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Influencia del tiempo de residencia en la conversion del didoxido de
carbono en un sistema de descargas de barrera dieléctrica

Influence of residence time on the conversion of carbon
dioxide IN a dielectric barrier discharge system

Resumen

Se presenta un estudio sobre la importancia del
tiempo de residencia, también llamado de perma-
nencia, de un gas dentro de un gap de descarga
de barrera de dieléctrico, para el tratamiento del
dioxido de carbono CO,, el cual es un gas contami-
nante. Junto al CO,, se adicioné hidrégeno H, para
conformar la atmésfera de reaccién de la descarga.
Se estudié el comportamiento de la potencia
entregada al sistema en funcién de la tensién de
operacion, utilizando alimina y cuarzo como dieléc-
tricos. También se estudié la conversion del CO, en
funcién del tiempo de residencia para tres diferentes
composiciones de la mezcla CO, + H,, para tres
diferentes valores de potencia eléctrica activa sumi-
nistrada al sistema y para tres diferentes valores de
frecuencia de operacion, utilizando alimina como
dieléctrico. El porcentaje de conversién del CO, en
las condiciones de trabajo fijadas, se incremento al
aumentar el tiempo de residencia, independiente-
mente de la composicion de la mezcla de los dos
gases, de la potencia eléctrica y de la frecuencia de
operacion, encontrando los valores mas altos para la
menor cantidad de CO, en la mezcla, para la mayor
potencia suministrada y para la menor frecuencia de
operacion.

Palabras clave: tiempo de residencia, descarga de
barrera de dieléctrico, conversion del CO,, potencia
eléctrica, frecuencia de resonancia.
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Abstract

This paper presents a study about the importance
of residence time, also called permanence time, of
agasinagap of dielectric barrier discharge, for the
treatment of carbon dioxide CO,, which is a pollu-
tant gas. Along with CO,, hydrogen H, is added to
form the atmosphere of the discharge reaction.
It was studied the behavior of power deliver to
system as a function of operation voltage using
alumina and quartz as dielectrics. CO, conver-
sion was studied as a function of residence time
for three different compositions of the CO, + H,
mixture, for three different values of the active
electrical power supplied to the system and for
three different values of frequency of operation
using alumina as dielectric. The percent conversion
of CO, in fixed working conditions was increased
with increasing residence time, regardless of the
composition of the mixture of the two gases, of
the electrical power and the operation frequency,
finding the highest values for the least amount of
CO, in the mixture, for higher power delivered and
for the lower frequency of operation.

Keywords: residence time, Dielectric Barrier
Discharge, CO, conversion, electrical power, reso-
nance frequency.
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1. Introduccion

El uso del carbdn, el petréleo y del gas natural,
generd una era de prosperidad y de avance en
el desarrollo humano sin precedentes, principal-
mente en los dos ultimos siglos. El mundo todavia
depende fuertemente de los combustibles fosiles,
los cuales cubren cerca del 80% de sus necesidades
energéticas (Olah & Prakash, 2009). El incremento
de las emisiones de CO, contribuye al incremento
de la temperatura global y el cambio climatico,
debido al efecto invernadero. Existen tres posibles
estrategias para reducir las emisiones: reducir
las cantidades emitidas de CO,, almacenarlo y
reutilizarlo (Mikkelsen, Jorgensen & Krebs, 2010;
Hongqun, 2008). La ultima opcién contempla
mezclar el CO, junto con H,, bajo ciertas condi-
ciones, para obtener algunos subproductos, que
pueden servir en diferentes procesos. Las nuevas
especies creadas a partir de la hidrogenacion
del CO,, pueden ser: el metanol, metano, agua,
mondxido de carbono y algunos otros hidrocar-
buros, que pueden ser excelentes combustibles,
utilizados en motores de combustién interna;
ademas son de facil almacenaje y transporte
(Wei-Wang, et al, 2011). La clave para la hidroge-
nacién del CO,, es la disponibilidad del hidrégeno,
pues se considera como una fuente de energia
muy importante para los afos venideros. Un cata-
lizador de diéxido de zirconio y niquel operando a
temperaturas de cerca de los 500 K, puede hacer
reaccionar los dos gases formando metanol y agua
(Schild, 1991).

Los subproductos anteriores también se pueden
obtener junto con metano, a través de una
Descarga de Barrera de Dieléctrico (DBD). Un
arreglo DBD consta de una fuente de alta tension,
la cual genera tensiones del érden de los kilovol-
tios, y frecuencias que van de los 500 Hz hasta 500
kHz, desde la cual se realizan descargas eléctricas
en un reactor. Este ultimo estd compuesto por
una barrera dieléctrica, que puede ser de: alimina
(ALO,), vidrio pyrex, comunmente conocido como
borosilicato o también de cuarzo; también se
utilizan electrodos de cobre o acero inoxidable,

Influencia del tiempo de residencia en la conversion del diéxido de
carbono en un sistema de descargas de barrera dieléctrica

normalmente conformados en estructuras
cilindricas (Mora-Mendoza, Sarmiento-Santos &
Casallas-Caicedo, 2014). Los gases en tratamiento
entran al reactor, donde son sometidos a las
descargas eléctricas que facilitan las reacciones
quimicas y con ello la generaciéon de nuevas
especies. Diferentes autores han trabajado con
este tipo de configuraciones en el tratamiento de
gases (Tae & Wong, 2012; Tao, 2002; Sentek, 2009;
Sarmiento, 2007; Eliasson, 1992).

Entrelos parametros que caracterizan las descargas
y que influyen en la transformacién de los gases,
como el CO,, estan: la tensién, la frecuencia, la
potencia, la composicién del gas y el tiempo de
residencia. Este ultimo representa el tiempo en
que las moléculas del gas permanecen dentro del
volumen de descarga del reactor. Algunos inves-
tigadores han realizado el estudio de la influencia
de este importante pardmetro en la conversién de
gases (Indarto, 2007; Sazal & Kundu, 2011).

En esta investigacion, se evidencia la importancia
del tiempo de residencia en el tratamiento
del dioxido de carbono (CO,), en presencia de
hidrégeno (H,), en un arreglo DBD que utiliz6 la
alimina como material dieléctrico, debido a sus
buenas propiedades dieléctricas. Esto ultimo a
diferencia de lo reportado en la literatura, donde
se presentan investigaciones en las que se utiliza
principalmente cuarzo. La conversion del CO, en
funcién del tiempo de residencia, se establecié
para tres variables, a saber: la composicién de la
mezcla CO, + H,, la potencia eléctrica activa sumi-
nistrada al sistema y la frecuencia de operacién.

2. Materiales y métodos
2.1 El arreglo DBD
El esquema del arreglo DBD empleado, se muestra

en la figura 1. Luego se describen cada uno de sus
componentes.
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Figura 1. Esquema del montaje experimental utilizado para el tratamiento de CO, mediante la DBD.

Reactor

El reactor utilizado para generar la DBD tiene una
configuracién cilindrica, cuyo dieléctrico, que
hace las veces de camara del reactor, consta de un
tubo de alumina de 99,5 % de pureza. El electrodo
externo que recubre el dieléctrico, se fabricé de
una ldmina de acero inoxidable, con una longitud
de 110 mm, cumpliendo la funcién de electrodo
de tierra. Como electrodo interno se utilizé una
varilla de 5/8” de acero inoxidable, la cual fue
sometida a remocién de 6xidos y a un proceso de
cromado electroquimico durante 20 minutos; este
ultimo proceso, permite recubrir toda la superficie
de la varilla con este metal, el cual mejora las
condiciones para la reaccién dentro de la cdmara.

El tubo de alimina tiene unas dimensiones fisicas
de: 215 mm de largo, 30 mm de didmetro exterior
y 2 mm de espesor. Estas dimensiones permiten
un volumen de descarga para el gas de 36,67 ml. El
reactor cuenta con dos elementos que se adaptan
en los costados laterales del dieléctrico, teniendo
como propédsito, el acople de la linea de gases con
la cdAmara del reactor; lo anterior es llevado a cabo
mediante acoples radpidos. Estas tapas se fabri-
caron en teflén, material que tiene la propiedad de
soportar las temperaturas que se generan durante
la descarga.

Sistema de gases

El CO, y el H,, con grado de pureza de 99,5 %,
alimentan el reactor desde dos lineas prove-
nientes de los cilindros; en cada linea se adapté un
regulador de presién y un medidor de flujo. Para
la medicion de la cantidad de CO, antes y después
de la descarga, en porcentaje de volumen en
el gas, se utilizé el analizador de gases CM 0006
(CO2 Meter) el cual mide la concentracién de CO,
en el gas de 0 a 100%, utilizando tecnologia de
infrarrojo no dispersivo. Este instrumento se lleva
a lectura de 0.0 % vol, al inicio de cada prueba.

Fuente de alimentacidn y sistema eléctrico

Para la generacién de plasma con la DBD, se nece-
sitan sefales de alta tensién y alta frecuencia. La
fuente utilizada es la PWM500/DRIVE10 (Informa-
tion Unlimited). Esta fuente proporciona tensiones
que van de 0 a 40 kV pico a pico; las frecuencias
se pueden ajustar entre valores de 20 a 60 kHz
por medio de un potencidmetro, encontrando
finalmente el valor requerido con la ayuda del
osciloscopio. Para monitorear el comportamiento
de las magnitudes eléctricas de: tensidn, corriente
y frecuencia, se utilizé un osciloscopio TBS 1062
(Tektronix), el cual permite un ancho de banda de
60 MHz, cuenta con dos canales, uno de los cuales
se utiliz6 para monitorear el comportamiento de la
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tension y el otro para el de la corriente. Desde este
instrumento se puede verificar el desfase entre las
sefales debido al efecto inductivo de la fuente y
al efecto capacitivo integrado del dieléctrico y del
gas.

Para cuantificar el consumo total de la potencia
eléctrica activa, se utilizo6 un medidor digital
INTERTEK GS CAT II, el cual maneja un rango de
potencia de 0 a 1800 W. Este instrumento maneja
dos conectores, uno en la parte posterior (macho)
que lo acopla a la red de alimentacién monofasica,
y otro en la parte frontal (hembra), que permite la
conexién del cable de alimentacién de la fuente
de poder. Para monitorear la seial de tensién de
alimentacion en el reactor, la cual es del orden
de los kilovoltios, se utilizé una punta de prueba
de alta tensién en una relacién en la medicién de
1000:1, con el fin de reducir el nivel de tension a
lo permitido en el osciloscopio. Para el monitoreo
de la sefal de corriente eléctrica, se conecté una
resistencia de 100 Q en serie con el circuito del
reactor, la cual estd finalmente conectada al elec-
trodo de tierra.

2.2 Parametros investigados

Tiempo de residencia. El tiempo de residencia
del gas dentro del reactor, se calculé mediante la
ecuacion 1.

t=Vd/Qg (s) (1)
Donde:

Vd = Volumen de descarga en el gap.

Qg = Flujo del gas en Nml/min

Los flujos de gas ajustados, fueron de 52, 74 y 96
Nml/min. Las condiciones nominales se consi-
guieron considerando 550 mmHg. La presion
atmosférica y la temperatura promedio del
ambiente donde se realizé la experimentacion,
fue de 291,15 K. Con los flujos de gas indicados, se
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consiguieron tiempos de residencia de 22,9,29,7 y
42,3 segundos, respectivamente.

Conversion del CO,. Este parametro indica la
transformacion o proporcion de cambio del CO,
en otros compuestos o elementos, es decir:

cantidad de CO, convertido

cantidad de CO, introducido * 100 (%) (2)
La cantidad de CO, introducido, es la que se mide
sin descarga eléctrica a la salida del reactor. La
cantidad de CO, convertido, se calcula restando la
medicién tomada a la salida del reactor después
de la descarga a la tomada sin descarga.

Proporcion de CO, en la mezcla. El porcentaje de
CO, en la mezcla H,+CO,, se ajusto a valores 10,
20y 40%, a través de las lecturas dadas desde los
rotdmetros, manteniendo constantes los valores
de potencia eléctrica suministrada al sistema y
la frecuencia de operaciéon en 105 Wy 19,72 kHz,
respectivamente.

Potencia eléctrica. La potencia suministrada al
sistema tomo valores de 80, 100 y 110 W, mante-
niendo constante tanto el porcentaje de CO, en la
mezcla H,+CO,, asi como la frecuencia, en 20% y
19,72 kHz, respectivamente.

Frecuencia eléctrica de operacion. Para el ajuste
de este parametro, se mantiene constante tanto
la tension eléctrica en valor rms y el porcentaje
de CO, en la mezcla H,+CO,, en 13,15 kV y 20 %,
respectivamente; esto ajustando desde la fuente,
frecuencias de 20, 21y 25 kHz.

3. Resultados y discusion

3.1 Potencia suministrada en funcién de la tension
eléctrica, para alumina y cuarzo

Debido a que la constante dieléctrica del material
utilizado en los sistemas DBD, es un pardmetro
que afecta de manera importante el tratamiento
del CO, (Duan, 2015), se realizaron ensayos para
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estudiar el comportamiento de la potencia en
funcién de la tensién aplicada al reactor, usando
alimina y cuarzo. El valor de potencia suminis-
trada se toma 5 minutos después de iniciada la
descarga. Las condiciones en el sistema, son: flujo
de 74 Nml/min, frecuencia de 19,72 kHz y propor-
cién en la mezcla de 80% de H, y 20% CO,,.

En la figura 2, se presentan graficamente los resul-
tados del comportamiento, a frecuencia eléctrica
de 19,72 KHz, flujo de 74 Nml/min y proporcién
en la mezcla de 80 H, y 20% CO.,. Es evidente que
para la misma tensién de operacion, la potencia
suministrada al reactor de alimina es mas alta que
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la correspondiente al cuarzo, debido a la mayor
capacitancia de la alimina, lo que se traduce en
mayor paso de corriente. Desde otro punto de
vista, para disipar la misma potencia en los dos
materiales se necesita un ajuste en la tensién mas
alto utilizando el reactor de cuarzo; por ejemplo,
para disipar cerca de 98 W en la cdmara de cuarzo
se necesita una tensién de 12,72 kV, lo que en la
camara de alimina se conseguira a 12,01 kV, en
5 minutos de descarga, permitiendo manejar en
la alimina corrientes mas altas, es decir mayor
actividad en el reactor y por consiguiente mayor
transformacién. Debido a esto, se utilizé la alimina
como material dieléctrico en esta investigacion.

13 14

Tension de operacion (kV)

Figura 2. Potencia suministrada al sistema en funcién de la tensién de operacion, para dieléctricos de alimina y cuarzo.

3.2 3.2 Caracterizacién de la descarga

Las DBD, se dividen en las descargas filamentares
y las difusas u homogéneas; en apariencia, las
descargas homogéneas se distribuyen uniforme-
mente a través de todo el volumen de descarga.
En contraste, las descargas filamentares consisten
en un conjunto de canales de descarga discretos
aleatoriamente distribuidos (Massines, 2005).

Se alimenté el reactor con los gases de estudio,
es decir, didxido de carbono CO,, e hidrégeno H..

Inicialmente, se introduce la mezcla en propor-
cién 1:1 con un flujo total de 74 Nml/min. Se
increment6 la potencia suministrada al sistema
cambiando las sefales de tensidn y de frecuencia
desde la fuente, hasta valores de 5,65 kV y 19,72
kHz, respectivamente. En estas condiciones se
presentala descargafilamentar, la cual se evidencia
con la distorsion de la sefal de corriente (presenta
la menor amplitud), pudiéndose apreciar ésta
junto con la senal de tensién (presenta la mayor
amplitud), en el osciloscopio, como se aprecia en
la figura 3.
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Figura 3. Sefales de tensién y corriente en el reactor,
a 19,72 KHz, con alimina como dieléctrico.

Las senales de tensidn y corriente muestran que
existe un adelanto por parte de la sefial de tension,
lo que evidencia que para la frecuencia de opera-
cién de 19,72 KHz, el circuito del sistema presenta
predominancia inductiva, esto debido a que la
reactancia inductiva de acople de la fuente de
poder, tiene mas valor que la reactancia capacitiva
total del gas y del dieléctrico.

Se realizaron algunos ensayos buscando condi-
ciones favorables para plasma estable. Un
conjunto adecuado de valores para las variables,
se consigue cuando la tensién es de 13,15 kV, la
potencia suministrada de 105W, y la frecuencia de
19,69 kHz; en la figura 4 se muestra una imagen
del comportamiento de las sefales de tension
y corriente para estas condiciones, donde se
aprecia una distorsion de las mismas debido a las
reacciones quimicas presentes dentro del reactor.
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Figura 4. Sefales de tensién y corriente para
50% de CO,, a 19,69 KHz, 105 Wy 13,15 kV,
utilizando alumina como dieléctrico.

3.3 Efectos del tiempo de residencia en la conver-
sion del CO,

Composicién en la mezcla. En la figura 5, se
aprecia el comportamiento de la transformacion
del CO, para los tres tiempos de residencia: 22,9,
29,7y 42,3 s, en las tres composiciones de CO, en
la mezcla: 10, 20 y 40%, con potencia suministrada
de 105 Wy frecuencia de operacién de 19,72 kHz.

Se evidencia que, independientemente de la
composicion en la mezcla, la transformacion del
CO, se incrementa para tiempos de residencia
mayores, alcanzando su maximo valor en 43,71%
para un tiempo de residencia de 423 sy 10 %
de proporcion de CO, en la mezcla. Lo anterior
sugiere que entre mas tiempo permanezcan las
moléculas de CO, y H, dentro del volumen de
descarga, mayor oportunidad se tiene de reac-
cionar en el gap para asi formar otros compuestos.
Visto de otra manera, para obtener el mismo nivel
de conversién en dos composiciones diferentes,
es necesario mantener por mas tiempo dentro del
reactor el gas que contiene mayor cantidad de CO,
en la composicion.
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Figura 5. Porcentaje de CO, transformado en funcién del tiempo de residencia, para tres
concentraciones, a frecuencia de 19,72 kHz y potencia de 105 W, usando alimina.

Igualmente, se deduce de la figura 5, que para el
mismo tiempo de residencia, es decir, el mismo
flujo, las mejores transformaciones se presentan
cuando el contenido de CO, en la mezcla, se hace
menor; esto implica un consumo de H, elevado.
A pesar de lo anterior, con los porcentajes de
transformacién obtenidos y para los tiempos de
residencia fijados, se hace evidente que el tiempo
de residencia es un pardmetro importante en la
transformacion del CO,, siendo este relativamente
facil de fijar, con base en las condiciones geomé-
tricas del reactor y en el flujo de alimentacién en
los rotdmetros.

Potencia eléctrica. En la figura 6, se aprecia el
comportamiento de la transformacién en los
tres tiempos de residencia estudiados, para tres
valores de potencia: 80, 100 y 110 W, frecuencia
de operacién de 19,72 kHz y composicién en la
mezcla de 80% H,y 20% CO,,.

La transformacion del CO, se incrementa al
aumentar el tiempo de residencia, alcanzando
su maximo valor en 33.38% para un tiempo de
residencia de 42,3 sy 110 w de potencia aplicada;
es decir, en condiciones de mayor cantidad de
energia durante el mayor tiempo posible. El incre-
mento de la potencia de entrada, permite suminis-
trar mas energia para disociar las moléculas y con
ello generar mas electrones energéticos, los cuales
permiten fragmentar otras moléculas (Hyung,
2004). La conversiéon es de 17,54% y de 33,38%,
para tiempos de residencia de 22,9 y 42,3 s,
respectivamente, a potencia suministrada de 110
W, interpretando de lo anterior, que la transfor-
macién se duplica aproximadamente al duplicar
también el tiempo de residencia, para la misma
potencia. Comportamiento similar se presenté en
las otras potencias estudiadas.
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Figura 6. Porcentaje de CO, transformado en funcién del tiempo de residencia, para tres diferentes

potencias, a 19,72 kHz y composicién en la mezcla de 80% H, y 20% CO,, usando alimina.

En este caso se infiere que, para el mismo gasto
energético, mayor formacion de nuevos productos
o mayor cantidad de los ya existentes se dara en
la medida que las moléculas permanezcan mas
tiempo dentro del reactor; lo anterior sugiere una
vez mas, que se justifica el desarrollo de reactores
que permitan aumentar el tiempo de residencia
de las moléculas dentro de los mismos.

Frecuencia eléctrica de operacion. En la figura 7,
se presenta el comportamiento del CO, transfor-
mado, en funcién del tiempo de residencia, para
tres valores de frecuencia: 20, 21 y 25 kHz, con
tension de operacién de 13,15 kV y composicion
en la mezcla de 80% H, y 20% CO2. En las tres
frecuencias estudiadas, la transformacion del

CO,, aumenta con el correspondiente aumento
del tiempo de residencia, alcanzando su maximo
valor en 31,04%, para un tiempo de residencia de
42,3 sy 20 kHz de frecuencia de operacion.

La conversion esde 13,64%Yy 19,63%, para tiempos
de residencia de 22,9y 29,7 s, respectivamente, en
la misma frecuencia de los 20 kHz. En esta misma
frecuencia, el cambio en la transformacién es de
17,4 %, pasando de 13,64 a 31,04 % al aumentar el
tiempo de residencia en 19,4 s, lo cual demuestra
nuevamente la importancia de este parametro en
el proceso de transformacién. Comportamientos
similares se presentan en las otras frecuencias,
como se aprecia en la figura 7.
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Figura 7. Porcentaje de CO2 transformado en funcién del tiempo de residencia, para tres frecuencias,

atensién de 13,15 kV'y composicién en la mezcla de 80% H2 y 20% CO2, usando alimina.

La impedancia total en el circuito, estd determi-
nada por la impedancia de acople de la fuente y
por la resistencia y capacitancia del reactor (inclu-
yendo dieléctrico, gas y electrodos). Cuando la
frecuencia de operacion hace que se aproxime al
punto de resonancia, la impedancia total alcanza
su valor minimo. Al conseguir esta condicion, la
maxima demanda de potencia es obtenida, y con
ello la mayor conversion de CO,.

Para frecuencias mas altas y mas bajas del punto
de resonancia, el sistema DBD se comporta
con predominancias inductivas y capacitivas,

respectivamente (dado que en el inductor y el
capacitor, laimpedancia es directa e inversamente
proporcional a la frecuencia, respectivamente),
y en los dos casos la impedancia total aumenta
(Chong-Lin Song, 2008), y con ella disminuye la
conversion de CO,. Es evidente que en el sistema
implementado la predominancia es inductiva,
dado que al aumentar la frecuencia se disminuye
la conversion para el mismo tiempo de residencia.
En la figura 8, se muestra el comportamiento
predominante de la impedancia a diferentes
frecuencias, asi como la zona de frecuencias que
corresponde a la experimentacion realizada.
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4. Conclusiones

Se estudi6 la conversion del CO, en una DBD, en
funcién del tiempo de residencia, en diferentes
composiciones de la mezcla CO, + H,, para dife-
rentes valores de potencia eléctrica y en diferentes
valores de frecuencia de operacién. En todos los
casos estudiados, la conversion del CO, aument6
de forma considerable con el aumento del tiempo
de residencia, lo cual se consigue reduciendo el
flujo de gas en el mismo volumen de descarga.
Las senales eléctricas de tensién, corriente y
frecuencia fueron monitoreadas, evidenciando el
desfase entre las sefales de tensién y corriente
permitiendo asi identificar que la impedancia de
salida de la fuente tiene predominancia sobre las
capacitancias del gas y del dieléctrico.

Independientemente de la composicion de la
mezcla CO, + H,, la transformacién del CO,, se
incrementa para tiempos de residencia mayores
debido a que entre mas tiempo permanezcan
las moléculas de CO, y H, dentro del volumen
de descarga, mayor oportunidad tienen de reac-
cionar; las mejores transformaciones se presentan
cuando el contenido de CO, en la mezcla se hace
menor, implicando un consumo de H, elevado. La

transformacion del CO,, se incrementa al aumentar
el tiempo de residencia independientemente de la
potencia aplicada. En el mismo gasto energético,
mayor formacién de nuevos productos o mayor
cantidad de los ya existentes, se dard en la medida
que las moléculas permanezcan mas tiempo
dentro del reactor.

La transformacién del CO,, aumenta con el corres-
pondiente aumento del tiempo de residencia
en las tres frecuencias estudiadas. Los mejores
niveles de transformacién se consiguen con la
menor frecuencia, dado que en el sistema imple-
mentado la predominancia es inductiva. La trans-
formacion del CO,, esta por tanto determinada de
manera importante por el punto de resonancia
el cual depende de las caracteristicas eléctricas
del reactor y de la fuente. Con este estudio se
demuestra que el tiempo de residencia es un
pardametro importante en la transformacién del
CO,, siendo este fijado con el flujo de alimentacién
en los rotdmetros; lo anterior permite contribuir al
disefio de reactores mas eficientes que permitan
el 6ptimo tratamiento de este tipo de gases.
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