividades relativas,

destacando como o material dielétrico afeta a estrutura e o alcance lateral das microdescargas.

(a)

Figura 10 — Padrdes de descarga de superficie sobre dielétricos com diferentes permissividades
relativas: (a) €, = 9,8; (b) e, = 4,8; (¢) €, = 2,4. Adaptado de [46].

2.5.2.3 Descargas Coplanares (CD)

As descargas coplanars sao formadas por pares de eletrodos embutidos lateralmente
no interior de um dielétrico, geralmente em uma placa plana. Os eletrodos estdo dispostos em
paralelo, préximos a superficie onde se desenvolve a descarga. A propagacdo ocorre diretamente
sobre a superficie do dielétrico, entre os terminais dos eletrodos, formando canais estreitos e

paralelos [46].

Esse tipo é amplamente utilizado em painéis de plasma e sensores, devido a precisao
no controle da geometria do campo elétrico e a alta repetibilidade dos padrdes de descarga. A

Figura ] mostra uma visao superior de uma CD operando em ar sob condi¢des ambientes.
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Figura 11 — Vista superior de descargas coplanares no ar. As linhas tracejadas indicam as posi¢des
dos eletrodos. Adaptado de [46].

2.5.3 Regimes de Operacao da DBD

Os modos de operagdo de descargas por barreira dielétrica (DBD) resultam de interacdes
complexas entre multiplos parametros fisicos e geométricos, tais como: tipo de gds, pressao,
geometria dos eletrodos, propriedades dielétricas da barreira e forma de onda da tensdo aplicada.
De acordo com Rajasekaran et al. [52], podem ser observados experimentalmente pelo menos
dois regimes principais: o filamentar e o homogéneo (ou difuso). Além disso, € possivel a
ocorréncia de um regime intermedidrio, conhecido como twin discharge, caracterizado pela

coexisténcia parcial desses dois comportamentos.

2.5.3.0.1 Regime Filamentar e Homogéneo

O regime filamentar ¢ caracterizado pela formacdo de microfilamentos de plasma —
chamados de streamers — que se manifestam estocasticamente a cada ciclo da tensdo alternada.
Essas estruturas correspondem a microdescargas transientes, com duracdes tipicas entre 10 e
20ns, como observado por [52]. Os streamers sdo iniciados por processos de ionizagdo por
avalanche em gases eletronegativos como o ar, propagando-se rapidamente entre os eletrodos até
interagir com a superficie dielétrica [46]. Esse comportamento se manifesta visualmente como
nos filamentos distribuidos irregularmente entre os eletrodos, como mostrado experimentalmente

na Figura[I2j, onde filamentos individuais surgem de forma estocdstica com solugdo de PBS.

J4 no regime homogéneo (ou difuso), a emissdo de luz aparece de forma continua ao
longo da regido de descarga, sem a formagao de canais visiveis. Esse comportamento pode ser
favorecido por condi¢des experimentais que promovem uma distribuicao uniforme do campo
elétrico, como o uso de barreiras dielétricas ndo condutivas. No estudo [52], a descarga homogé-
nea foi observada em ar ambiente e pressao atmosférica, quando se utilizou vidro como eletrodo

oposto. A Figura[I2|b) ilustra esse regime, evidenciando uma emissdo difusa e espacialmente
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uniforme obtida com vidro como barreira dielétrica, sob espacamento de 1 mm e tempo de

exposicao de 2 ms.

Figura 12 — Modos de operacdo da DBD com espacamento d = 1 mm. (a) Descarga filamentar
estocdstica com solucdo PBS; (b) descarga homogénea com vidro. Tempo de exposi-
¢do: 2 ms. Adaptado de [52].

2.5.4 Descargas por Barreira Dielétrica em Configuracao Prato-Agulha

As descargas por barreira dielétrica (DBDs) em configuracdo agulha-plano apresentam
caracteristicas fortemente dependentes da polaridade do eletrodo pontiagudo e da largura do gap.
Emelyanov e Shemet []3_3']] estudaram descargas em ar atmosférico com gaps entre 0,1 e 1,0 mm,
utilizando uma configuracio do tipo “agulha—gap de ar—barreira polimérica—plano”. Verificou-se
que a tensao de ruptura (UBD) € sistematicamente maior quando a agulha estd polarizada positi-
vamente, tanto em termos do valor da tensdo como da carga superficial acumulada no dielétrico.
A corrente de descarga observada apresenta pulsos de alta intensidade — com amplitudes de
até dezenas de miliamperes — fortemente associados a fase superficial do processo de descarga,

sendo esta responsavel pela maior parte da carga transferida.

O desenvolvimento temporal da DBD ao longo de uma tensdo em forma de rampa
triangular revela um comportamento tipico de “efeito memoria”, em que a descarga subsequente
¢ influenciada pelas cargas remanescentes da descarga anterior. Além disso, a dindmica dos
streamers € condicionada pela distribuicao de cargas na superficie dielétrica, conforme mapeado

por técnicas de sonda capacitiva rotativa [53].

A configuragdo prato-agulha (ou multiagulha-plano) oferece vantagens praticas em
diversas aplicacdes, especialmente no tratamento localizado de superficies. Segundo Yu et
al. [47]], o uso de miiltiplas agulhas em combinagdo com barreiras dielétricas rotativas permite
intensificar a energia de descarga, estender a durag@o dos pulsos e aumentar a luminosidade dos
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streamers. A movimenta¢do da barreira dielétrica induz transporte de cargas superficiais, o que

por sua vez influencia a dire¢ao de propagacao dos streamers e amplia a drea de plasma gerado.

A autolimitacdo da descarga é um fator essencial para manter o regime ndo térmico,
especialmente em gaps curtos e com campos ndo uniformes. Kogelschatz [49] destaca que o
uso de barreiras com alta permissividade relativa e baixa condutividade superficial contribui
para esse controle, limitando a energia e duracdo dos microfilamentos de plasma. A barreira
atua como elemento limitante da corrente e promove a dispersdo espacial das microdescargas,

impedindo a formacdo de arcos térmicos, mesmo sob altas tensdes e frequéncias operacionais.

2.6 Producao de Ozonio por Descargas Elétricas

A geracdo de ozonio (O3) por meio de descargas elétricas tem sido um campo de
estudo continuo desde as primeiras observacdes realizadas por Siemens em 1857 [49]]. Entre
as diversas abordagens, a descarga com barreira dielétrica tem se mostrado particularmente
eficiente e amplamente adotada por sua capacidade de operar em temperatura ambiente e pressao
atmosférica, utilizando ar como gés de processo. Nesse processo, a dissociacdo das moléculas de
oxigénio ocorre por impacto eletronico, gerando dtomos de oxigénio altamente reativos, os quais
posteriormente reagem com moléculas de oxigénio ou outras espécies neutras presentes no ar,

resultando na formag¢ao de ozonio [34,49].

De forma simplificada, conforme apontado por Buntat et al. [34], o mecanismo basico
de formagdo de ozdnio ocorre em duas etapas principais. Primeiro, a dissociagdo do oxigénio

molecular em dtomos de oxigénio ativado por elétrons energéticos, descrita por

e+0;—=-0+4+0+e (2.8)

O+0,—-0+0". 2.9

A seguir, forma-se 0 0z0nio pela recombinagdo terndria envolvendo uma terceira particula

estabilizadora M (geralmente O,, N5 ou O3 em ar seco):

O+ 03+ M — O3+ M. (2.10)

O modelo reacional proposto por Chen et al. [33]] e também apoiado por Kogelschatz [49]]
vai além das reac¢des bdsicas e inclui um conjunto complexo de 24 reacdes quimicas entre 12

espécies neutras, envolvendo reacdes de dissociacao por impacto eletronico descritas por
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e+0y—>0+0 +e, (2.11)
e+ Ny — N+ N +e, (2.12)
€+O3—>O+02+€, (2.13)
¢+ 05— O)+e (2.14)
€
e+ Ny — Nj +e, (2.15)

e reacoes neutras com espécies excitadas descritas por

O+ O3+ Oy — O3 + O, (2.16)

O + Oy + Ny — O3 + No, 2.17)
O+ O3 — Oy + O, (2.18)

O+ NO+ Ny — NOsy + No, (2.19)
O+ NOy = NO + O, (2.20)

O+ NO3 — Oy + NO», (2.21)

O + NyOs5 — NOy + NOy + O, (2.22)
N+ 0, — NO + 0, (2.23)

N+ 05 — NO + O, (2.24)

N +NO — Ny + O, (2.25)

N+ NOy — NyO + O, (2.26)

NO 4 O3 — NO;y + O, (2.27)

NO + NO3 — NOy + NO,, (2.28)
NOy + O3 — NO3 + Os, (2.29)

NOy + NO;3 + Ny — NyOs + N, (2.30)
N5Os + Ny — NOy + NO3 + N, (2.31)
0% 4+ 0y — O3+ O, (2.32)

N;+0y — No+0+ 0 (2.33)

N} + Oy = N>O + O. (2.34)
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As reagdes (2.16), (2.17) e (2.32)) descrevem a formagdo de ozodnio. Por outro lado, as reacoes
2.13), (2.18), (2.24), (2.27) e ([2.29) estdo associadas a decomposi¢ido do Os.

E sabido que a eficiéncia da producio de 0zdnio por descargas é substancialmente afetada

por varidveis parametros fisicos e elétricos do sistema. Buntat et al. [34] classificam esses
parametros em dois grupos principais: parametros elétricos (como tensio de entrada, frequéncia,
duragdo e polaridade dos pulsos) e parametros fisicos (como espacamento entre eletrodos,

caracteristicas do dielétrico, geometria da cdmara e taxa de fluxo de gas).

No que diz respeito aos parametros elétricos, diversos estudos evidenciam que a tensao
aplicada exerce papel central na ativagdo do plasma e na eficiéncia da geracao de radicais atdmicos
de oxigénio. Enquanto tensdes crescentes intensificam o campo elétrico local e promovem a
dissociacdo do O,, valores excessivos elevam a energia especifica injetada (SIE), o que eleva
a temperatura do gds e favorece a decomposicao do O3 por vias térmicas e cataliticas [54]].
Frequéncias mais elevadas promovem um aumento na taxa de microdescargas e na densidade de
poténcia dissipada por ciclo, o que pode intensificar a geracao de espécies reativas de oxigénio
e, consequentemente, a formacao de ozonio. No entanto, a medida que a frequéncia cresce, ha
também aumento da temperatura do gas, o que pode favorecer a decomposi¢do do O3 gerado,
exigindo um equilibrio operacional cuidadoso [34]]. No mesmo trabalho [34]] foi demonstrado
que a operacdo em modos pulsados curtos afeta positivamente a taxa e a efici€éncia na geracao
de o0zodnio, uma vez que o tempo de exposi¢do do 0zonio as zonas de alta energia € limitado,

controlando o compromisso fisico-quimico entre a criagdo e destrui¢ao de ozonio.

A polaridade do pulso também € um fator critico na anélise da produ¢do de ozoénio. Em
um estudo experimental recente, Yuan et al. [54] investigaram os efeitos da polaridade do pulso
em reatores DBD alimentados com ar e observaram que pulsos positivos apresentaram a maior
eficiéncia na geracdo de ozdnio, seguidos pelas configuragdes bipolares positivo-negativo e
negativo-positivo, enquanto a operacdo com pulsos negativos foi a menos eficiente no intervalo
de energias especificas avaliadas. No estudo de Hegeler et al. [55]] verificaram que pulsos de
polaridade positiva promovem maior propagacao axial do canal de descarga do tipo streamer,
além de favorecerem uma maior concentracao de elétrons livres na dire¢ao do eletrodo positivo.
Esse comportamento resulta em uma maior ativacdo do volume de gis e, portanto, em um

aumento na densidade de oxigénio atdmico, essencial para a formagado de Os.

Quanto a configuracgao fisica, o espagamento entre os eletrodos tem impacto direto sobre
a intensidade do campo elétrico: gaps menores reduzem a tensdo de ignicdo e promovem a
formacao de microdescargas densas, elevando a eficiéncia de dissociacdo molecular [34]]. As

propriedades do material dielétrico exercem papel crucial na eficiéncia da geracdo de ozonio em
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sistemas DBD. O aumento da espessura do dielétrico tende a reduzir a intensidade da corrente de
descarga, o que pode limitar a produ¢do de espécies reativas e, consequentemente, de 0zonio [34]].
Por outro lado, materiais com constante dielétrica elevada promovem maior acimulo de carga
superficial e intensificacdo do campo elétrico local, favorecendo a formacao de microdescargas e
aumentando o rendimento de ozonio. Além disso, a escolha do material influencia caracteristicas
como a distribuicdo espacial da descarga e a estabilidade operacional, podendo também afetar

indiretamente a interacdo com os eletrodos e a oxidacao superficial induzida pelo plasma [34].

Aspectos geométricos da camara de descarga e dos eletrodos exercem influéncia signifi-
cativa na taxa de geracdo de ozonio, ao afetarem tanto o tempo de residéncia do gas quanto a
extensao da zona ativa do plasma. Em [34]], o comprimento do reator influencia diretamente a
quantidade de energia transferida a descarga e a drea efetiva de interacdo entre o plasma e o gas.
Reatores mais longos podem favorecer concentragdes mais elevadas de O3 ao aumentar o tempo
de exposi¢do do gds ao plasma. No entanto, esse beneficio s6 € efetivo se houver controle térmico
adequado, pois temperaturas elevadas podem acelerar a decomposi¢ao do ozonio e comprometer

sua estabilidade.

Por fim, a taxa de fluxo de gés e o tempo de residéncia também estdo interligados a
eficiéncia final do processo. Fluxos elevados reduzem o tempo de permanéncia do 0zénio na
zona de descarga, minimizando sua destrui¢do por colisdes e calor; fluxos baixos, por outro lado,
aumentam a conversao por volume, mas também a taxa de decomposi¢ao do produto [34]. A

otimizacao desses pardmetros requer equilibrio entre producao, estabilidade e custo energético.

2.6.1 Efeitos da Temperatura e Umidade nas Descargas e na Geracao de
Ozonio

A eficiéncia de geracdo de ozonio em sistemas baseados em descargas por barreira dielé-

trica (DBD) € fortemente influenciada por parametros ambientais, especialmente a temperatura e

a umidade relativa do gas de processo. Esses fatores afetam tanto as caracteristicas fisicas da

descarga quanto as vias quimicas de formagao e decomposicao do 0zo6nio no plasma.

2.6.1.0.1 Efeitos da Temperatura

A temperatura do gds exerce influéncia significativa sobre a dindmica do plasma e a estabi-
lidade das espécies reativas formadas durante a descarga. Sob temperaturas elevadas, observa-se
uma reducdo na densidade eletronica e na eficiéncia de excitagdo e ionizacao do oxigénio, o que

compromete a geracdo de espécies atdmicas necessdrias a formacdo de ozonio [33]]. Além disso,
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o aumento da temperatura promove reagdes endotérmicas de decomposi¢do do 0zonio, como
O3+M — Oy + 0+ M, (2.35)

onde M representa uma terceira particula estabilizadora. Esse mecanismo € particularmente
relevante acima de 400 K, conforme demonstrado por Bang et al. [56]], que identificaram trés
regimes distintos de comportamento térmico: um regime dominado pela descarga (T < 350 K),
um regime de transi¢do (350-450 K), e um regime dominado pela decomposicao térmica (T >
450 K).

Entretanto, vale ressaltar que, no presente trabalho, o efeito da temperatura nao foi
investigado de forma direta. Isso se justifica pela manuten¢do de condi¢des quase-isotérmicas no
ambiente experimental, com variagdes inferiores a 10 K. Segundo o estudo cldssico de Chen
e Davidson [33], tal variacdo ndo produz efeitos significativos sobre a concentracao final de

ozonio, permitindo que a influéncia térmica seja considerada desprezivel neste contexto.

2.6.1.0.2 Efeitos da Umidade

Diferentemente da temperatura, a umidade relativa (UR) apresenta efeitos marcadamente
pronunciados tanto sobre o comportamento da descarga quanto sobre as reacdes quimicas no
plasma. Do ponto de vista fisico, a presenca de vapor d’dgua afeta a permissividade do meio
e altera a distribuicdo do campo elétrico local. Isso resulta em variacdes na intensidade e na

frequéncia das microdescargas, podendo modificar o regime de operacao da DBD [57]].

Sob o aspecto quimico, o impacto da umidade esté fortemente relacionado a geracao de
radicais hidroxila (OH) e peroxila (HO-), que atuam como espécies destrutivas do ozdnio. A

agua interage com elétrons e dtomos de oxigénio excitados por meio de reacdes como

H,O + O(*D) — 20H, (2.36)

Esses mecanismos promovem a decomposi¢ao do ozénio formado, reduzindo sua con-
centracdo efetiva no efluente gasoso. Zhang et al. [58] demonstraram experimentalmente que a
presenca de 100% de umidade relativa no fluxo gasoso reduziu a concentracao de ozénio em
até trés vezes, em comparacdo com condi¢des secas. Tal comportamento foi corroborado por
Nouri et al. [S9], que observaram perdas significativas de rendimento em atmosferas umidas, e
por Valuntaité et al. [60], que relataram intensificacdo da deposicao e degradacao superficial do
O3 em altas umidades.
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Adicionalmente, a configuracao elétrica influencia a sensibilidade a umidade: sistemas
alimentados por pulsos curtos de alta tensdo mostraram-se mais resistentes aos efeitos deletérios
da umidade do que sistemas com tensdo alternada continua. Isso se deve a menor exposi¢do das
espécies formadas as zonas de alta energia, o que limita as reagcdes secunddrias de destrui¢dao do

ozonio [[58]].

Em sintese, tanto a temperatura quanto a umidade exercem papel crucial na eficiéncia de
geracdo de ozonio em sistemas DBD. A temperatura afeta primariamente os equilibrios termodi-
namicos e a taxa de recombinacao das espécies, enquanto a umidade impacta principalmente as
vias reacionais de formacao e destrui¢do do O3 por meio de interagdes com espécies hidroxiladas.
Esses efeitos se manifestam de forma conjunta nos aspectos elétricos (modulagdo do regime
de descarga) e quimicos (alteragao das taxas reacionais), sendo fundamentais para o projeto,

controle e otimizagdo de reatores DBD voltados a geracdo de ozonio.
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3 Modelo Computacional

3.1 Conteido do Capitulo

Este capitulo descreve o modelo computacional desenvolvido para simular o escoamento
de gas e o transporte de 0z6nio em uma camara com configuracio prato-agulha submetida a
descargas de barreira dielétrica. Inicialmente, sdo apresentadas as formulacdes fisicas e numéricas
utilizadas nos médulos do COMSOL Multiphysics, com foco no transporte de espécies diluidas
e na modelagem do escoamento turbulento via modelo k—<. Em seguida, detalha-se a formulacdo
numérica no dominio do tempo, com €nfase na discretiza¢do temporal do sistema acoplado por
meio do método das férmulas de diferenciacao retroativa (Backward Differentiation Formula,
BDF). Também sao discutidas as caracteristicas de estabilidade e adaptatividade do método, bem
como os critérios que justificam sua adogdo para problemas acoplados e potencialmente rigidos.
A secdo encerra com a apresentacao das equacdes discretizadas aplicadas no modelo, com

destaque para a abordagem monolitica utilizada na resolucdo do sistema nao linear completo.

3.2 Introducao

A simulacdo numérica de fendmenos envolvendo transporte de massa e escoamento
turbulento em presenca de reacdes quimicas complexas requer a integracdo de modelos fisicos
robustos e métodos numéricos estdveis. No contexto da geracao de ozonio por descargas elétricas
em configuracdo prato-agulha, o escoamento do gas ambiente e a dindmica da espécie oxidante
devem ser representados de forma acoplada, respeitando as interagdes entre convecg¢ao, difusao,

reacoes volumétricas e deposicao superficial.

Para isso, este capitulo apresenta o modelo computacional construido com base nos
modulos Transport of Diluted Species e Turbulent Flow, k- do COMSOL Multiphysics, formu-
lado no dominio do tempo e resolvido via Método dos Elementos Finitos (FEM). A abordagem
adotada considera discretiza¢do temporal por métodos implicitos multistep (BDF) e resolucao
monolitica do sistema ndo linear, permitindo alta estabilidade numérica e captura adequada das
ndo linearidades locais associadas as regides de descarga. Essa estrutura € essencial para avaliar
o comportamento transiente do transporte de 0z6nio nas condicdes especificas estudadas neste
trabalho.
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3.3 Fluidodinamica Computacional

Neste trabalho, foram utilizados dois mddulos principais do COMSOL Multiphysics
para modelar o escoamento do gés e o transporte de 0zonio: o0 médulo Turbulent Flow, k-c € o
moédulo Transport of Diluted Species. A seguir, apresentam-se as formulacdes fisicas e numéricas

adotadas por cada médulo, bem como a discretizacao temporal aplicada ao sistema acoplado.

3.3.1 Transporte de Espécies Diluidas

No médulo de transporte de espécies diluidas a evolugdo espacial e temporal da con-
centra¢do molar de 0zonio ¢; (mol/m?) foi descrita pela equacdo de conservagdo de massa para
espécies diluidas, que de acordo com [28] é dada por

0 C;
ot

a qual descreve como a concentracdo molar de 0zdnio ¢;, dada em mol/m?, varia ao longo do

+V - J+ iy - Ve; = RA, (3.1)

tempo e do espaco. O termo Jc; /Ot representa a derivada temporal da concentra¢do, dada em
mol/(m?s). O termo V - J representa a divergéncia do campo vetorial de fluxo difusivo J, dado

em mol/(m?-s), que é determinado por
J = —DVg, (3.2)

onde D é o coeficiente de difusdo do ozonio (1,82 x 1075 m?%/s).

Na equacao (3.1)), u,, - V¢, representa a projecdo escalar do vetor de velocidade média de
massa i, (m/s) sobre o gradiente Vc;, e R ¢ a taxa molar de producio de 0zonio por unidade
de volume (ou taxa de reacdo de producio de 0zdnio), dada em mol/(m?s). Neste trabalho,
as equagdes acopladas (3.1) e (3.2)) sdo resolvidas numericamente por meio do Método dos

Elementos Finitos (FEM) tridimensional no dominio do tempo [61]].

A taxa de reacdo de producgdo de 0ozOnio em regime permanente [?; pode ser calculada
dividindo-se o produto entre a poténcia das descargas P e o rendimento de ozonio 7 pelo produto
entre a massa molar do ozonio m (47,997 g/mol) e o volume V), da regido onde o ozo6nio é
gerado [34162], ou seja,

n-pP

R, = . 3.3
R (3.3)

O fluxo de deposi¢ao liquida de 0zdénio sobre uma superficie .S, conforme detalhado

em [|63]], € expresso por

(3.4)
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em que v € o coeficiente de acomodag@o em massa do 0zonio na superficie de deposi¢do, < v >
é a velocidade de Boltzmann do ozdnio, C € a concentra¢io de ozonio (g/m?), ¢ é a coordenada
ao longo do eixo normal a superficie S, que aumenta com a distancia a partir da superficie, e [ €

o caminho livre médio molecular (6,5 x 107® m, a 293 K e 1 atm).

A velocidade de Boltzmann em (3.4)) é calculada por

T
< ooy 6T (3.5)
mwm

onde R € a constante universal dos gases (8,31446261815324 JK'mol '), T' é a temperatura

em kelvin, e m € a massa molar do ozdnio.

O coeficiente de acomodagdo em massa 7y depende do material da superficie que interage

com as particulas de ozonio. Segundo [64], ele € calculado por:

-1
7:[<Z>(i_l>} , (3.6)
Uq V¢

onde u,4 € a velocidade de deposi¢ado superficial e v, € a taxa de deposi¢do limitada por transporte

em massa, ambas em m/s.

Neste trabalho as reacdes de superficie foram implementadas em condi¢des de contorno
do tipo Surface Reactions considerando diferentes materiais. Os valores de v utilizados foram ob-
tidos a partir de dados experimentais da literatura para diferentes materiais. Eles sdao apresentados

na Tabela[I] juntamente com suas respectivas referéncias.

Tabela 1 — Valores de ~y para os diferentes materiais utilizados no modelo computacional

Material v Referéncia
Plastico (Polietileno) 2,35 x 10°%  [63[/65]
Aco Inoxiddvel 1,30 x 1075 [63,66]
FR-4 (Epdxi) 2,00 x 1076 [64,67]
Vidro 8,25 x 1078 [[63.(65]]

Cobre 5,50 x 1077 [68]

Um parametro fundamental na andlise de escoamentos fluidos € o nimero de Reynolds
(Re), que permite caracterizar o regime do escoamento — laminar ou turbulento — a partir da

razdo entre forcas inerciais e viscosas. Essa grandeza adimensional € definida como:

VL
Re — % 3.7)
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em que p representa a densidade do fluido (kg/m?), V' € a velocidade caracteristica do escoamento
(m/s), L é uma dimens@o geométrica caracteristica do sistema (m), como o didmetro hidraulico

de um canal ou tubo, e j € a viscosidade dinAmica do fluido (Pa-s ou N-s/m?).

De acordo com Griebel et al. [69], o valor de Re exerce papel determinante na natureza
do escoamento. Para valores baixos de Re, as forcas viscosas predominam, resultando em um
escoamento laminar, caracterizado por linhas de corrente suaves e paralelas, com transporte pre-
dominantemente advectivo e baixa mistura entre camadas. A medida que o nimero de Reynolds
aumenta, as forcas inerciais tornam-se mais relevantes, levando a instabilidade do escoamento
e a transicdo para o regime turbulento. Nesse regime, observam-se estruturas cadticas como
vortices, zonas de recirculacio e elevada difusdo de momento, energia e massa — caracteristicas

essenciais em diversos processos de engenharia.

A Figura|[I3]ilustra o comportamento do campo de velocidades em regime estaciondrio sob
diferentes nimeros de Reynolds, em uma geometria tipica de escoamento com descontinuidade
geométrica (degrau). Observa-se que, a medida que o Re aumenta, surgem regides de separacao

e recirculagdo, evidenciando a transi¢do para o regime turbulento.

Re=1
\@3\\\\ D
Re = 100
——— — —

__t\_\\\\\\u—/—;-____— —

Re = 250
e — .
e —— |

Re = 500

Figura 13 — Campos de velocidade em escoamento sob degrau, em regime estacionario, para
diferentes niimeros de Reynolds. Adaptado de |@|



Capitulo 3. Modelo Computacional 47

3.3.2 Modelo de Escoamento Turbulento (k-¢)

A modelagem do escoamento de gds no interior da cAmara foi realizada utilizando
o médulo Turbulent Flow, k- do COMSOL Multiphysics [70]. A escolha deste médulo se
justifica pela natureza turbulenta do escoamento envolvido em regides onde ocorrem gradientes
acentuados de velocidade, recirculacdes e instabilidades associadas a interacao entre jatos de gés
e superficies sélidas. Em tais condi¢des, modelos de escoamento laminar tornam-se inadequados
para descrever a complexidade do movimento do fluido, sendo necessdrio empregar um modelo
de turbuléncia que incorpore os efeitos médios das flutuacdes turbulentas na solugdo das equacdes
de Navier-Stokes [70].

O ponto de partida da modelagem € a formulagdo das equacdes de Navier—Stokes médias
de Reynolds (RANS — Reynolds-Averaged Navier—Stokes) [70] [[71] [72], obtidas ao decompor
as varidveis de interesse em componentes médias e flutuantes. As equacdes governantes utilizadas
nessa abordagem sdo as equagdes de conservacdo da massa e da quantidade de movimento,
médias no tempo segundo a decomposicdo de Reynolds. A equacao da continuidade para um

fluido incompressivel permanece como [[71]]
V-i=0, (3.8)

enquanto a equagao da quantidade de movimento assume a forma

p (% +il- W) = —Vp+ V- [(p+pm) (Vi+ V)] + F, (3.9)

em que p é a densidade do gés (kg/m?), @ é o vetor velocidade (m/s), p € a pressdo (Pa), i é a
viscosidade dindmica do fluido, e p; € a viscosidade turbulenta. Essa dltima € introduzida como
forma de representar, de maneira média, os efeitos das flutuagdes turbulentas do escoamento

sobre o transporte de quantidade de movimento.

3.3.2.1 Classificacao dos Modelos de Turbuléncia

A classificacdo dos modelos de turbuléncia pode ser feita com base em diversos critérios
estruturais, como a abordagem utilizada para o fechamento das equacdes de Reynolds, o nimero
de equacdes de transporte resolvidas e o tratamento das condi¢des na parede. A forma mais
comum de classificacao divide os modelos em trés grandes categorias: (1) os Modelos de
Viscosidade Turbulenta (Eddy Viscosity Models — EVM), (2) os Modelos de Tensao de Reynolds
(Reynolds Stress Models — RSM) e (3) os Modelos de Tensao Algébrica (Algebraic Stress
Models — ASM) [71]].



Capitulo 3. Modelo Computacional 48

Os modelos de viscosidade turbulenta, conhecidos como Eddy Viscosity Models (EVM),
assumem que as tensdes de Reynolds sdo proporcionais aos gradientes médios de velocidade,
utilizando uma viscosidade turbulenta efetiva. Essa abordagem € andloga a lei de Newton
para fluidos viscosos e resulta em modelos computacionalmente eficientes, embora limitados
na representacdo de anisotropias da turbuléncia. Os EVM podem ser classificados, ainda, de
acordo com o nimero de equacdes de transporte resolvidas: modelos de uma equagdo, como
o Spalart—Allmaras [ 73], resolvem diretamente a viscosidade turbulenta; j4 o modelos de duas
equacdes, como o k—¢ [74], resolvem equacdes para a energia cinética turbulenta £ e uma
varidvel complementar. Por outro lado, os modelos de tensdo de Reynolds (Reynolds Stress
Models — RSM) resolvem equagdes de transporte para cada componente do tensor de tensdes
turbulentas, sendo mais precisos fisicamente, porém significativamente mais custosos [[72]]. Ja
os modelos de tensdo algébrica (Algebraic Stress Models — ASM) utilizam relagdes algébricas
derivadas dos RSM sob hipdéteses simplificadoras, oferecendo um equilibrio entre fidelidade

fisica e simplicidade computacional [72].

Além dessa divisdo conceitual, uma codificacdo numérica sistemadtica pode ser usada para
descrever as principais caracteristicas de um modelo [71]. Nessa codificacdo, o primeiro digito
indica a classe do modelo (por exemplo, 3 para modelos de viscosidade turbulenta), o segundo
representa o nimero de equacdes diferenciais parciais resolvidas (como 2 para o modelo k—¢),
o terceiro digito corresponde ao nimero de equagdes diferenciais ordindrias (normalmente 0),
o quarto especifica a aplicabilidade a escoamentos compressiveis ou incompressiveis (sendo 1
para ambos), e o quinto indica o tratamento da regido préxima a parede (1 para integracao total
até a parede, 2 para uso de funcdes de parede). Assim, o modelo k—< padrio recebe o codigo
32011 [71]).

Do ponto de vista histérico e conceitual, conforme discutido por Wilcox [72]], os mo-
delos de turbuléncia foram desenvolvidos com o objetivo de representar os efeitos médios da
turbuléncia sem a necessidade de resolver todas as escalas do escoamento (como ocorre na
simulacgdo direta, DNS). O ponto de partida para muitos desses modelos foi a hipétese de Boussi-
nesq [75], que introduz a viscosidade turbulenta como analogo ao esfor¢o viscoso molecular.
Posteriormente, modelos baseados na energia cinética turbulenta k e sua taxa de dissipagdo ¢
ou frequéncia especifica w se consolidaram como alternativas robustas para aplicacdes préticas.
Nesse contexto, o modelo k—< é amplamente utilizado por apresentar bom desempenho para
escoamentos incompressiveis com condi¢des de contorno complexas, conciliando precisio e
custo computacional razodvel [70]. Essa combinacdo de caracteristicas justifica a sua ado¢ao no

presente trabalho.
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3.3.2.2 Modelo k—¢

O modelo k— € uma das abordagens mais amplamente utilizadas na modelagem de
escoamentos turbulentos devido ao seu equilibrio entre robustez, precisao razodvel e baixo custo
computacional. Esse modelo, originalmente proposto por Launder e Spalding [[74], pertence a
classe dos modelos de viscosidade turbulenta com duas equacdes de transporte que relaciona as
tensdes de Reynolds ao gradiente de velocidade média por meio de uma viscosidade turbulenta

efetiva.

A formulag¢do do modelo envolve a resolu¢cdo de duas equagdes diferenciais parciais
adicionais: uma para a energia cinética turbulenta k e outra para a taxa de dissipacdo dessa

energia, €. A equagdo de transporte para a energia cinética turbulenta k pode ser escrita como

Ok
p<—+ﬁ-Vk:):V- [(;Hﬂ) Vk}+Pk—pg, (3.10)
ot Ok
enquanto a equacao para a taxa de dissipacdo ¢ € dada por
P 2
p(a—i—l—ﬁ-Va) ~-v. K;Hﬂ) Va} +015%Pk—025p%. 3.11)

O termo P representa a taxa de producdo da energia cinética turbulenta e é definido

como:

Ou;  Ou;\ Ou;
P, = . J Y A2

A viscosidade turbulenta yi; é calculada a partir das varidveis k e ¢ pela relacdo [70]:

L2

= pC—. (3.13)
sendo C,, = 0,09 uma constante empirica ajustada para diversos tipos de escoamento. J4 os
parametros o, = 1,0 e 0. = 1,3 slo coeficientes de difusdo turbulenta que modulam o transporte
difusivo das quantidades turbulentas. As constantes ;. = 1,44 e Cs. = 1,92 sdo determinadas
empiricamente com base em dados experimentais e calibradas para garantir estabilidade numérica
e fidelidade fisica do modelo [[70] [74]. No COMSOL Multiphysics, a implementacdo padrao do

modelo k—¢ segue essas equagdes e constantes, conforme documentado em [70].

3.3.3 Formulaciao Numérica no Dominio do Tempo

A simulac¢do computacional do sistema acoplado de transporte de espécies e escoamento

turbulento foi realizada no dominio do tempo, utilizando discretizacdo espacial via Método dos
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Elementos Finitos (FEM) e discretiza¢do temporal baseada em métodos multistep implicitos. Em
particular, foi adotada a familia de métodos conhecida como Backward Differentiation Formulae
(BDF), amplamente empregada para problemas rigidos devido a sua robustez e estabilidade
numérica [70].

As férmulas de diferenciacdo retroativa (BDF) constituem uma classe de métodos multis-
tep implicitos, nos quais a derivada da fun¢@o no tempo atual é aproximada por uma combinacio
linear de valores passados da prépria fungdo. A forma geral do método BDF de ordem £ aplicado

a uma equacdo do tipo y'(t) = f(y(t),t) é dada por [76]:

K
> " = hBof (" ), (3.14)

j=0

onde os coeficientes o € 3y sdo tabelados para cada ordem £, como mostrado na Tabela [76].
O BDF de primeira ordem k£ = 1, corresponde ao método de Euler Implicito (Backward Euler),
sendo o mais simples e mais amplamente utilizado devido a sua estabilidade absoluta em toda a
metade esquerda do plano complexo [[76}/77].

Tabela 2 — Coeficientes dos métodos BDF até ordem 6. Adaptado de [76].

p kB Qp o %) a3 &7} (6% Qg
1 1 1 1 —1
2 4 1
2 2 — 1 —— —
3 3 3
6 18 9 2
il 1 _ = = _=
33 11 11 11 11
g4 2| 836 16 3
25 25 25 25 25
s 5 00|, | 300300 | 200 75 | 12
137 137 | 137 137 | 137 137
6 ¢ S0 | ;| 360|450 | 400225 | 72| 10
147 147 | 147 147 | 147 147 | 147

A escolha da ordem do método BDF influencia diretamente sua regido de estabilidade.
A Figura[l4] mostra as regides de estabilidade absoluta para ordens k = 1 a k = 6. Observa-se
que apenas os métodos de ordem 1 (BDF1) e 2 (BDF2) sao absolutamente estdveis para todos

os autovalores com parte real negativa, uma propriedade conhecida como A-estabilidade [77].
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Isso justifica o uso preferencial dessas ordens em simuladores comerciais como o COMSOL
Multiphysics, especialmente para problemas com forte rigidez, como aqueles envolvendo rea¢des

quimicas acopladas a campos de escoamento [[70].
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Figura 14 — Regides de estabilidade absoluta no plano complexo para os métodos BDF de ordem
k=1,2,...,6. Adaptado de [77].

No contexto deste trabalho, as equacdes do sistema acoplado — incluindo a equagdo de
transporte de espécies diluidas (3.1)), as equagdes de Navier—Stokes médias incompressiveis, e as
equacoes auxiliares do modelo de turbuléncia k—< — foram discretizadas no tempo utilizando
o método Backward Differentiation Formula (BDF), conforme implementado no COMSOL
Multiphysics [[70].

O BDF € um método para resolucdo de equagdes diferenciais ordindrias (EDOs), cuja
ordem de acurdcia pode ser ajustada adaptativamente. Durante a simulacdo, o solver do software
foi configurado por padrdo para fazer o controle adaptativo de ordens de BDF, podendo alternar
entre BDF1 (primeira ordem) ou BDF2 (segunda ordem) — com base em critérios de estabilidade

e tolerancia ao erro [[70].

Abaixo, apresentam-se as expressoes para as duas primeiras ordens do método BDF,

respectivamente [[76]:
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de; |"TH et —en
o AT (3.15)
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Dessa forma, essa combinacdo permite resolver o sistema nao linear acoplado por meio de um
esquema monolitico, em que todas as varidveis (velocidade, pressdo, concentracao, k, €) sdo

resolvidas simultaneamente a cada passo de tempo, assegurando consisténcia numérica global.
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4 Experimento, Modelagem Computacio-

nal e Resultados

4.1 Conteiido do Capitulo

Neste capitulo, € apresentado o estudo da produgdo de ozodnio a partir de descargas
parciais (DP) utilizando uma configuracdo prato-agulha com barreira dielétrica (DBD) em
uma camara experimental com controle de temperatura e umidade. Descreve-se o conjunto
experimental empregado, incluindo os componentes eletronicos e sensores utilizados, bem como
os procedimentos de controle ambiental aplicados. Em seguida, sdo apresentados os resultados
experimentais obtidos para diferentes niveis de umidade relativa do ar e tensdo RMS aplicada, e
discutida sua relacdo com a taxa de geracao de ozonio e a energia média das descargas parciais.
Por fim, sdo descritos o modelo computacional desenvolvido em software de elementos finitos
(COMSOL Multiphysics), a metodologia de ajuste da taxa de reacdo R; com base nos dados
experimentais, e os resultados obtidos por simulacdo, incluindo a distribuicdo espacial de 0zonio

e a regressdo polinomial da taxa [?; como fun¢do da umidade e da tensdo aplicada.

4.2 Introducao

O presente trabalho investiga a produ¢ao de 0z6nio em uma configuracio de descarga
com barreira dielétrica do tipo prato-agulha, com espagcamento de 1 mm entre os eletrodos. O
experimento foi realizado em uma camara pléstica translicida, dentro da qual foram instalados
0s componentes necessarios para viabilizar o controle das condi¢des ambientais de umidade e
temperatura durante as medi¢des. A motivacao principal foi avaliar como a umidade relativa do
ar e a tensao aplicada afetam a produgdo de 0zonio, com €nfase na estimativa da taxa de reagdo

R; associada as descargas parciais.

A configuracdo experimental foi cuidadosamente projetada para garantir simetria em
relacdo as aberturas de entrada e saida de ar da camara, assegurando que o centro do espago
de descarga coincidisse com o eixo do escoamento de ar. Foram estabelecidos quatro regimes
de operacdo com umidades relativas controladas de 30%, 45%, 55% e 70%. Para cada valor de
umidade, foram aplicadas tensdes de 5,0kV, 5,5kV, 6,0kV e 6,5kV (valores RMS, 60 Hz), com
cada ensaio tendo duragdo de aproximadamente 15 a 30 minutos e sendo repetido diversas vezes

para garantir a reprodutibilidade dos resultados.
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A concentragdo de ozonio foi monitorada com o auxilio de um analisador ultravioleta
2BTech modelo 106-L, cuja entrada de amostragem foi posicionada alinhadamente ao centro
da zona de descarga, na porta de saida da camara. Paralelamente, foi desenvolvido um modelo
numérico tridimensional baseado no método dos elementos finitos, implementado no software
COMSOL Multiphysics, a fim de simular o comportamento do transporte de 0z6nio na camara e

calcular as distribuicdes de concentragao em fungdo da umidade e da tensao aplicada.

4.3 Configuracao Laboratorial do Experimento

A configuracdo experimental foi montada em uma camara cubica de polietileno trans-
licido com dimensdes internas de 18cmx18cm x18cm, conforme mostrado na Figura @ As
entradas e saidas de ar foram posicionadas de forma simétrica para garantir o alinhamento do
centro do espagamento prato-agulha com o fluxo de ar. Um ventilador de 40mm foi instalado
na entrada da cdmara, promovendo um escoamento de ar com velocidade média de 1,0m/s. O
interior da cAmara continha dois cilindros plasticos utilizados para canalizar o fluxo de 0z6nio em
direcdo a saida, além de um sensor de umidade e temperatura (dentro de um invélucro plastico)
e o suporte pldstico para os eletrodos prato-agulha com barreira dielétrica. A Figura|l6|ilustra o
arranjo interno da cimara e os componentes utilizados no experimento, enquanto a Figura[I7]

apresenta os objetos individualmente, com suas respectivas dimensoes.

1o

Entrada
de ar
(cooler)

espuma

Figura 15 — Geometria da camara de polietileno com destaques para as portas de entrada e saida
de gés.
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Direcionadores cilindricos
de gas de polietileno
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Saida de
gas

Entrada de
ar (cooler)

Suporte Sensor de umidade
prato-agulha e temperatura

Figura 16 — Esquema do interior da camara com os equipamentos experimentais destacados em

azul e suas dimensoes.
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Figura 17 — Componentes internos da cAmara e suas dimensdes: (a) cilindro de polietileno (duas
unidades), (b) sensor de umidade e temperatura em invélucro de polietileno e (c)

suporte pldstico para o arranjo prato-agulha com barreira de vidro.

Do lado externo da camara, uma lampada infravermelha de 250W com soquete cerdmico
e bulbo de vidro foi posicionada a 13cm da parte externa do ventilador de entrada, sendo utilizada
para controle da temperatura local. A medicao da concentracdo de ozonio foi realizada com o

analisador ultravioleta modelo 106-L da 2B Technologies, mostrado na Figura[I8]
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Cabo
de alta
tensao

Lampada de 4
infravermelho |
de 250 W

Figura 18 — Fotografia geral da configuracdo experimental de aquisicdo de ozdnio.

O circuito de alta tensdo foi desenvolvido especificamente para o experimento. Um
autotransformador varidvel (variac) de 0-220V foi conectado ao lado de baixa tensdo de um
transformador de poténcia de 13,2 kV/220V. Um dos terminais da saida de alta tensdo foi
conectado a agulha (eletrodo de alta tens@o), enquanto o outro foi conectado ao prato de cobre
(eletrodo de referéncia/terra), como mostrado no diagrama esquematico do circuito completo de
alta tensdo da FigurdI9|

Fonte de tensao|[Transformador Transform~ador Agulha
127 VRMS || variavel CA | |de alta tensdo CA

60 Hz CA

Barreira
dielétrica
\
s

1

— |Resistor de
449 Q

Figura 19 — Esquema do circuito de alta tensdo utilizado no experimento.

Para monitoramento indireto da corrente de descarga, um resistor de 44,9 € foi conectado
em série com o prato de cobre. A tensdo aplicada foi monitorada utilizando duas sondas de
osciloscépio: uma sonda TEKTRONIX P6015A de alta tens@o (até 20 kVgys, 1000MS2 de
impedancia) conectada aos terminais de saida do transformador, e uma sonda TEKTRONIX
P6139B de baixa tensao (300Vgys, 10MS2) conectada em paralelo ao resistor de 44,9€) para
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captar a queda de tensdo devido as correntes de descarga. A aquisi¢do dos sinais foi realizada
com um osciloscépio digital TEKTRONIX DPO 3034 de quatro canais, 300MHz de largura
de banda e taxa de amostragem de 2,5GSa/s. O arranjo fisico desse sistema de alimentagcdo de
alta tensdo € mostrada na Figura. 6, destacando as conexdes do transformador varidvel até o

transformador de poténcia e até o eletrodo de agulha.

Transformador de
alta tensdo CA

@ =
Ponta de & Saida do &

alta tensao

variac "~ Entrada Y
S do variac SN

Wan~ -

[

t Fonte de tensao
127V -60 Hz

Figura 20 — Fotografia do sistema de alta tensdo, incluindo o variac, transformador de poténcia e
conexdes com a agulha.

4.4 Realizacao do Experimento

O experimento foi realizado utilizando uma configuracdo de eletrodos prato-agulha com
barreira dielétrica (DBD), atuando como fonte de descargas parciais. A agulha utilizada foi do
tipo Ogura (modelo X-253-7), fabricada em aco inoxidéavel, com comprimento de Scm e diametro
de ponta de aproximadamente 40um. O prato foi construido a partir de um disco de cobre com
Scm de diametro, sobre o qual foi colocada uma lamina de vidro com 2mm de espessura, atuando
como barreira dielétrica. O suporte para a estrutura prato-agulha foi confeccionado em polietileno
e permitia o ajuste preciso da posi¢do da agulha, mantendo um espagamento fixo de 1mm entre

sua ponta e a superficie da barreira dielétrica (vidro), conforme mostrado na FigurdI7|c).

O arranjo prato-agulha foi posicionado de forma simétrica no interior da cAmara em
relacdo ao eixo ¥y, de modo que o centro do gap coincidisse com os centros das portas de entrada
e saida de ar. Uma fotografia da descarga parcial entre a ponta da agulha e a barreira de vidro,
obtida em ambiente escuro, é apresentada na Figura21] A Figura[22] mostra o posicionamento

do suporte e dos demais elementos em relag@o as paredes internas da cimara.

O controle da umidade relativa no interior da camara foi realizado por meio do mo-

nitoramento das condi¢des ambientais do laboratério. Para isso, foi utilizada uma lampada
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Figura 21 — Fotografia da descarga parcial entre a ponta da agulha e a barreira de vidro, registrada

em ambiente escuro.

J o 34cm
] =
g 3
~ (e8]
Entrada = A Saida
de ar de gas
(cooler)
N b
14.45 cm il R Cilindros de
I 1 > ol . polietileno
345cm’™ »
" 545cm
D X
5.5cm g
Yy FeE— < Sensor de
3.4cm temperatura e

l—»x \ idade
(b)

(a)

Figura 22 — Configuracdo experimental: (a) esquema superior do interior da cAmara, destacando
em azul os elementos utilizados, com suas dimensdes e posicionamentos; (b) foto-

grafia dos elementos posicionados no experimento real.

infravermelha de 250W conectada a um controlador de temperatura, posicionada a 13cm da
entrada de ar da cAmara (Figura[I8). O controle de umidade foi complementado com o uso do

ar-condicionado e o ajuste das taxas de renovacao de ar com o ambiente externo.

Ap0s diversos testes preliminares, foi verificado que o controle da umidade relativa exigia

diferentes estratégias conforme o regime desejado. Para condi¢des de baixa umidade (30% e
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45%), a l1ampada infravermelha foi mantida ligada com controle de temperatura em torno de
32°C e 24°C, respectivamente, enquanto o ar-condicionado funcionava em capacidade méaxima.
Para os casos de maior umidade (55% e 70%), o ar-condicionado era desligado e algumas janelas

do laboratdrio eram abertas para aumentar a umidade ambiente.

Durante todos os experimentos, a temperatura interna da camara variou entre 24°C e
36°C, correspondendo a uma variag@o de 12 K. Essa faixa foi controlada conforme os parametros

de operacgdo estabelecidos para cada regime de umidade relativa.

4.5 Resultados Experimentais

Nesta secdo sdo apresentados os resultados obtidos nos experimentos realizados com a
configuracdo prato-agulha com barreira dielétrica e espacamento de 1 mm. Os ensaios foram
conduzidos para investigar a influéncia da umidade relativa e da tensdo RMS aplicada sobre
a concentracdo de ozdnio e sobre as caracteristicas das descargas parciais. Para isso, foram
considerados quatro niveis fixos de umidade relativa: 30%, 45%, 55% e 70%. Para cada uma
dessas condicdes, foram aplicadas tensdes de 5,0kV, 5,5kV, 6,0kV e 6,5kV (valores RMS em
60Hz).

Em cada ensaio experimental, a entrada do monitor de ozdnio foi posicionada central-
mente na porta de saida da camara de testes para medir a concentragdo de oz6nio ao longo do
tempo, enquanto a ponta de prova de tensdao do osciloscopio foi conectada aos terminais do
resistor de 44,9 () para registrar sinais transitorios de tensdo. Esse resistor foi conectado em
série com o eletrodo de placa de cobre da montagem prato-agulha, permitindo o monitoramento

indireto da corrente de descarga.

Um transformador varidvel foi utilizado para aumentar gradualmente a tensao aplicada,
atingindo o valor desejado em cerca de 5 segundos. Esse procedimento foi repetido para todas
as combinagdes dos pardmetros de umidade e tensdo.A Figura[23]apresenta a concentragdo de
0zOnio, a umidade e a temperatura ao longo do tempo para uma tensdo aplicada de 6,0 kVgyg

sob niveis médios de umidade relativa de 30%, 45% e 55%.

Além das medicdes temporais da concentragdo, os sinais de tensao no resistor em série
também foram registrados utilizando o modo de aquisicao por envoltéria do osciloscépio. Essa
funcao foi configurada para acumular os valores de pico das formas de onda durante um intervalo
de 2 minutos, com intervalo de amostragem de 4 X 10710 g, resultando em aproximadamente 2,5
milhdes de pontos registrados. Os dados acumulados foram entdo utilizados para gerar um perfil

estatistico das amplitudes das descargas parciais ao longo de uma janela temporal de 1 ms.
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Figura 23 — Concentragdo de ozonio ao longo do tempo para Vyys = 6,0 kV com umidades
relativas de: (a) 30%, (b) 45% e (¢) 55%.

Embora o osciloscopio tenha medido a tensao sobre o resistor, os resultados mostrados
na Fig. [24] representam as respectivas formas de onda da corrente. Isso foi feito convertendo-se a
tensdo em corrente por meio da Lei de Ohm I(t) = V(¢)/R, onde V () € a tensdo instantanea
medida no resistor e R = 44,9 2 é a resisténcia. As formas de onda da corrente fornecem
informagdes transitorias das descargas parciais sob diferentes condi¢des experimentais. A Fig. [24]

mostra os sinais acumulados em modo de envoltdria para os experimentos conduzidos com
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5,0 kVgrums € 6,5 kVrug, ambos com 30% de umidade relativa.
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Figura 24 — Pulsos de corrente de DP sob umidade relativa de 30% para: (a) 5,0kV e (b) 6,5k V.
Em azul, o sinal de corrente; os tridngulos verdes indicam os picos detectados e os
circulos vermelhos os vales. Linhas tracejadas representam os limiares de detec¢ao.

Ap6s a coleta dos dados, foram calculadas as concentragdes médias de 0zonio e os valores
médios de umidade para cada experimento. O gréfico da Fig. [25] apresenta a concentragdo média
de ozo6nio em funcdo da umidade média para cada nivel de tensdao RMS aplicado. Os dados
experimentais demonstram que, para uma tensao aplicada fixa, o aumento da umidade resulta em
uma reducdo significativa da concentracao média de ozonio. A variagdo mais acentuada ocorreu
em 6.5 kVgys, onde a concentragdo de ozdnio caiu de 122,29 ppb (30% de umidade) para
40,43 ppb (70% de umidade) — uma reduc¢do de aproximadamente 67%. Para 6,0 kV, observou-
se comportamento semelhante, com a concentracdo caindo de 94,26 ppb para 31,14 ppb (também
uma reducio de 67%). Em tensdes menores, como 5,0 kV, a concentragdo caiu de 43,92 ppb

(30%) para 19,1 ppb (70%), o que representa uma reducgdo de 56,5%.
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Figura 25 — Concentra¢do média de oz6nio em fun¢do da umidade relativa para diferentes tensdes
RMS aplicadas.

Uma andlise mais detalhada dos dados para pequenos intervalos de umidade também
revela variacoes relativas significativas. Em 5,5 kV, por exemplo, a concentra¢do de ozonio caiu
de 72,82 ppb a 30% de umidade para 55,19 ppb a 45%, o que representa uma reducio de 24,2%.
Entre 45% e 55%, a concentragdo caiu ainda mais para 39,43 ppb — uma reducao de 28,6% em
relacdo a umidade de 45%.

Para obter a energia associada a cada evento de descarga, os pulsos de corrente extraidos
das formas de onda no dominio do tempo foram integrados para calcular a carga total por pulso.

A partir da tensdo RMS Vrys, a energia do pulso e, foi aproximada por:

tey
/ 1(t) dt
tp

D

, 4.1

ep =~ Vrms

onde /(t) é a forma de onda da corrente, e os limites de integracdo ¢, € t., correspondem ao
inicio e fim do pulso p considerado. A energia média por pulso foi entdo calculada pela média de

ep a0 longo de todos os pulsos detectados durante o intervalo de aquisi¢ao.

Os valores experimentais da energia média por pulso de descarga parcial em funcao da
umidade relativa do ar, para diversos niveis de tensdo de 60 Hz, sdo apresentados na Fig. 26 As
medi¢des revelam um comportamento similar ao observado para a concentracdo de 0z6nio em
fungdo da umidade (ver Fig. [25)), indicando uma forte correlacdo experimental entre a energia
média das DPs e a producdo média de ozOnio. Para cada nivel de tensdo, o aumento da umidade
relativa resultou na reducdo da energia das descargas. Em 6,5 kVyiys, por exemplo, a energia
média caiu de 1.39 x 107° J, obtida a 30 % de umidade relativa, para 8.29 x 1076 J, a 70 %
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de umidade relativa, o que representa uma diminui¢do de aproximadamente 40 % no valor
da energia. Ja em 5,5 kV, a reducdo foi ainda mais acentuada, chegando a cerca de 50 % de

decréscimo energético entre 30 % e 70 % de umidade relativa.

Esse comportamento pode ser explicado pela interacao das moléculas de vapor d’4agua
com o plasma gerado na descarga. Em atmosferas mais iimidas, os elétrons de alta energia
produzidos no campo elétrico do DBD (descarga por barreira dielétrica) colidem com moléculas
de H,O, promovendo a formagao de radicais hidroxila (OH). Esses radicais, altamente reativos,
participam de reagdes de destrui¢do do 0zdnio, o que reduz a concentragdo final de O3 no efluente.
Além disso, a presenca de dgua sobre a superficie do dielétrico altera suas propriedades elétricas
— especialmente a condutividade superficial — o que reduz a intensidade local do campo elétrico

e, consequentemente, a energia liberada em cada pulso de descarga parcial [[78]].

Em outras palavras, o aumento da umidade também eleva a densidade de espécies
neutras e a frequéncia de colisdes ineldsticas, limitando a energia média dos elétrons no plasma
e dificultando a ionizagdo do oxigé€nio. Assim, a redu¢do conjunta da energia das DPs e da
densidade de elétrons energeticamente ativos explica a queda observada na concentracdo de

oz6nio em atmosferas umidas.
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Figura 26 — Energia média por pulso de descarga parcial em fun¢io da umidade para diferentes
tensdes aplicadas.

4.6 Modelagem Numérica

Com o objetivo de obter a taxa de reagdo de producdo de ozonio R; a partir dos dados

experimentais, foram realizadas simula¢des numéricas utilizando o método dos elementos finitos
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no dominio do tempo, por meio do software COMSOL Multiphysics. No modelo numérico
desenvolvido neste trabalho, foi considerado um volume cilindrico gasoso representando o
gap entre a agulha e a barreira dielétrica, que atua como a principal regido de ocorréncia das
descargas parciais (gap de descarga) e, consequentemente, como fonte primaria de ozonio. Esse
espacamento foi definido explicitamente como a zona de geragdo de 0z6nio no dominio de

simulagdo, onde se assume 1?; > 0 durante a produgado de Os.

A malha de elementos finitos utilizada nas simula¢des é mostrada na Fig. 27} A Fig.[27(a)
fornece uma visao geral do dominio computacional, incluindo a cimara, os componentes cilindri-
cos e as estruturas internas principais. A Fig. [27(b) mostra uma visdo detalhada da configuragdo
prato-agulha, que € a regido de interesse para a geragdo de ozonio. A malha foi gerada com
atencao especial as regides de altos gradientes de campo préximas a ponta da agulha e ao gap
de descarga. A malha final consiste em 731,672 elementos tetraédricos, oferecendo resolucao
adequada para a andlise transitéria dos processos de transporte e reacao do ozonio. A densidade
e o refinamento da malha foram escolhidos visando o equilibrio entre custo computacional e

precisdo. Testes de convergéncia foram realizados para garantir a robustez dos resultados.
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Figura 27 — Malha de elementos finitos utilizada nas simulagdes numéricas de transporte de
ozonio: (a) visdo geral do dominio computacional e (b) detalhe da representagcdo
discreta da configuracdo prato-agulha.

Cada caso experimental foi simulado de forma transiente, com tempo total de simulacao
de 19 segundos e passo temporal de 0,25 segundos, garantindo resolucdo suficiente para capturar

o comportamento transitorio da geragdo e distribuicdo de ozonio. As simulagdes foram execu-
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tadas em um sistema com Slackware Linux 15, processador Ryzen 9 5950X de 16 nucleos e

aproximadamente 10,4 GB de RAM, levando cerca de 2 horas e 40 minutos por caso.

As Tabelas [3]e 4] apresentam as condigdes de contorno aplicadas ao modelo numérico da
camara experimental, incluindo especificagcdes para as velocidades do escoamento de ar, tipos
de contorno nas fronteiras de entrada e saida, condi¢des nas paredes (incluindo parametros de

deposicao de 0zOnio) e defini¢cOes da regido fonte de O3 e do dominio gasoso.

Tabela 3 — Condicdes de contorno aplicadas no modelo CFD.

Regido Condi¢ao Descrigao
Entrada (Inlet)  Velocidade (1,0 m/s) Entrada de ar
Saida (Outlet) Pressao (0 Pa) Saida de ar

Paredes (Walls) Equacio (3.4) Fluxo de deposi¢do de ozdnio

Tabela 4 — Outros fendmenos especificos do dominio.

Regido Tipo Descrigcao
Gap da descarga (PD Gap) Fonte volumétrica R; Zona de geracdo de O3
Dominio gasoso (Gas Domain) Escoamento + Transporte Convec¢do, difusio

O numero de elementos da malha foi escolhido de modo a equilibrar o custo computacio-
nal e a precis@o numérica. Testes de convergéncia foram realizados para garantir a correcdo dos

resultados, conforme detalhado na sessao

Para reproduzir numericamente o comportamento fisico transitério da producdo de
0z0nio, a taxa de reacdo de producao foi aumentada gradualmente ao longo do tempo no modelo,

utilizando uma fung@o linear. A taxa de reacio aplicada R (¢) ao longo do tempo ¢ foi definida

como
0, set<9os
Ri(t) = { (2t — 10)R;, se5s<t<55s (4.2)
R;, set>H,5s

em que R; representa a taxa de reacdo em regime permanente, obtida a partir das concentracdes
de O3 nos experimentos. Essa abordagem garante que a taxa de reag@o inicie em zero e atinja R;
de forma linear ao longo de 0,5 segundo, iniciando-se 5 segundos apds o inicio da simulacao.
Isso permite simular de forma realista a rampa de tensdo aplicada nos experimentos e evita

instabilidades numéricas oriundas de ativagdes abruptas da fonte.
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4.7 Resultados Numéricos e Calculo das Taxas de Reacao de

Producao de Ozonio

As Figs. 28] e [29] apresentam os resultados das simulagdes para o caso de uma tensio
aplicada de 5,5 kVgyss. A Fig.[28|ilustra a evolucao temporal da taxa de reagdo aplicada para o
caso referido, enquanto a Fig. 29| mostra a correspondente concentracdo de ozonio calculada no

centro da saida da camara ao longo do tempo para diferentes niveis de umidade.
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Figura 28 — Evolugdo temporal da taxa de reagdo de producgdo de ozdnio R (t) no gap de
descarga para cada condi¢do de umidade relativa, simulada para 5.5 kVgys. ()
Evolucao completa ao longo do tempo. (b) Detalhe na rampa linear de crescimento
das taxas, entre 5 s e 5.5 s.

A taxa de reacdo de produgdo de O3 em regime permanente R; [34,/62], a qual rege a
producdo continua de ozonio dentro do vao, foi calculada em cada simulagdo com base nos
valores médios, ao longo do tempo, da concentragdo de 0z6nio medidos no centro da saida
da camara apds as oscilagdes transitérias iniciais. Esse cdlculo teve como objetivo determinar
um valor estaciondrio de R; tal que, uma vez plenamente aplicado no modelo (ou seja, apos 6
segundos de simula¢do), a concentracdo de ozonio computada numericamente na saida da cimara
coincidisse com as medi¢des experimentais obtidas pelo monitor de 0zénio. Esse processo foi
projetado de forma a obter R; de modo que a concentracio de ozonio calculada numericamente
no centro da saida da cAmara — local onde o analisador registrou as concentragdes de O3 durante

os experimentos correspondesse aos dados experimentais.

Um aspecto importante considerado durante o desenvolvimento do modelo numérico foi
a influéncia da destrui¢do do 0z6nio por mecanismos naturais de decaimento dentro da camara.

Seguindo a metodologia apresentada por Valuntaité et al. [60]], o decaimento foi modelado por
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Figura 29 — Resultados numéricos da evolugdo temporal da concentracdo de 0z6nio no cen-
tro da saida da camara para diferentes niveis de umidade relativa (simulado para
5.5 kVgrus)- (a) Evolugdo completa da concentracdo ao longo do tempo. (b) Detalhe
no periodo de crescimento das concentragdes.

uma fun¢do exponencial de primeira ordem da forma

em que k € a constante de destruicdo do 0zonio.

C(t) = Coexp(—kt), 4.3)

O estudo reporta taxas de destrui¢io de k& = 0,0002174 s~! para 24% de umidade relativa
e k = 0,0004410 s~* para 80%. Como os niveis de umidade simulados neste estudo (30%, 45%,

55% e 70%) estdo entre esses dois valores, utilizou-se interpolagdo linear para estimar os valores

apropriados de k para cada caso. As taxas calculadas foram implementadas como um termo
uniforme de consumo de 0zdnio ao longo de todo o dominio simulado. A Tabela [5|resume os

valores utilizados.

Tabela 5 — Taxas de destruicdao de ozonio utilizadas no modelo numérico.

Umidade Relativa (%) Taxa de Destrui¢io de Ozonio & (s™!)

30
45
55
70

2,414 x 1074
3,012 x 1074
3,411 x 1074
4,041 x 10~*

A partir dos resultados das simula¢des, foram gerados gréficos da distribui¢do de 0zénio

na abertura circular de saida da cAmara sob diferentes condigdes de operacao. A Fig. [30]ilustra as
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distribuicdes de O3 para os casos com umidade relativa de 30% e tensdes aplicadas de 5,5 kViass,
6,0 kVras € 6,5 kVias. Como esperado, o aumento da tensdo aplicada resulta em perfis de con-
centracdo de 0zOnio mais amplos e intensos. Na Fig. @]a (5,5 kVgrars), 0 0zonio esta concentrado
proximo ao centro da abertura de saida, com menor intensidade em comparagdo aos demais casos.
Ja na Fig. (6,0 £Vgars), observa-se uma expansao radial evidente e concentragdes mais
elevadas no centro, enquanto na Fig. (6,5 kVgrars), a distribuicao se torna mais intensa em
toda a drea da abertura. As concentracdes maximas de ozonio calculadas nas simulacdes foram de
72,98 ppb, 94,29 ppb e 122,20 ppb para 5,5, 6,0 e 6,5 kVxs, respectivamente, correspondendo
de forma bastante préxima aos valores experimentais de 72,82 ppb, 94,26 ppb e 122,29 ppb

medidos no centro da abertura de saida.

Concentragdo de ozonio (ppb) Concentragdo de ozoénio (ppb)

73,00 94,50
63,88 1] 82,69
54,75 107 70,88
45,63 . 0.5 59,06
36,50 5, 0,0 47,25
27,38 ™ 0,5 35,44
18,25 1,01 23,63
9,125 5] 11,81
0,000 0,000

1,5-1,0 05 0,0 0.5 1.0 1.5
y (cm)

-1,5-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1,5
y (cm)

(2) (b)

Concentragdo de ozonio (ppb)

122,5
107,2
91,88
76,56
61,25
45,94
30,63
15,31
0,000

z (cm)

15-1,0 0,5 0,0 05 1.0 1.5
y (cm)
(©)

Figura 30 — Distribui¢do de 0zOnio simulada na abertura circular da saida da cdmara para 30%
de umidade relativa e (a) 5.5 kVgus, (b) 6.0 kVgrus, (€) 6.5 kKVRus.

A adogido do plano y-z na Fig. 30| corresponde a secdo transversal da abertura de saida,
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Figura 31 — Fluxograma que define o procedimento para obten¢ado da taxa de reacio experimental
R; a partir da concentragdo experimental C, e da concentragdo numérica C,,. Nota-se
que C,, € ajustada por algumas iteracdes de um método de busca de raizes aplicado
a funcdo C, — C,.

que € perpendicular a dire¢cdo do escoamento do ar (eixo x). Esse plano representa a posicao
da saida da camara no modelo computacional (ver Fig. @ sendo, portanto, a drea mais
relevante para avaliar e comparar as concentracdes de ozonio entre as simulagdes e as medi¢cdes

experimentais.

Vale ressaltar que o principal objetivo das simulagdes neste trabalho € estimar a taxa de
reacdo de producgdo de ozdnio R;, a qual ndo pode ser medida diretamente de forma experimental.
O modelo numérico € calibrado e validado garantindo que a concentragdo de ozonio simulada
na saida da camara corresponda as medi¢des experimentais para todas as condicoes de teste.
Para fins de clareza, um fluxograma é apresentado na Fig. [3T| mostrando como as simulac¢oes
numéricas sdo acopladas aos experimentos para obter ;. Além disso, o modelo numérico
permite a extrapolacdo para diferentes condi¢cdes operacionais e geometrias, servindo como uma
ferramenta preditiva valiosa para o transporte de 0zOnio e a distribui¢do da concentracdo de Os
em cendrios mais complexos, incluindo sistemas industriais ou compartimentos de maquinas

elétricas.

Os resultados numéricos para a taxa de reacdo R;, apresentados na Fig. exibem
tendéncias que refletem de forma préxima os dados experimentais de concentracao de 0zonio
mostrados na Fig. @ Para cada nivel fixo de tensdo, o aumento da umidade relativa leva

a uma reducdo progressiva € ndo linear na taxa de reagdo de producdo de ozdnio. A maior
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redugio foi observada em 6,5 kVz),5, onde a taxa de reagdo caiu de 3,6058 mol/(m?s) a 30%
de umidade para 0,88821 mol/(m?s) a 70% — uma redugio de aproximadamente 75,4%. Em
6,0 kVrars, a taxa caiu de 2,6385 para 0,62854 mol/(m?s), uma redugdo de 76,2%. Niveis de
tensdo mais baixos apresentaram comportamentos semelhantes: em 5,5 kVz) 5, a taxa diminuiu
de 1,9126 para 0,52246 mol/(m?’s) (reducao de 72,7%) e, em 5,0 kVgyrs, de 0,99328 para
0,32799 mol/(m3s) (queda de 67,0%).

~ 6 5.0 kV (Cdlculo CFD)

"’E 5.0 kV (Regressao)

S5t 5.5kV (Cilculo CFD) VW
3 g 5.5kV (Regressio) - - - -
o4l 6.0kV (Cilculo CFD) 4
za.g 6.0 kV (Regressdo) - - - -
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Figura 32 — Taxas de reacdo de producdo de 0zonio, calculadas com base em dados experimentais
e simulacdes CFD (simbolos), e por regressao polinomial com duas varidveis (linhas
tracejadas), em fun¢do da umidade relativa i (%) e da tensdo eficaz aplicada v (kV).

Adicionalmente, como também observado nos dados experimentais de concentragdo,
pequenos incrementos na umidade podem causar reducdes significativas na taxa de reagdo. Por
exemplo, em 5,5 kVgjr5, um aumento da umidade de 45% para 55% resultou em uma queda
de 35,7% na taxa de reagdo (de 1,3379 para 0,85996 mol/(m?3s)). Esses resultados reforcam
a forte correlagdo entre o comportamento da concentracdo de ozonio e da taxa de reagdo,
validando a capacidade do modelo numérico em replicar os mecanismos fisicos observados

experimentalmente.

Para obter uma representacdo continua da taxa de reacdo R; em fung¢do da umidade
relativa h e da tensdo RMS aplicada v, foi realizado um ajuste por regressido polinomial de

segundo grau com interacdo entre as varidveis. O modelo obtido tem a forma:

Ri(h,v) = By + Bih + Bov + Bsh® + Bihv + Bsv?, 4.4)

em que os coeficientes ajustados sao apresentados na Tabela [6]
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Tabela 6 — Pardmetros ajustados para o modelo polinomial de R;(h,v).

Coeficiente Valor
Bo —1.23 x 10!
bh 1.34 x 107!
[ 2.91 x 10°
B3 1.55 x 1074
By —3.36 x 1072
Bs —1.39 x 1072

Esse modelo se mostrou eficaz para reproduzir os valores de ?; obtidos numericamente,
conforme mostra a Fig.[32] e permite a estimagdo continua da taxa de reagdo para qualquer par
(h,v) no intervalo 30% < h < 70% e 5,0 < v < 6,5 kV.
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S Consideracoes Finais

Neste trabalho, investigou-se a relagdo entre umidade, tensdo aplicada e a taxa de rea-
cao de producdo de ozdnio em uma configuragdo de descarga com barreira dielétrica do tipo
prato-agulha com espacamento de 1 mm, instalada em uma cdmara experimental com condi-
coes controladas. Por meio de procedimentos experimentais rigorosos € andlise de dados, foi
demonstrado que a concentracdo de ozonio € significativamente influenciada tanto pela tensao
RMS aplicada v quanto pelos niveis de umidade relativa h. Especificamente, conforme esperado,
tensOes mais altas resultaram consistentemente em maior produgdo de ozodnio para todos os

niveis de umidade testados.

Entretanto, o efeito da umidade na geragdo de ozOnio apresentou um comportamento
mais complexo. Em niveis mais baixos de umidade (30%—55%), a concentracao de ozonio
aumentou de forma mais clara com a tensdo, mas, para umidade mais elevada (70%), essa
tendéncia foi menos acentuada. Verificou-se que os niveis de 0zonio dependem de v e h, em
estreita concordancia com a dependéncia da energia média dos pulsos de descarga parcial em
relacdo aos mesmos parametros, o que reforga a consisténcia dos experimentos, uma vez que a
energia da DP governa a produc¢do de ozonio. Dessa forma, o estudo destaca a importincia do

controle preciso da umidade e da tensao em processos de geracdo de ozonio.

Os resultados experimentais foram entdo utilizados para obter equacdes que permitem
calcular a taxa de reagdo de producdo de ozOnio em regime permanente [2; como funcdo de
v e h, por meio de simulagdes numéricas baseadas no Método dos Elementos Finitos (FEM).
Nessas simulagdes, o valor de R; foi ajustado de modo a reproduzir fielmente os resultados

experimentais obtidos em laboratorio.

A partir disso, foram obtidas equagdes de ajuste polinomial que permitem prever R;
dentro dos intervalos estudados dos pardmetros v e h. A aproximagdo fornecida para I; pode ser
utilizada em estudos futuros da area para definir a fonte de 0z6nio em modelos numéricos de
outros problemas envolvendo transporte de 0zonio gerado por descargas de alta tensdao a 60 Hz
entre uma ponta metdlica e uma barreira dielétrica. Mais importante ainda, os resultados podem
servir de base para o desenvolvimento de modelos mais gerais que permitam calcular R; a partir

de primeiros principios da fisica.
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A Validacao Numérica do Modelo em
FEM

A metodologia numérica empregada neste estudo, detalhada na Secao 4.6, foi previamente
validada por meio da comparacgdo de seus resultados com os dados experimentais obtidos por
Buntat et al. [34]], os quais fornecem medi¢des da concentracdo de 0zOnio na saida de uma camara
de reacdo, produzidas por descargas elétricas em uma estrutura interna com barreira dielétrica
(DBD), conforme mostrado na Fig.[33] A cAmara em questdo possui 220 mm de comprimento e
16 mm de largura. Buntat et al. investigaram a geracdo de ozonio utilizando descarga do tipo
*pulsed streamer* em ar, com foco nos efeitos da variacao da tensao aplicada, da vazio de ar, da

distancia entre eletrodos e do comprimento da camara na producao de ozonio.

Ar Seco Ozbnio
Eletrodo de Entrada de Alta Invélucro de
aluminio Tenséao acrilico
— IP /4// \// i Z Zz 7 % 3 7 Z 7% 7. 77 Z. A]
v 7 |
Espaco (1,5 e 3mm) /\
/. N [
17 7 X i
7% Y 7 N7 7 Z 7. 7. &z Z. 77 7 /K /]f iz 73 %

(Orificios com 1,2 mm de (Vidro)
diametro com 23% de area
aberta)

Folha de Aluminio Perfurada Barreira Dielétrica

Figura 33 — Camara de reacdo de 0zonio projetada em [34]].

O modelo numérico desenvolvido no presente trabalho foi capaz de reproduzir com
sucesso as concentragdes de 0zOonio observadas nos experimentos de Buntat et al. [34]]. Especifi-
camente, o0 modelo previu com precisao a concentragdao de ozonio de 461,82 ppmv na saida da
camara para uma tensao de entrada de 14 kV e uma vazao de ar de 1,0 L/min. A distribuicao da

concentracdo de 0z6nio no interior da cdmara, em regime permanente, ¢ mostrada na Fig. [34]
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Esse valor encontra-se em excelente concordancia com os resultados experimentais relatados por
Buntat sob condi¢des similares, validando, assim, a acurdcia da metodologia numérica adotada
neste trabalho. Por fim, cabe destacar que validacdes adicionais também foram realizadas pelos

autores com base em experimentos laboratoriais proprios utilizando a cAmara de reacdo de 0zonio
descrita em [[62].
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Figura 34 — Distribui¢@o da concentracio de ozOnio (ppmv) na regido de ar da camara sob tensao
aplicada de 14 kV.
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B Estudo de Convergéncia Numérica

Para garantir a precisdo do modelo computacional, foi realizado um estudo de convergén-
cia numérica por meio da execucdo de multiplas simula¢des com malhas de elementos finitos
progressivamente mais refinadas. O objetivo dessa analise foi identificar a resolucdo minima
da malha necessdria para obter resultados estdveis e confidveis no dominio do tempo para a

concentracdo maxima de ozOnio em regime permanente.

Todas as simulacgdes deste estudo de convergéncia foram conduzidas utilizando uma taxa
unitaria de reacio de producdo de ozdnio (R; = 1), de modo a isolar o efeito da discretizagdo
espacial da influéncia das reacdes quimicas. Foram testadas seis configuracdes distintas de malha,
com o ndmero de elementos variando de aproximadamente 0,4 milhdes a 1,8 milhdes. Para cada

caso, foi registrada a concentragdo maxima de 0zOonio no centro da abertura de saida da cadmara.

Como mostrado na Fig. a medida que a malha se torna mais densa, a concentragao
inicialmente aumenta e, em seguida, se estabiliza para malhas com mais de aproximadamente
700 mil elementos. Esse plato indica que a solugdo atingiu sua regido assintética, e que o erro de

discretizagdo torna-se desprezivel em relagdo aos fendmenos fisicos modelados.
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Figura 35 — Concentragdo méxima de ozonio em funcio do nimero de elementos da malha,
obtida com RR; = 1. Os resultados indicam convergéncia numérica para malhas com
mais de 0,7 milhdo de elementos.

Esse procedimento segue praticas consolidadas na drea de anélise numérica. De acordo
com Roache [[79], o aumento sistematico da densidade da malha de discretizacdo € essencial
para verificar se a solu¢cdo numérica encontra-se na regido assintdtica, garantindo, assim, que os

resultados observados ndo sdo artefatos da discretizacdo numérica, isto €, que os resultados sao
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fisicamente corretos e condizentes com a solugdo das equacdes diferenciais parciais que regem o
problema.

Para ilustrar visualmente essa andlise, as Figs. [36]e¢ 37 mostram a discretiza¢do espacial
para as malhas mais grosseira e mais refinada utilizadas no estudo de convergéncia, respecti-
vamente. Essas visualizagdes destacam a distribui¢do do tamanho dos elementos ao longo do
dominio. Em particular, as regides em azul representam zonas de maior densidade de malha.
Conforme evidenciado na Fig. [37] a malha fina fornece resolugio significativamente superior em
areas criticas, como o vao de geracdo de 0zOnio, a regido prato-agulha, os objetos em interacao

com o gés e a abertura de saida, em comparagdo com a malha grosseira ilustrada na Fig. [36]

= ' I
wllh o

Figura 36 — Discretizacio espacial realizada com a malha grosseira (417.000 elementos) utilizada
na andlise de convergéncia discutida nesta sessdo. A regido ao redor da fonte de
ozonio (gap da descarga) é mostrada no detalhe.

Figura 37 — Discretizagdo espacial realizada com a malha fina (731.000 elementos) utilizada em
todas as simulagdes numéricas finais deste trabalho. As regides em azul indicam
zonas de maior densidade de pontos. A malha ao redor da fonte de ozo6nio (gap da
descarga) ¢ mostrada no detalhe.
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