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El estudio del campo radiante en reactores fotocataliticos resulta de gran interés por su importante aplicacién en la
fotoxidacién de compuestos organicos contaminantes. Las particulas de catalizador, TiO, en sus distintas variedades,
se encuentran usualmente suspendidas en una fase fluida 6 depositadas sobre un material inerte originando un lecho
fijo o un lecho fluidizado. El TiO, es activado mediante la absorcién de fotones de longitudes de onda
correspondientes al rango UV. En este trabajo se modela el campo de radiacién en un reactor constituido por un
catalizador de TiO, inmovilizado sobre mallas de vidrio paralelas; ésto se realiza mediante la adaptacién de una
técnica de trazado de rayos. Estas técnicas no registran antecedentes de implementacién en éste tipo de problemas.
Ademads, se lleva a cabo la determinacién experimental de los pardmetros Opticos de las mallas en el rango
ultravioleta, con el fin de su incorporacién al modelo de radiacion desarrollado. Los resultados predicen el campo de
radiacién en las diferentes regiones entre mallas y constituyen la etapa previa a la incorporacién de la reaccién de
fotoxidacién de un contaminante especifico.

The study of the radiation field in photocatalitic reactors is of great interest due to their important application in the
photo-oxidation of organic pollutants. The catalyst particles, TiO, in its different varieties, are usually suspended in a
fluid phase or coated on an inert material, thus providing a fixed or a fluidized bed. The TiO, is activated by photon
absorption within the UV range. In this work we accomplish, by means of a ray-tracing technique, the modeling of
the radiation field of a reactor made up of TiO, coated parallel glass fiber meshes. These tracing techniques have not
been applied to the kind of problem we are dealing with. In addition, the experimental values of the optical
parameters glass fiber meshes in the UV range are obtained in order to use them in the radiation field model. The
results predict the radiation field in the different reactor regions between the fiber glass meshes and are the previous

step to incorporate the photo-oxidation reaction of a specific pollutant.

I. INTRODUCCION

El conocimiento del campo de radiacion para el caso
de reactores fotoquimicos resulta indispensable dado que
la velocidad de reaccion se encuentra altamente
influenciada por dicho campo. Para el caso de reactores
fotoquimicos heterogéneos, cuando el medio participativo
consiste en particulas sélidas de catalizador en
suspension, se produce la absorcion y scattering de la
radiacién independientemente de la presencia de los
reactivos 'y productos, que son frecuentemente
transparentes a la misma. Si bien el campo de radiacion no
se encuentra acoplado al campo de concentraciones de las
especies presentes, la ecuacién a resolver es sumamente
compleja debido a su naturaleza integro-diferencial. Es
necesario en este caso contar con una solucién numérica
de la Ecuacién de Transferencia de Radiacién (RTE)™.
La aplicacion de la RTE a estos sistemas heterogéneos
lleva implicita la hipdtesis de considerar al sistema real
como un pseudo-homogéneo®.

Para el caso de un reactor de lecho fijo constituido por
un catalizador de TiO, inmovilizado sobre mallas de
vidrio, es necesario contar con un modelo alternativo al
que involucra la RTE para el campo de radiacion. El
modelado de sistemas de lecho fijo resulta ser usualmente
de tipo empirico o semiempirico. Dado que la aplicacién
de los procesos fotocataliticos a la degradacién de
compuestos organicos contaminantes requiere
herramientas confiables para el disefio de estos reactores,
resulta deseable contar con modelos que permitan
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describir en forma rigurosa el comportamiento de estos
sistemas.

II. DESARROLLO DEL MODELO

En base a la geometria y a las caracteristicas
principales del reactor, se consideran las siguientes
hipdtesis:

Hipétesis de trabajo

a) Validez de la dptica geométrica.
b) El reactor se encuentra irradiado con una intensidad de
radiacion uniformemente distribuida, proveniente de las

direcciones € tal que ©.i> 0, sobre la seccién S de la

pared delantera del mismo (Fig. 1).

c) Las mallas se encuentran distribuidas en forma paralela
en el interior del reactor, pero no necesariamente
equidistantes entre si.

d) Las mallas son rectangulares y ocupan toda la seccién
transversal S del reactor de longitud L.

¢) Cada malla se comporta como un entramado que refleja
y transmite en forma difusa la radiacién proveniente de
todas direcciones.

f) Las propiedades dpticas de cada malla son idénticas.

g) Las regiones entre mallas se encuentran ocupadas por
un medio no participativo.

h) Las ventanas de entrada y salida del reactor son de
vidrio borosilicato con propiedades Opticas conocidas.
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i) El promedio de la. intensidad de radiacién I sobre la

- seccién transversal del reactor es independiente de la

posicién en los espacios entre mallas; su valor difiere en
cada zona debido a la presencia de-las mallas (que ademas
de las ventanas de entrada y salida del reactor) absorben,
reflejan y transmiten la radiacion.

" j) Las dimensiones de las mallas y las ventanas son lo

suficientemente importantes como para despreciar los
efectos de borde. Por lo tanto, en esta primera etapa, el
modelo es unidimensional.

._region N-1 ~
. mallaN 1

Figura 1. Dzsposzczon de las ventanas y mallas en el
reactor fotocatalitico.

Intensidad de radiacion en el interior del reactor

Las mallas del reactor se enumeran a partir de la pared
delantera del mismo y se las caracteriza con la letra
genérica j. N representa el mimero total de mallas (Fig. 1).
Las regiones entre mallas quedan identificadas con el
nimero de la malla previa. A la regién entre la primer
malla y la ventana de entrada del reactor se le a51gna el
indice j = 0.

Teniendo en cuenta que las particulas de catalizador
seran depositadas sobre la superficie de las mallas y que
los pardmetros a determinar seran promedlos sobre las
mallas, nos interesa la: intensidad' de radiacién promedio
sobre la seccién transversal del reactor. Esto.es

frovadeae

<Ij>(~x,f))‘=
S

La intensidad de radiacion puede. considetarse
asociada a dos hermespamos de dxreccmnes del siguiente
modo

1%y, 2.9 =1y, 26D + 8- 0.5 =
Ii(x%y,2,0(Q.1) +1j(x,y, 2.0 0(-0.1) = (2)
L' 6y,20) + 1" (xy,29)
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donde 6(s) representa la funcién escalon.

En la ec. (2) I indica el hemiespacio de intensidades
con direcciones “hacia adelante” e I el que corresponde a
direcciones “hacia atras”.

Teniendo en cuenta las ecs. (1) y (2) y la hipétesis (i),
resulta '

<1j>(X,§) = <Ij>(f2) = <Ij+ >(fz) + <Ij‘>(fz) (3)

Radiacion incidente en el interior del reactor

La rad_iaciéri incidente G es una de las propiedades de
mayor interés para analizar.el comportamiento de una
reaccidon fotocatalitica. De la ec. (3), la radiacién

incidente en cada regién se expresa como -

<Gj>= J'<1j>(ﬁ) a0 = _[<1j+>(fz) 4 +
4 +
O do=({gT n
J7 @ aa=(63) +(5)
2n
" La'radiacion incidente total en cada punto de la regién

j resulta ser, de acuerdo a la ec. (4), suma de una
contribuciéon asociada con direcciones “hacia adelante”

) (G}") y “hacia atras” ((G)")).

Teniendo en cuenta la hipétesis de reflexion y
transmision difusa en las mallas y la técnica de trazado de
@) se obtienen expresiones para la. radiacion
incidente en cada regién a lo largo del reactor. La técnica
mencionada tiene en. cuenta las multiples reflexiones,
transmisiones y absorciones de la radiacion en las mallas
y ventanas de vidrio del reactor. Las expresiones de la
radiacién incidente en cada regién requieren, ademas de
las propiedades 6pticas de las ventanas de entrada y salida
del reactor, el conocimiento de las transmitancias T; vy las
reflectancias R; de los conjuntos de j mallas obtenidas de
las siguientes jerarquias de ecuaciones

T 1T
Ty = — =101
1- Ryy_1R;
T »Th
N-2T5
N1 =
. 1- Ry_oR;
T, T; :
2
Ty=—21
TRy, . ®
le
T, =—1—
1-Ry
T =T
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Ry ;=R -
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2
TR
Ry =R +——2 ©)
1-RyR,
‘ TR,
! Ry =R, +
j 1-RyRy
. Ry =R g

Puede demostrarse que, para el caso de reflexion y

transmisién difusa en las mallas, los pardmetros T y R en

las ecs. (5) y (6) representan respectlvamente la
transmltanma hemisférica y la reflectancia hemisférica de
una malla. Estos parametros se definen en forma
semejante 2 la reflectividad hemisférica de un maierial‘”.
En la Fig. 2 se indican las multiples reflexiones de la
radiacion transmitida a la regién j desde la fuente de
radiacién UV. Iz" representa la intensidad de radlac:lon
incidente sobre la ventana de entrada al reactor. Riw ¥
Tin indican la reflectancia y transmitancia de un COI‘I_]llI‘ltO
dej _] mallas y una ventana.

i

FUENTE UV

Conjunio de
N-j Mallas +, 1-Ventana

Conjunto de
i j Mallas + 1 Ventana

x; . !t
Fzgura 2. Reflexiones multiples de la radzaczon en la
region j del reacitor.
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TRANSMITANGIA

Los coeficientes Tj, , Rj: se encuentran vinculados a
las transmitancias y reflectancias hem1sfer_10as de las;
ventanas T,, R, y a las transmitancias y reflectancias T; ,

R, definidas en las ecs. (5) y (6) a través de las 51gulentes ]

ecuaciones
T, - 7
|
1-RyR;
Ri,, =R +— ®) |
R LY

Parametros del modelo

. . ! |
Los parametros requeridos por el modeio son las |
transmitancias y reflectancias hemisféricas de las mallas y !

ventanas de entrada / salida del reactor. En las Figs. 3 y 4
se observan los resultados de transmitancia y reflectancia
direccional-hemisférica de una malla

(Diffuse Reflectance Accesory), que permite efectuar

mediciones de reflectancia y transmitancia difusa y total. |

El recubrimiento de TiO, (Degussa P25) se realiza
mediante una técnica de inmovilizacién de TiO, sobre un

soporte inerte del tipo de las conocidas como “prevmusly |
made titania powder”(PMTP)®; para este traba_]o se !

utilizé la técnica propuesta por Brezova et al.®

Para computar la radiacién incidente sobrerla ventana
de entrada del reactor, se utilizé la distribucion espectral
de potencia de una lampara de luz negra TLD 18 W/08.

Esta fuente de UV emite radiacién significativa entre 320

nm-390 nm., con un pico en 350 nm.

0.25
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o
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W

o
o

0.05 -

290 310 330 350 ' 370 390

LONGITUD DE ONDA [nm]'f%

Figura 3. Transmitancia direccional-hemisférica de una
malla. Sin recubrimiento de TiO, (®), con recubrimiento
de TiO, (W)

LA PLATA 1998 - 307

sin 'y con
recubrimiento de TiO, , bajo incidencia normal, en
. funcién de la-longitud de onda en el rango 290 nm-390
nm. Las determinaciones”han sido realizadas en un '
espectrofotémetro Cary 17 con el accesorio Model 1711
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REFLECTANCIA |

290 310 330 350 370 390

LONGITUD DE ONDA [nm]

Figura 4. Reflectancia .diféccional—hemisférica de una
malla. Sin recubrimiento de TiO; (®), con recubrimiento
de TiO, ().

1. RESULTADOS.

. En las Figs. 5 y 6 se muestran los resultados del
modelo para (G;?), (Gf) y {Gj) (adimensionalizados con la
radiacion incidente sobre la ventana de entrada al reactor),
considerando un reactor de cuatro mallas sin y con
recubrimiento de TiO, e irradiado a través de una Unica
ventana.

Las Figs. 7 y 8 muestran los resultados del modelo
empleando los mismos pardmetros en un reactor de cuatro
mallas, pero irradiado bilateralmente con la misma fuente.

“Se observa que para irradiacién de uno y ambos
lados, la -radiacion incidente total sufre una “brusca
disminucion en la region posterior a la primer malla con
respecto a la caida en la ventana debido a la gran
transmitancia del vidrio de-la ventana y la importante
absorbancia de la malla. Para el caso indicado en la Fig. 6,
la radiacion incidente total se ha reducido en la region j=1
a un valor menor al 10% de la incidente sobre la ventana.

Como es de esperar en el caso de irradiacién bilateral,
los resultados para la radiacién incidente total son
simétricos respecto a un plano ubicado en el centro del
reactor. Asimismo, la irradiacién bilateral contribuye en
cierta medida a generar un perfil de la radiacidn incidente
total mas uniforme. ’

El modelo resulta de utilidad para estimar el numero
maximo de mallas necesarias para evitar una disminucion
relativa importante del -campo de radiacién en el centro
del reactor.
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RADIACION INCIDENTE
ADIMENSIONAL

FUENTE UV Ventana Malla 1 Malla2 Malla 3 Malla4 Ventana

Figura 5. Radiacién incidente adimensional (Gy') (- - - - ),
(Gf) (- - -) ¥y (Gyj) (—) con irradiacion lateral unica
para mallas sin recubrimiento de TiO,..

08
0.6

04

RADIACION INCIDENTE
ADIMENSIONAL

02

0.0
FUENTE UV Ventana Mailla 1 Malla 2 Malla 3 Malla 4 Ventana
Figura 6. Radiacién incidente adimensional (Gy) (- - - - ),

G (---) y(G) (=) con irradiacion lateral iinica
para mallas con recubrimiento de TiO;..

Cabe acotar que los resultados para la radiacidn
incidente en las Figs. 5, 6, 7 y 8 han sido integrados en el
rango de longitudes de onda en que se produce la emisién
de la ldmpara de radiacién UV utilizada. :

Los resultados presentados del modelo desarrollado
deberan ser contrastados con  la  determinacién
experimental del campo de radiacién en el dispositivo de
mallas y ventanas investigado.

LA PLATA 1998 - 308

&



08

o
@

RADIACION INCIDENTE
ADIMENSIONAL
o
P

02

0.0

FUENTE UV Ventana Mailla 1 Malla2 Maila3 Malla4 Ventana FUENTE UV

Figura 7. Radiacidn incidente adimensional (Gy) (- - - ),
(Gf) (- - =) y{Gy) (—) con irradiacion bilateral para
mallas sin recubrimiento de TiO, .
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FUENTE UV Ventana Malia 1 Malla2 Malla3 Maila4 Ventana FUENTE UV

Figura 8. Radiacion incidente adimensional (Gy') (- - ),
(Gj*) (- - -) ¥y (Gy) (—) con irradiacién bilateral para
mallas con recubrimiento de TiO,.
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IV. CONCLUSIONES

Se ha desarrollado un modelo del campo de radiacién
en un reactor fotocatalitico de TiO, inmovilizado sobre
mallas de vidrio. Este modelo conduce a un tratamiento
més riguroso de este tipo de sistemas que el usual
(empirico o semiempirico). Los pardmetros relevantes: la
reflectancia (R) y la transmitancia (T) de una malla, son
determinados experimentalmente para su incorporacién al
modelo de radiacion desarrollado.

Los resultados obtenidos para la variacién de la
radiacién incidente a lo largo del reactor permiten, dado
que la radiacién incidente es la propiedad de interés para
la reaccién fotocatalitica, determinar el nimero adecuado
de mallas para evitar la presencia de una zona inactiva en
el reactor al irradiar por un unico lado. Finalmente, los
resuitados también indican la conveniencia de una
irradiacién bilateral para la obtencién de un perfil de
radiacion incidente lo més uniforme posible.

Como préxima etapa se plantea la verificacion
experimental del modelo del campo de radiacién y el
posterior andlisis teérico y experimental de una reaccién
de degradacién fotocatalitica de un contaminante
organico.

AGRADECIMIENTOS

Los autores desean expresar su agradecimiento a la
Universidad Nacional del Litoral UNL (CAI+D 017/116 y
120), al Consejo Nacional de Investigaciones Cientificas y
Técnicas CONICET y al Programa de Modernizacién
Tecnolégica SECyT - CONICET (PID 022) por el apoyo
econémico brindado, como asimismo a la Ing. Claudia
Romani por su asistencia técnica.

REFERENCIAS

1- Cassano A.E., C.A. Martin, R.J. Brandi and O.M. Alfano,
Ind. Eng. Chem. Res., 34, 2155 (1995).

2 - Esterkin C.R., O.M. Alfano and H.A. Irazoqui, Lat. Am.
Appl. Res., 28, 151 (1998).

3 - Siegel R. and J.R. Howell, Thermal Radiation Heat Transfer,
Mc Graw-Hill Book Company, New York (1992).

4- Pozzo R. L., M.A. Baltanas and A.E. Cassano, Catalysis
Today, 39,219 (1997).

5- Brezova V., A. Blazkova, M. Brezian, P.Kottis and
M.Ceppan, Collect. Czech. Chem. Commun., 60, 738
(1995).

LA PLATA 1998 - 309



