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RESUMO

O filamento quente é parte primordial no processo de crescimento de filmes de
diamante utilizando reatores de deposi¢cdo quimica a vapor assistidos por filamento
quente. Desta maneira, realizou-se o estudo da eficiéncia energética de filamentos de
diferentes diametros, localizados a diferentes distancias do substrato. Para a realizacdo
deste estudo foi empregado um aplicativo comercial de dinamica dos fluidos
computacional. Com a utilizagdo deste software foram realizadas modelagens
tridimensionais do reator HFCVD considerando o transporte de calor e massa, a
quimica de fase gasosa e de superficies para ambientes contendo somente hidrogénio e
para ambientes com hidrogénio, metano e radicais precursores ao crescimento. Nessas
modelagens foram utilizados parametros fixos e variaveis. Os parametros fixos foram a
temperatura do filamento, temperatura do substrato, a temperatura da parede do reator e
o fluxo de entrada do gas. Os parametros variaveis foram o diametro do filamento, o
namero de filamentos, a distancia entre filamento e substrato, a distancia entre
filamentos e a pressédo de trabalho do reator. Com a realizacdo das modelagens foi
possivel obter a eficiéncia energética do filamento quente, os perfis de temperatura, a
velocidade e a concentracdo de espécies. Isto permite uma andlise dos resultados, de
onde é possivel indicar a melhor configuragdo de reator para obter a maior quantidade
de hidrogénio atémico na regido do filamento quente e na regido do substrato, obter a
melhor distancia entre filamento e substrato e a melhor distancia entre os filamentos.






THREE-DIMENSIONAL MODELING OF HOT FILAMENT REACTOR FOR
DIAMOND GROWTH

ABSTRACT

The hot filament is a key part in the growth process of thin films of diamond using
HFCVD reactors. Thus, the study of the energy efficiency of filaments of different
diameters, located at different distances from the substrate was done. For this study,
commercial software for computational fluid dynamics was used. By using this
software, a three-dimensional modeling of the HFCVD reactor is done, considering heat
and mass transport, gas-phase and surface chemistries, reactor environments containing
only hydrogen and containing hydrogen, methane. These modeling used fixed and
variable parameters. The fixed parameters were the filament temperature, substrate
temperature, the wall temperature and the flow of the gas. The variable parameters were
the filament diameter, the number of filaments, the filament-substrate deep, the
filaments distance and the internal reactor pressure. With this modeling the energy
efficiency of the hot filament, the profiles of temperature, speed and species
concentration were obtained. The results analysis shows the best direction of reactor
configuration.
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1. INTRODUCAO

O presente trabalho foi realizado dentro da linha de pesquisa de crescimento de filmes
finos e auto-sustentados de diamante a partir da deposicéo quimica da fase vapor, CVD
- do inglés Chemical Vapor Deposition. O objetivo deste trabalho é obter a eficiéncia
energética do filamento quente através de modelagens computacionais de fenémenos
fisico-quimicos que ocorrem dentro do reator, durante o crescimento de filmes de

diamante.

O diamante é um material que possui propriedades consideradas ideais para muitas
aplicacdes tecnoldgicas. Podemos destacar o uso de diamante em ferramentas de corte
na industria, como protetor de células solares e superficies sujeitas a bombardeamento
de particulas, dissipadores de calor e dispositivos eletrénicos, como também seu uso nas
areas médica e odontologica (LEE, ZHANGDA E JIANG, 1999; GOZELOTO ET AL,
2003).

A producao artificial de diamante tornou-se realidade na década de 50 através do
método HPHT — do inglés High Pressure High Temperature, alta pressao e alta
temperatura, e deposicdo quimica a vapor (SPEAR E DISMUKES, 1994). O diamante
sintético possui propriedades iguais, ou em alguns casos superiores, ao diamante
natural, mas com um diferencial positivo, com custo consideravelmente menor
(PIERSON, 1993). A busca por métodos artificiais de producéo foi motivada por suas
propriedades excepcionais e devido ao alto custo e raridade do diamante em sua forma

natural.

A producao de filmes de diamante a baixa pressao ndo é simplesmente a deposi¢cédo de
atomos de carbono. O crescimento de diamante a baixa pressédo acontece devido a varios
fatores como a adsorcdo de atomos de carbono e sua incorporacdo na rede cristalina pela
acao do hidrogénio atémico (PIERSON, 1999). Na Figura 1.1 é mostrado o diagrama de
fase do carbono, com os respectivos campos de estabilidade do diamante e da grafite.
Pela figura podemos notar que o crescimento de diamante é estavel a altas pressoes, e 0

crescimento da grafite é estavel a baixas pressdes. A chave do processo de crescimento
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de diamante a baixas pressfes € impedir a formacéo preferencial da grafite. Para isso é
necessaria uma supersaturacdo de hidrogénio atdbmico no ambiente de crescimento,

como elucidaremos a seguir.
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Figura 1.1 - Pressao de equilibrio das fases diamante e grafite.
FONTE: Adaptada de Silva (2001).

1.1. O processo de crescimento de filmes de diamante

O processo de crescimento de filmes de diamante CVD atraiu a atencdo de muitos
autores nos ultimos anos. Varios estudos experimentais e tedricos, com o intuito de
entender o processo de crescimento, sdo encontrados na literatura. De acordo com
Anthony (1997) a complexidade do entendimento do processo de deposicdo do
diamante CVD é causada pela interdependéncia de alguns fatores: formacédo de radicais
no filamento, reacdes quimicas na fase gasosa, transporte das espécies reativas para a
superficie, reacbes quimicas sobre a superficie e transporte dos produtos na superficie.
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O processo de crescimento do diamante CVD serd descrito conforme o esquema
mostrado na Figura 1.2. Inicialmente ocorre a introducdo dos reagentes no reator. Os
reagentes sado gases da mistura de entrada, geralmente composta de hidrogénio
molecular com pequenas porcentagens de hidrocarbonetos. O metano é amplamente

usado com concentragcdes que variam entre 0,3% a 5%.

Reagentes
H; e CH,

'

Ativacao
H, + M — 2H + M
CH4+H*—*CH3+H2

Camada
Limite

Interface

Substrato

Figura 1.2 - Fendbmenos que ocorrem durante o crescimento do diamante: (1) Difusao;
(2) Fluxo Laminar; (3) Conveccédo Natural; (4) Difusdo através da camada limite;
(5) Adsorcao; (6) Dessorcéo; (7) Difusdo na Superficie.

FONTE: Adaptada de Spear e Dismukes (1994).
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Os reagentes entram em uma regido de alta temperatura onde o gas é ativado. Na regiao
de ativacao ocorre a dissociacdo do hidrogénio molecular em hidrogénio atémico e a
dissociacdo das espécies de hidrocarbonetos. O gas pode ser ativado por filamento

guente, plasma ou chama de combustao.

As espécies chegam a superficie de crescimento por uma combinagdo de processos de
transporte do gas no reator. Conveccdo natural, conveccdo forcada e difusédo
transportam as espécies no reator. A linha tracejada horizontal, da Figura 1.2, representa
uma possivel camada limite da interacéo do fluxo de gas com o substrato. No substrato
podem ocorrer reagfes quimicas, adsorcdo, dessorcdo e difusdo de espécies (SPEAR E
DISMUKES, 1994).

A ativacdo do gas representa uma parte importante do processo de crescimento de
diamante. N&o basta apenas a dissociacdo dos gases componentes da mistura, mas €
necessdaria uma condicdo que provoque o ndo equilibrio térmico, como ocorre com a

existéncia de altos gradientes de temperatura na regiao de ativagao.

De acordo com os calculos de equilibrio quimico ndo haveria indicios de concentracao
de hidrogénio atdmico na regido do substrato (temperatura aproximadamente 1000 K).
Porém, por resultados experimentais e estudos numéricos de crescimento de diamante,
verifica-se a presenca de hidrogénio atdmico nesta regido. Isto se deve ao fato da
existéncia de altos gradientes de temperatura na regido de ativacéo (regido proxima ao
filamento) ocasionando o nao equilibrio térmico na mesma. Podemos visualizar este
fenbmeno no gréafico da Figura 1.3, onde realizamos uma comparacdo entre valores de
concentracdo de hidrogénio atdmico obtidos por calculos de equilibrio e valores obtidos
a partir de simulacdo unidimensional, realizada por Siqueira (2005), onde foram

considerados os fendbmenos de difuséo de calor e de difusdo de espécies.
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Figura 1.3 — Comparacao entre simulagéo unidimensional e calculo de equilibrio
mostrando o efeito do ndo equilibrio térmico na regido de ativacao.

1.2. A importancia do hidrogénio atdmico no processo de crescimento

O hidrogénio atébmico tem um papel fundamental no processo de crescimento de filmes
de diamante. Podemos elucidar esse papel do hidrogénio atdmico em trés etapas.
Primeira, promove a quimica da fase gasosa. Em condi¢gfes de supersaturagdo promove
0 crescimento atacando espécies estaveis e produzindo radicais de hidrocarbonetos, os
quais séo possiveis precursores do crescimento (WOLDEN E GLEASON, 1993).

Segunda e muito importante, a remocéao da grafite. O hidrogénio atémico ataca a grafite
a uma taxa muito mais alta que o diamante. Essa teoria assume que a grafite e 0
diamante sdo formados simultaneamente, mas a grafite, ou fases grafiticas, sao
destruidas por reacdes com os atomos de hidrogénio, enquanto o diamante n&do, ou nao
na mesma extensao (FRENKLACH, 1989).
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Terceira, cria sitios de crescimento através de reagfes de abstracdo e recombinacéo
sobre a superficie, e estabiliza a superficie do diamante. Uma superficie de diamante
terminada com hidrogénio é mais estavel (SPEAR E DISMUKES, 1994).

Assim, 0 meio de ativagdo deve ser capaz de produzir uma quantidade abundante de
hidrogénio atébmico.

1.3. Modelos de crescimentos de diamante

Varios mecanismos, de fase gasosa para crescimento de diamante, foram propostos com
o intuito de esclarecer qual é a principal espécie precursora (metano ou o acetileno) de

carbono na superficie de crescimento do diamante.

A primeira tentativa de esclarecer o crescimento do diamante em escala atémica foi
dada por Tsuda, Nakajima e Oikawa (1986). Neste estudo propuseram o crescimento do
diamante utilizando céations de @H Frenklach e Spear (1988) propuseram que 0
acetileno é o principal precursor para o crescimento dos filmes de diamante. Porém, em
seus estudos, Harris (1989) verificou que o metano € o principal precursor do
crescimento. O modelo proposto neste trabalho de Harris, e descrito com mais detalhes
no capitulo 3, foi o modelo utilizado para a modelagem de toda a quimica de fase
gasosa, nesta tese de doutorado.

Mais tarde, foi comprovado que o radical metila € a principal espécie precursora para o
crescimento de diamante. Harris e Martin (1990) e Martin e Hill (1990) mostraram que
radical metila ou o0 metano sdo mais eficazes que o acetileno para o crescimento dos
filmes de diamante. Isto foi verificado por Chu et al. (1991), indicando que o radical

metila € o precursor dominante do crescimento sob as condicbes HFCVD.

1.4. A importancia das reacdes heterogéneas no processo de crescimento

Além das reacdes de fase gasosa, reacdes de superficie devem ser inseridas no processo,
para a modelagem da dissociacéo catalitica do hidrogénio na superficie do filamento e a

recombinacao dos atomos de hidrogénio na superficie do substrato.
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A dissociacdo catalitica do hidrogénio molecular na superficie de um filamento de
tungsténio aquecido foi descoberta por Irving Langmuir em 1912. Em seus estudos
foram realizados calculos e experimentos da poténcia consumida pelo filamento de
tungsténio em um tubo de vidro de 5 cm de didametro. Comparando os resultados,
valores calculados com valores experimentais, ele verificou que 0s mesmos néao
concordavam, demonstrando uma perda de energia nos valores experimentais. Com um
estudo mais rigoroso ele comprovou que essa perda de energia era devida a dissociacéo
do hidrogénio molecular na superficie do filamento quente, gerando assim atomos de

hidrogénio.

Uma das complexidades da modelagem computacional do processo de crescimento de
filmes de diamante via HFCVD é a obtencéo da taxa de dissociacdo do hidrogénio na
superficie do filamento quente. Este € um dos parametros cinéticos fundamentais para a
simulacdo e modelagem do processo que ainda sdo desconhecidos na literatura. Alguns
autores (ZUMBACH ET AL. (1997), QI E CHEN E WANG (2003)) utilizam um valor

fixo da concentracdo de hidrogénio atdmico na superficie do filamento quente e outros
utilizam, através de tentativa e erro, acertar o valor dessa taxa no filamento, como

veremos a seguir.

Devido a complexidade na obtengéo dessa taxa, alguns autores consideravam somente a
quimica de fase gasosa (GOODWIN E GAVILLET (1990), WOLDEN E GLEASON
(1993)). Em 1989, Jansen e Chen e Machonkin realizaram experimentos recobrindo o
filamento quente com quartzo a fim de medir a concentracéo de hidrogénio atdbmico no
ambiente do reator. De acordo com este estudo, recobrindo o filamento com quartzo,

nao ha indicios de formacéo de hidrogénio atdmico na superficie do filamento quente.

Porém, o hidrogénio atdbmico é muito importante no processo de crescimento, como
mostrado por em Frenklach (1989). Ele observou a importancia do hidrogénio atdmico
no processo, como a erosdo da grafite da superficie de crescimento e a formagéo de
espécies precursoras para crescimento. E imprescindivel, como veremos a seguir, que a

dissociacao catalitica do flamento seja incorporada na modelagem.
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Em 1990, Goodwin e Gavillet comprovaram o papel fundamental que as reacgdes
heterogéneas tém no processo de crescimento de diamante. Eles realizaram uma
modelagem unidimensional de um reator de crescimento de diamante. O objetivo do
trabalho era obter a velocidade de difusdo de espécies, o perfil de temperatura e de
concentracdo de espécies. Nessa modelagem eles consideraram somente a quimica na
fase gasosa e seus resultados ndo foram satisfatorios quando comparados com dados
experimentais, devido a auséncia da dissociacdo do hidrogénio na superficie do

filamento.

Wolden e Gleason (1993) realizaram um estudo numérico utilizando um modelo
bidimensional do reator HFCVD. Seus estudos estavam focados na relativa importancia
da quimica homogénea e heterogénea de producao de hidrogénio atbmico. Nesse estudo
consideraram um valor fixo de concentracdo de hidrogénio atdmico no filamento. Seus
calculos mostraram que, pelo menos, 95% da produc¢éo do hidrogénio atbmico é devida
a reacdo heterogénea do hidrogénio com o filamento quente. Outro modelo
computacional unidimensional para a quimica de fase gasosa e processos de transporte
foi empregado por Zumbach et al. (1997). Com esse estudo eles identificaram a

importancia da dissociacao catalitica nas modelagens.

Qi e Chen e Wang (2003) estudaram a formacao de hidrogénio atbmico na superficie do
filamento através de uma modelagem unidimensional de um reator de crescimento.
Nesta simulacdo foram consideradas reacfes heterogéneas e de fase gasosa em um
reator onde o gas era composto somente de hidrogénio. Eles obtiveram bons resultados,
que concordavam com dados experimentais, de temperatura e concentragdo de
hidrogénio atdbmico. O valor da taxa de producdo do hidrogénio na superficie do
filamento quente utilizada neste estudo foi de aproximadamente 8,0 filpara os
seguintes parametros de reator: temperatura do filamento: 2500 K, temperatura do
substrato: 1130 K, pressao: 20 Torr, diametro do filamento:p@s0distancia entre

filamento e substrato: 7 mm.
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1.5. Estudos teéricos do crescimento de diamante

Véarios estudos tedricos foram realizados ao longo dos anos. Simulacdes
unidimensionais, bidimensionais e tridimensionais, problemas estacionarios e
dependentes do tempo, abordagem continua e discreta, simulacdes de fase gasosa,
mecanismos de crescimento na superficie, estudos da energia de ativacdo, morfologia
foram realizadas. Destacaremos aqui o0s estudos mais significativos para o

desenvolvimento deste trabalho.

Com um modelo simplificado da quimica gas-superficie que ocorre durante a deposi¢éao
de filmes de diamante a partir de CVD, Goodwin (1993) apresentou uma expressao para
o calculo da taxa numérica de crescimento dos filmes de diamante. Expressédo esta usada

para o calculo da taxa de crescimento dos resultados obtidos neste trabalho.

Em 1992, Tankala e DebRoy realizaram uma simulacdo bidimensional dos fenbmenos
de transporte, quimica de fase gasosa e de dissociacdo catalitica do hidrogénio e
compararam seus resultados com dados experimentais da literatura. O método de
obtencéo da taxa de dissociacao catalitica do hidrogénio foi utilizada como base para a

taxa de dissociacao utilizada nesta tese.

Das simulagdes tridimensionais de reatores HFCVD presentes na literatura, destacamos
duas que mais se aproximam das modelagens realizadas neste trabalho. Mankelevich,
Rakhimov e Suetin (1998) realizaram uma modelagem tridimensional de um reator
HFCVD para estudar reacdes de fase gasosa e de superficie. Seu modelo consiste em
trés blocos que descrevem: a) os processos de fase gasosa (transferéncia de calor e
massa); b) reacdes gas-superficie no substrato e c) dissociacdo catalitica no filamento. A
taxa de geracdo dos atomos de hidrogénio foi estimada através das comparacdes dos
resultados obtidos com dados experimentais. Por questoes de simplificacéo e facilidade
nos calculos, as equacgbes da mecéanica dos fluidos foram utilizadas em coordenadas
cartesianas. Os parametros do processo considerados nessa modelagem foram: 1
filamento sobre o substrato a uma distancia de 7 mm, pressdo de 20 Torr, mistura

gasosa 0,5% de GHm H escoando a uma taxa de 100 sccm.
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A outra simulagdo que destacamos foi realizada por Barbosa, Villa-Nova e Baldan
(2006). O modelo consiste na simulacdo dos processos de transferéncia de calor no
reator HFCVD utilizando o software comercial CFX-5 para a obtencdo dos perfis de
velocidades e temperatura. Os parametros do processo considerados nessa modelagem
foram: 1 filamento localizado paralelamente ao substrato a uma distancia de 7 mm, cujo
didmetro é de de 25Qm, pressdo de 30 Torr, mistura gasosa 1% de¢ &h H
escoando a uma taxa de 100 sccm. As temperaturas do substrato e do filamento foram
mantidas a 1000 K e 2500 K, respectivamente, e a temperatura da parede do reator a
328 K.

1.6. Proposta do trabalho

A proposta deste trabalho é a modelagem tridimensional de reatores CVD utilizando um
software comercial de dinamica dos fluidos computacional (DFC), de maneira a obter a
eficiéncia energética do filamento quente. Para esse estudo foi considerado um reator
CVD ativado por filamento quente (HFCVD - do inglés hot filament chemical vapor
deposition). O crescimento de diamante pelo método HFCVD é amplamente utilizado
devido ao baixo custo e simplicidade de producéo dos reatores, comparados com outros
métodos CVD (PIERSON, 1993).

Na Figura 1.4 temos um esquema simplificado de um reator HFCVD. Notamos, nesta
figura, que os gases reagentes entram no reator e passam pelo filamento quente, onde
sao ativados e posteriormente reagem com o substrato de maneira a produzir o filme de

diamante.

Os detalhes da geometria do reator utilizado nas modelagens sdo mostrados na Figura

1.5. Os parametros utilizados foram aproximadamente:
(a) Diametro interno do reator: 57 mm;
(b) Altura do reator: 210 mm;
(c) Diametro interno do tubo de entrada de gases: 2 mm,;

(d) Altura do tubo de entrada de gases: 97 mm,;

34



(e) Distancia entre tubo de entrada de gases e o flamento quente: 36 mm;
() Distancia entre o porta-substrato e o fundo do reator: 70 mm,;

(g) Comprimento e largura do porta-substrato de 35 mm;

(h) Espessura do porta-substrato: 2 mm,;

(i) Diametro interno do tubo de saida de gas: 4,8 mm.

Figura 1.4 - Figura esquematica de um tipico reator HFCVD.
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Figura 1.5 - Figura esquematica da geometria do reator de crescimento de diamante
HFCVD utilizada nas modelagens

Outros parametros da geometria foram variados, como:

(a) O diametro do filamentd-oram utilizados 8 diferentes diametros de filamento:
50 um, 85um, 100pm, 123pum, 200pum, 250um, 500 pm e 1 mm.

(b) A distancia entre o filamento quente e o substiaoam utilizadas as seguintes
distancias entre filamento e substrato: 3 mm, 5 mm, 7 mm, 10 mm, 13 mm e 15

mm.

(c) ©_numero de filamentosAs modelagens foram realizadas utilizando 1

filamento, 3 e 5 filamentos.

(d) A distancia entre os filamentoBara as modelagens com mais de um filamento

foram utilizadas as distancias (i) 3,5 mm; (ii)) 5 mm e (iii) 4 e 5 mm. Estes
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filamentos foram posicionados paralelos entre si e acima do substrato, como

vemos na Figura 1.6.

35 mm 35 mm 35 mm 358 mm
od—Fo +——F o t—PF o 4—Po

()

substrato

5 mm amm 5 mm 5 mm
odk—Fo +——PFo4t—» c4+—Po

(ii)

substrato

4 mm S mm 5 mm 4 mm
od—Fo +——F o 4P o 4—Po

(iii)

substrato

Figura 1.6 - Figura esquemética da distancia entre filamentos

Além dos parametros da geometria, outros parametros foram utilizados nas modelagens
como: a temperatura do filamento de 2500 K, a temperatura do substrato 1130 K, a
entrada dos reagentes 100 sccm; gases reagentesi¥d CH em H. A presséo de

trabalho do reator foi mais um dos parametros variaveis nas modelagens, onde foram

modelados reatores operando a 20, 50 e 100 Torr.

Nossos estudos foram focados na formacdo e transporte das espécies quimicas
responsaveis pelo crescimento. Desta maneira fendmenos como convecg¢ao natural,

conveccao forgcada, conducdo de calor, transporte de espécies quimicas e as reacoes
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guimicas presentes na fase gasosa foram inseridas na modelagem, de maneira a obter
valores que identifiquem o melhor diametro de filamento, a melhor distancia entre
filamento e substrato, como também o melhor posicionamento entre varios filamentos

paralelos.

1.7. Organizacéao do trabalho

Este trabalho foi dividido em cinco partes:

1. Introducdo: onde € apresentada uma breve discussdo sobre o processo de
crescimento de filmes de diamante identificando os principais fenbmenos que

ocorrem durante o processo de crescimento.

2. Revisdo bibliografica: onde sdo apresentados alguns trabalhos tedricos que
servem como base para o entendimento das modelagens realizadas neste
trabalho. Modelos de mecanismos de crescimento de diamante, estudos da taxa
de dissociagcdo de hidrogénio na superficie de crescimento e algumas

modelagens 2D e 3D encontradas na literatura, sdo apresentadas.

3. Formulacdo matematica do problema: é apresentada a importancia de estudos de
dindmica dos fluidos computacional, bem como uma descricdo do software
comercial utilizado, o ANSYS CFX 11.0, e a validacdo deste software para
realizacdo de modelagens numéricas de reatores HFCVD para crescimento de
diamante. Neste capitulo, apresentamos também, o estudo da eficiéncia
energética do filamento quente através da analise via expressdes numéricas da
literatura e também da modelagem 3D do transporte de calor no reator HFCVD,
reacdes quimicas de fase gasosa, taxas de producdo e sumidouro de hidrogénio
atdmico e radical metila para diferentes pressdes internas do reator e para casos

com 1, 3 e 5 filamentos paralelos.

4. Resultados e discussbes: onde sao apresentados os resultados e as discussdes

deste trabalho.

5. E no capitulo 5 séo apresentadas as conclusfes deste trabalho.
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2. FORMULACAO MATEMATICA DO PROBLEMA

A investigacdo numérica de fendbmenos que ocorrem durante o processo de crescimento
de diamante, em um reator assistido por filamento quente, é uma etapa importante para
contribuir com as pesquisas experimentais ja realizadas, resultando em um trabalho

conjunto cujo intuito é obter, de maneira efetiva, filmes de diamante de boa qualidade.

2.1. A importancia da dinamica dos fluidos computacional (DFC)

A dinamica dos fluidos computacional é a area da computacdo cientifica que estuda
métodos computacionais para simulacdo e modelagem de fendmenos que envolvem
fluidos em movimento, cujo objetivo é reduzir o nUmero de experimentos e analisar

fendbmenos que ndo poderiam ser estudados em laboratério (FORTUNA, 2000).

A DFC é uma ferramenta baseada na modelagem numérica do comportamento de
sistemas envolvendo o escoamento de fluidos, a transferéncia de calor, conveccéo,
turbuléncia e outros processos fisicos relacionados. A DFC trabalha pela solugédo de
equagOes do problema de um sistema, sobre uma regido de interesse, baseando-se nas
condi¢Bes de contorno referentes a esta regido. E amplamente usada por engenheiros e
cientistas em um vasto campo de aplicacbes, destacando a modelagem de reatores
quimicos, a investigacdo dos efeitos de fogo e fumacga, a modelagem de sistemas de
combustdo, a aerodinamica dos carros, transferéncia de calor nos circuitos eletronicos,
dispersao de poluentes no ar ou na agua (ANSYS CFX 11.0, 2007).

A DFC pode ser usada para determinar a validade de um processo na fase de projeto ou
para encontrar formas de melhorar as caracteristicas de processos em operacdo. E uma
ferramenta de baixo custo comparada com experimentos. Modificacbes de projeto
podem ser realizadas através de mudancas na geometria do problema e simulacdes
podem ser realizadas a fim de verificar os efeitos dessas mudancas. Outro ponto
positivo da DFC € a possibilidade de aperfeicoar processos através de comparacdes com

resultados experimentais.
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2.2. Teoria matematica da DFC

As equacbes basicas da mecanica dos fluidos descrevem o balanco de massa,
guantidade de movimento, energia e espécies quimicas de um sistema (BIRD ET AL.,
1960; Incropera e DeWitt, 2002; Kuo 1986; Williams,1965).

Estas equacdes sdo usadas para a modelagem de escoamentos compressiveis e
incompressiveis, turbulentos e laminares. A complexidade matematica dessas equacodes
dificulta o uso de solugBes analiticas para andlises teoricas. Mas, dependendo das
propriedades do escoamento e do fluido, é possivel simplificar consideravelmente esse
conjunto de equacdes (FORTUNA, 2000).

(a) Equacao da Continuidade: a conservacdo de massa requer que a taxa liquida da
massa acumulada em uma regido seja igual a diferenca entre a taxa do fluxo de

massa para dentro e para fora;
0p _
—— =-00pvV 2.1
p Cp (2.1)

onde pé a massa especifica do fluido, t é o tem¥mevetor velocidade.

(b) Equacdo de quantidade de movimento: a conservagdo da quantidade de
movimento requer que a taxa liquida da quantidade de movimento acumulada
em uma regido seja igual a diferenca entre a taxa da quantidade de movimento

para dentro e para fora da regido, mais a soma das forgcas que agem no sistema,;

%pV=—[D Cpw]-Op-[0 ]+ pg (2.2)

ondep € o termo de pressé@pg¢ a tensédo de cisalhamento e g é a aceleracao da

gravidade.
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(c) Equacao da energia: a taxa da acumulacdo da energia interna e cinética em uma
regido € igual a taxa liquida da energia interna e cinética devida a conveccéao,
mais a taxa liquida do fluxo de calor devida a conducdo, mais a taxa de trabalho
feita no fluido, mais o termo devido as rea¢gfes quimicas.

DT

D .
pcpﬁ=—mm+ﬁf+s (2.3)

onde g representa o fluxo de cal@, € o calor especifico do fluidd, é a

temperaturak é a condutividade térmica do fluido & representa o calor

gerado/consumido devido as rea¢fes quimicas na mistura gasosa.

Estas equacbes ndo tém uma solugdo analitica geral conhecida, mas podem ser
discretizadas e resolvidas numericamente. Existem varios métodos de discretizacao
numeérica. Um meétodo numérico amplamente usado para solucionar esse conjunto de
equacdes é o método dos volumes finitos, método utilizado pelo ANSYS CFX 11.0,
2007. Neste método a regido de interesse é dividida em pequenas sub-regides, volumes
de controle finitos, denominadas células. As equacdes governantes sao integradas sobre
cada volume de controle, de maneira que quantidades relevantes como massa, momento
e energia sao conservadas para cada volume de controle. As equacgdes discretizadas sé&o
resolvidas iterativamente para cada célula. Como resultado, uma aproximacdo do valor
de cada variavel em pontos especificos dentro do dominio € obtida. Equacdes que
descrevem outros processos, como combustdo, podem ser resolvidas em conjunto com

as equacoes basicas da mecanica dos fluidos.

2.3. A metodologia da DFC

O estudo de um problema através da DFC pode ser dividido em quatro estagios. O
primeiro estagio consiste em identificar a regido de interesse, o dominio do problema,
definindo assim a geometria da regido que sera estudada. Essa regido deve ser

discretizada em um conjunto de pontos ou subdominios. A essa discretizagdo damos o
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nome de malha. Uma malha é uma estrutura geométrica formada por linhas regulares ou

ndao. Em um modelo de DFC a malha pode ser estruturada, ndo estruturada ou mista.

Uma malha estruturada apresenta regularidade na disposicdo dos pontos. Esses pontos
sdo uniformemente espacados e a numeracdo dos mesmos € realizada em uma sequéncia
natural. A célula ou ponto interno tem sempre o0 mesmo numero de vizinhos. Este tipo

de discretizacdo apresenta uma série de vantagens para a implementacdo do modelo
computacional, pois a regra de ordenacédo dos elementos simplifica todas as rotinas
(MALISKA, 1995).

J& uma malha nédo estruturada recebe este nhome devido a auséncia de regularidade na
disposicdo dos pontos. Este aspecto é caracterizado como uma desvantagem, pois
dificulta estabelecer uma regra de ordenacdo dos pontos. E bastante utilizada em
geometrias complexas devido a facilidade de adaptacéo a contornos dificeis. Uma malha
mista € composta de elementos estruturados e ndo estruturados. Na Figura 2.1 (a) temos
um esquema de malha estruturada e na Figura 2.1 (b) um esquema de malha néo

estruturada.

(b)
(@)

Figura 2.1 — Figura esquematica de: (a) malha estruturada, (b) malha ndo estruturada.
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No segundo estagio é realizada a especificacdo do modelo fisico, definindo o tipo de
escoamento, as propriedades do fluido, as equacbes governantes, as condi¢cdes de

contorno e as condicdes iniciais do problema.

No terceiro estagio ocorre 0 processo iterativo de solugdo das equacdes e a geracdo da
solugéo do problema. Esta solucdo deve ser analisada e interpretada para verificar se
esta correta. A comparacéo dos resultados numéricos com dados experimentais € muito
importante para a verificacdo dos resultados obtidos numericamente. Uma boa solucéo
numérica depende de uma malha com boa qualidade, ou seja, uma malha refinada nas
regides de interesse. Quanto maior for o nimero de pontos ou células, mais preciso sera
o resultado numérico obtido. Em contraponto, maior também serd o0 custo

computacional.

E no quarto estagio é realizada a visualizacdo dos resultados, promovendo um
entendimento do comportamento do fluido na regido de estudo. A visualizagdo por
planos de corte ajuda a analisar os resultados de modelagens tridimensionais. Um plano
corta o dominio e as propriedades do escoamento, que estdo contidas neste plano, sdo
exibidas na tela (FORTUNA, 2000).

2.4. Descricdo do software comercial ANSYS CFX 11.0

Para a modelagem tridimensional proposta para este trabalho foi utilizado o software
comercial ANSYS CFX 11.0. Este software combina o uso dsalwerrobusto com

uma grande capacidade de pré e pés-processamento. O software tem a capacidade de
modelar sistemas transitorios e estacionarios, escoamentos laminares e turbulentos,
transferéncia de calor e radiacdo térmica, escoamento multifase, combustdo e algumas
outras particularidades fisicas. O ANSYS CFX 11.0 consiste basicamente de um pacote
com trés modulos de operagcdo mais o modulo de criacdo de geometria e geragdo da

malha, como verificamos na Figura 2.2.
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' Definigdo da geometria e

criagdo da malha

l

ANSYS CFX-Pre
11.0

Arquivo com parametros de entrada para o solver

(.def)

|

ANSYS CFX-Solver
11.0

Reiniciar j,

Arquivo de resultados
(*res)

!

ANSYS CFX-Post
11.0

Graficos e animacbes
i ¢
dos resultados

Figura 2.2 — M6dulos de operacédo do ANSYS CFX 11.0.
FONTE: Adaptada de ANSYS CFX 11.0 (2007).

2.4.1. Definicdo da geometria e a geracao da malha

Para a especificacdo da geometria e a geracao da malha foi utilizado o software ANSYS

ICEM CFD 11.0, que vem em complemento ao pacote comercial ANSYS CFX 11.0.

Além de definir e criar a regido de interesse, neste estagio sao criadas regides de

escoamento do fluido, regides solidas e a malha de todo esse conjunto. Ha também a

possibilidade de criar a geometria em outro software e importa-la para o ICEM CFD

11.0 a fim de gerar a malha da mesma.

2.4.2. ANSYS CFX-Pre 11.0

Modulo de definicdo da fisica do modelo. Sdo criadas as entradas necessérias para a

execucdo dasolver O arquivo da malha é carregado na interface do programa, sao
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definidos o tipo de escoamento a ser estudado, as condi¢cdes de contorno, os valores

iniciais e as propriedades do fluido.
2.4.3. ANSYS CFX-Solver 11.0

Mddulo de solugéo do problema. Utilizando como dados de entrada o arquivo gerado na
definicho do modelo, vai ativar solver para obter a solucdo do problema. Um
problema em DFC é resolvido da seguinte maneira: sdo aplicadas as leis de conservacao
a cada célula da malha, gerando um conjunto de expressées numéricas, ou seja, um
sistema de equacdes algébricas. A partir do sistema pronto € realizada a solugao

iterativa dessas equacdes.

7

O processo iterativo € necessario por causa da natureza ndo-linear das equacdes.
Assume-se que 0 processo esta convergindo a medida que a solucdo se aproxima da
solucdo exata. Para cada iteracdo, um erro ou residuo € comparado a uma precisao
especificada. Quao préximo o resultado vai ficar da solu¢éo exata depende de uma série
de fatores, entre eles o tamanho e formato do volume de controle e a ordem de grandeza

dos residuos.

Processos fisicos complexos, tais como combustdo e turbuléncia, geralmente sao
modelados usando relagBes empiricas e, as aproximagdes, inerentes a esses modelos,
também contribuem para aumentar ou diminuir a diferenca entre a solucao da DFC e o
resultado real. Golverproduz um arquivo com os resultados que séo passados para o

poOs-processador.
2.4.4. ANSYS CFX-Post 11.0

Modulo de visualizagdo, apresentacdo e analise dos resultados obtidos. O modulo de
visualizacdo € uma forma flexivel, estado da arte do pés-processador para ANSYS CFX
11.0. Ele é projetado para permitir a facil visualizacédo e pos-processamento quantitativo
dos resultados das simula¢des de DFC. Multiplos arquivos podem ser lidos de uma s6
vez para o pos-processamento simultdneo e a realizacdo de comparagdes. Este modulo

possui ferramentas graficas para:

45



(a) Visualizacdo da geometria, da malha e de volumes de controle;
(b) Grafico dos vetores mostrando a direcao e a magnitude do escoamento;

(c) Cromogramas para a visualizacdo de grandezas escalares como a temperatura e

pressao;
(d) Animacoes.

2.5. Discretizagdo numérica e algoritmo de solugdo do ANSYS CFX 11.0

Soluc¢des analiticas para as equacdes de Navier-Stokes existem apenas para escoamentos
mais simples, sob condi¢Oes ideais. Para obter solu¢cdes para escoamentos reais um
método numérico deve ser usado, onde as equacdes séo substituidas por aproximacoes
algébricas que podem ser resolvidas numericamente (ANSYS CFX 11.0, 2007). Como
mencionado anteriormente, o0 método dos Volumes Finitos é a aproximacao utilizada
para a discretizacdo das equagdes no Ansys CFX 11.0. A Figura 2.3 mostra uma malha
tipica na qual a superficie de um volume de controle é representada pela area
sombreada. Nesta figura cada n6 esta rodeado por um conjunto de superficies que
definem o volume de controle. Todas as solucdes das variaveis e propriedades do fluido

sao armazenadas nos nés da malha.

Centro da face
do elemento

Elemento

No Supeirficie do Volume de Controle

Figura 2.3 — Volume de controle usado na discretizacdo do ANSYS CFX 11.0.
FONTE: Adaptada de ANSYS CFX 11.0 (2007).
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Muitos algoritmos usam uma estratégia de solugdo onde as equagfes de momento sdo
resolvidas primeiro, utilizando uma condicao inicial para a pressao e uma equagao para
a correcao da pressao é obtida. Devido a natureza “previsédo e correcdo” deste sistema,
um grande numero de iteracdes € necessario para atingir a convergéncia além de
requerer uma sele¢édo cuidadosa dos parametros de relaxacédo das variaveis. O ANSYS
CFX 11.0 usa um algoritmo que resolve as equacdes hidrodinamicas (para velocidade e
pressdo) como um Uunico sistema. Esta solucdo aproximada usa uma discretizacao
totalmente implicita das equacdes em qualquer avanco de tempo. Para problemas em
estado estacionario, 0 avanco de tempo se comporta como um parametro de aceleragéo,
que leva a solucdo aproximada, de uma maneira fisica, a um estado estacionario. Isto
reduz o numero de iteracdes necessarias para a convergéncia no estado estacionario, ou
a necessidade de calcular a solucdo para cada passo de tempo em analises dependentes
do tempo (ANSYS CFX 11.0, 2007).

A solucdo de cada conjunto de equacbOes consiste de duas operacfes numericas

intensivas. Para cada passo de tempo, tem-se:

1. Geracdo de CoeficientesAs equacOes nao-lineares sao linearizadas pela

iteracao dos coeficientes e montadas em uma matriz de solucéo;

2. Solucdes das Equacdess equacdes lineares sdo resolvidas usando um método

algébrico multigrid, descrito a segquir.

A iteracdo a cada passo de tempo € controlada pelo passo de tempo fisico (global) ou
fator de passo de tempo local, ajustado para avancar a solucdo no tempo para cada

estado estacionario da simulagéo.

Para a solucéo do sistema de equacdes discretas linearizadas, 0o ANSYS CFX 11.0 usa a
técnica de fatorizagcdo Multigrid ILWlo inglés Incomplete Lower Upper. Esta € uma
técnica iterativa de solu¢do onde a solucédo exata das equacgdes € aproximada durante a
execucao de varias iteracfes. A técmzdtigrid nasceu da necessidade de se reduzir o
tempo de processamento na obtencdo de solu¢cdes numeéricas para equacdes diferenciais

e integrais.
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O sistema de equacg0Oes discretas, explicitado anteriormente, pode ser escrito na forma

matricial:

[All#l=[o] (2.4)

onde P] é a matriz dos coeficientesp|[€ o vetor solucdo eb] é o vetor dos termos
independentes. O sistema de equacdes acima pode ser resolvido iterativamente,
comecgando com uma solucdo aproximgague serd aprimorada com uma corregao

@, levando a uma solucéo melhg@?’, ou seja:

gr=g+¢ (2.5)
ondeq@ é a solucao para:
Ag=r" (2.6)
e 1" é o residuo, obtido por:
" =b-Ag¢g' (2.7)

Repetidas aplicacGes deste algoritmo levardo a uma solucédo com a precisado desejada.

Algoritmos iterativos como ¢LU tendem a perder em desempenho quando o numero
de volumes de controle da malha aumenta. O desempenho do algoritmo pode ser

consideravelmente melhorado empregando a técnica multigrid.

A técnica nultigrid € uma técnica iterativa que demanda menor tempo de

processamento que outras técnicas quando aplicada a resolucdo de equaches
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diferenciais. Pode ser utilizada para tratar de problemas lineares e nao lineares, e pode

ser implementada utilizando um método iterativo qualquer.

Para se obter o maximo de vantagem da téamigligrid, varias malhas devem ser
utilizadas. Normalmente o tamanho dos elementos contidos nas malhas é aumentado
por um fator de dois a cada nivel de malha que se acrescenta. A passagem de calculo de
uma malha mais refinada para uma mais grosseira, ou seja, com menor numero de nos,
ocorre na fase conhecida por restricdo. A passagem dos calculos de uma malha para
outra mais refinada ocorre na etapa de prolongacdo. A sequéncia de restricbes e
prolongacBes adotadas na marcha de calculo recebe o nome de ciclo (ANSYS CFX
11.0, 2007).

Do ponto de vista numérico a técnicaltigrid traz uma vantagem significativa, pois

para um dado refinamento de malha, algorititerativos sdo eficientes na reducéao de

erros que tem escala da ordem do espacamento da malha. Assim, enquanto erros de
pequena escala desaparecem rapidamente, erros de escala maiores, da ordem da
dimensdo do dominio em estudo, podem levar um tempo extremamente longo para
desaparecer. A técniaaultigrid resolve este problema usando uma série de malhas
grosseiras de maneira que erros de escala maior aparecem como pequenos, relativos ao

espacamento da malha.

Para evitar a necessidade de criar malhas para a geometria usando uma série de
diferentes espacamentos, o0 ANSYS CFX 11.0 usa a técnicauldigrid Algébrica.

Essa técnica forma um sistema de equacdes discretas para uma malha grosseira pela
soma das equacbes da malha refinada. Isto faz com que se trabalhe virtualmente em
uma malha grosseira e se obtenha o resultado real com a malha refinada. Esta técnica
melhora significativamente a taxa de convergéncia, aléem de ser menos custosa do que
outras técnicamultigrid, uma vez que a discretizacdo das equacdes ndo-lineares é feita

apenas uma vez, para a malha refinada.

A Figura 2.4 mostra a criacao das malhas virtuais a partir da malha refinada original. As
equacOes da malha grosseira, entdo, impdem as leis de conservacédo sobre um volume

maior e, fazendo isso, reduz a componente devida a erros numéricos de larga escala.
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Figura 2.4 — Esquema de malhas usadas na técnica multigrid.
FONTE: Adaptada de ANSYS CFX 11.0 (2007).

2.6. Validacao do ANSYS CFX 11.0 para realizagédo de modelagens de reatores

para o crescimento de diamante

A modelagem numeérica utilizando softwares comerciais de DFC é uma ferramenta
muito poderosa, pois integra em um unico software rotinas de pré e pés-processamento,
facilitando a definicdo do problema e a obtencdo dos resultados. Porém, a utilizacao
desses softwares pode se tornar uma grande armadilha se o problema em estudo né&o for
especificado de maneira correta, respeitando as leis fisicas. Se o0 modelo em estudo for

especificado de maneira incorreta pode retornar resultados que ndo séo confiaveis.

Sendo assim, a primeira etapa do desenvolvimento deste trabalho foi o conhecimento
das facilidades e limitagdes do software. A validacdo do software para o estudo que se

deseja realizar € muito importante. A primeira etapa da validacao foi a modelagem de
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problemas bem estabelecidos na literatura e a comparagao dos resultados, verificando a

confiabilidade dos resultados obtidos.
2.6.1. Efeitos da conveccéo livre em um cilindro horizontal

A primeira etapa da validacdo constituiu-se da modelagem de um problema bem
estabelecido na area de engenharia e mecéanica dos fluidos: os efeitos da convecgao livre
na transferéncia de calor em um cilindro circular horizontal, baseando-se nos
experimentos realizados por Ayrton e Kilgor em 1892. Neste trabalho, resultados
experimentais e tedricos da temperatura para filamentos com diferentes diametros sao
apresentados. Apesar de ter sido publicado ha certo tempo, este artigo € muito utilizado
e referenciado na &rea de Mecénica dos Fluidos. A escolha deste problema também é
justificada devido a semelhanca com a geometria do reator HFCVD para crescimento de
diamante. Na Figura 2.5 temos um esquema da geometria utilizada para a modelagem

desse problema.

Figura 2.5 — Dominio utilizado na modelagem da conveccéo livre na transferéncia de
calor em um cilindro circular horizontal.
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Os valores de temperatura medidos nesse estudo, bem como o diametro e comprimento
do fio de platina, o diametro e comprimento do tubo descritos no artigo foram utilizados

como parametros de entrada para a modelagem tridimensional. Os resultados obtidos
pela modelagem foram comparados com os resultados experimentais e também atravées

de expressfes numeéricas para 0s numeros adimensionais de Rayleigh e Nusselt.

Os numeros adimensionais sdo muito importantes, uma vez que eles tém um significado
fisico que caracteriza determinadas medidas de comportamento para alguns sistemas,
independentemente de escalas fisicas e unidades. Eles nos permitem aplicar os
resultados para um problema que contém uma série de condi¢cbes geometricamente

similares, porém com condiges fisicas completamente diferentes.

As correlacdes empiricas da transferéncia de calor e da conveccéo livre em escoamentos
externos relacionam os numeros adimensionais de RaylR@he(Nusselt flu). O

namero de Rayleigh para um cilindro circular horizontal é simplesmente o produto dos
nameros de Grashof e Prandtl INCROPERA E DEWITT, 2002):

3

Ra: Gr Pr - w(-IZ:ilindro B -I;i;mbiente)dcilindro (28)
V

onde Gr é o numero de Grashof:;, Pr € o nimero de Pramftf,a aceleracdo da
gravidade (mA), B é o coeficiente de expansao térmicad)Kiinaro € @ temperatura da
superficie do fio de platina (K)Tambiente © @ temperatura ambiente (Kkiingro € 0
diametro do fio de platina (my, é a viscosidade cinematica(s) ea é a difusividade

térmica (n/s).

O numero de Nusselt representa o gradiente adimensional na superficie, proporcionando
uma medida da transferéncia de calor por convecgdo nesta superficie. E definido através
da seguinte expresséo:

hd

Ny = st (2.9)
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ondeh é o coeficiente de transferéncia de calor por conveccdo’My/ra k é a

condutividade térmica (W/iK).

Uma possivel correlacdo entre o0 nimero de Nusselt e Rayleigh € mostrada na expressao

abaixo (INCROPERA E DEWITT, 2002):

Nu= CRd (2.10)

ondeC en sao constantes descritas na Tabela 2.1.

Tabela 2.1 — Constantes para conveccao livre sobre um cilindro circular horizontal

Ra C n
109 -10? 0,675 0,058
10°- 10 1,02 0,148
106 - 1d 0,850 0,188
10° - 10 0,480 0,250
10" - 107 0,125 0,333

FONTE: Incropera e DeWitt (2002).

Outra correlacdo, para uma ampla faixa do nimero de Rayl&ghs (10", é
apresentada em (3.11). Esta expressdo é resultado de um ajuste de curva de dados
experimentais para convecc¢ao natural INCROPERA E DEWITT, 2002):

2

/6

e 60 e e
r
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As propriedades termofisicas do gads em estudo, necessarias para os cakRaleblde

estao descritas, de maneira sucinta, na Tabela 2.2.

Tabela 2.2 - Propriedades termofisicas do ar

T (K) v (m?/s) k (W/m.K) a (nf/s) Pr LK™

100 2,000E-06 9,34E-03 2,54E-06 0,786  1,00E-02
150 4,426E-06 1,38E-02 5,84E-06 0,758  6,67E-03
200 7,590E-06 1,81E-02 1,03E-05 1,737  5,00E-03
250 1,144E-05 2,23E-02 1,59E-05 0,720  4,00E-03
300 1,589E-05 2,63E-02 2,25E-05 0,707  3,33E-03
350 2,092E-05 3,00E-02 2,99E-05 0,700  2,86E-03
400 2,641E-05 3,38E-02 3,83E-05 0,690  2,50E-03
450 3,239E-05 3,73E-02 4,72E-05 0,686  2,22E-03
500 3,879E-05 4,07E-02 5,67E-05 0,684  2,00E-03
550 4,557E-05 4,39E-02 6,67E-05 0,683  1,82E-03
600 5,269E-05 4,69E-02 7,69E-05 0,685  1,67E-03
650 6,021E-05 4,97E-02 8,73E-05 0,690  1,54E-03
700 6,810E-05 5,24E-02 9,80E-05 0,695  1,43E-03
750 7,637E-05 5,49E-02 1,09E-04 0,702  1,33E-03
800 8,493E-05 5,73E-02 1,20E-04 0,700  1,25E-03

FONTE: Adaptada de Incropera e DeWitt (2002).

A malha utilizada na modelagem é apresentada nas Figuras 3.6 e 3.7. Na modelagem
utilizamos tubos de 40 e 80 mm de diametro; com comprimentos que variaram entre 30
e 120 mm. Foram utilizados fios de platina de 282 um; 356 um e 1 mm de diametro. O
ar, a temperatura ambiente, foi o fluido utilizado na modelagem. Na Tabela 2.3 e Figura
2.8 temos a comparacdo dos valores obtidos através dos experimentos e da modelagem
com ANSYS CFX 11.0.

54



Figura 2.6 — Malha da geometria utilizada para a modelagem da conveccéo livre na
transferéncia de calor em um cilindro circular horizontal. Vista I.

Figura 2.7 — Malha da geometria utilizada para a modelagem da conveccgéo livre na
transferéncia de calor em um cilindro circular horizontal. Vista Il.
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Tabela 2.3— Comparacéo dos resultados

Valores Experimentais .
Modelagem Numeérica
Ayrton e Kilgor (1892)
(@) Ra = 4,48 Ra =417
d =1 mm Nu = 1,27 Nu=1,26
Tf'_° - 400 K q” = 3820,00 W/rh q” = 3772,35 W/
o= h = 38,2 W/MK™ h = 37,72 W/riK™*
(b) Ra=0,21 Ra=10,18
Nu =0,81 Nu =0,79
dio = 0,356 mm | " = 23761,92 Vifn-2 q” = 23161,00 W/rh
Tho =577 K h= 82,01 W/MK™ h = 80,00 W/riK™*
(c) Ra=0,11 Ra =0,10
Nu =0,74 Nu =0,72
dio = 0,282 mm | q” = 23642,72 W/t q” = 23177,80 W/rh
Tio = 546,7 K h = 91,39 W/MiK™* h= 89,59 W/rfiK™
10
Valores Experimentais
25000 CEX
1—=
48
20000 -
g 16
— 15000
o Ra
[0} @
@] ® 42
S 100004
o
E
o 42
5000
AN g
o—9© 40
0 — 1 - 1 - 1 - T 1T T T T T
02 03 04 05 06 07 08 09 10 11

didametro (mm)

Figura 2.8 — Comparacao dos resultados da validacao.
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Examinado os resultados obtidos através da modelagem numérica percebemos que estéao
muito proximos aos dados experimentais obtidos por Ayrton e Kilgor, 1892. Com a
comparacao destes resultados podemos dizer que o software de DFC utilizado esta
obtendo resultados confiaveis, podendo ser aplicado para o reator HFCVD para estudos
do efeito do filamento quente no crescimento de filmes de diamante. Apresentamos
ainda, o perfil de temperaturas de uma das modelagens utilizadas na validacdo. Esses
resultados se referem a modelagem amglgio = 1 mm €Tgingro = 400 K. Na Figura

2.10 temos a vista frontal do perfil de temperaturas e na Figura 2.10 temos a vista lateral

do perfil de temperaturas.

Figura 2.9 — Perfil de temperatura da modelagem tridimensional para o cage £a): d
mm e T, = 400 K. Vista frontal.
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Figura 2.10 — Perfil de temperatura da modelagem tridimensional para o cagg £a): d
1 mm e T, = 400 K. Vista lateral.

2.6.2. Resultado da modelagem tridimensional independente da malha utilizada

Outro aspecto importante a ser verificado em um problema de modelagem
computacional é certificar se os resultados séo independentes da malha utilizada, ou
seja, o programa deve ser capaz de resolver as expressdes do problema para malhas
mais grossas e mais refinadas, porém o resultado deve prevalecer o mesmo,

independente da malha utilizada.

Para esta validacdo adotamos 0 seguinte critério: realizamos a modelagem do transporte
de calor no reator HFCVD com um filamento de 250 um de diametro. Foram realizadas
modelagens para a mesma geometria de reator HFCVD com 0s mesmos parametros de
crescimento - temperatura, pressdo - porém com trés malhas diferentes. A primeira
malha é uma malha bem refinada com aproximadamente 2.293.365 elementos. A
segunda malha é uma malha mais grossa com aproximadamente 990.170 elementos e a

terceira malha, ainda mais grossa com aproximadamente 621.823 elementos.
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Na Tabela 2.4 temos os resultados obtidos pelas modelagens. Podemos perceber que
esses resultados sdo muito proximos, com uma diferenca menor que 1,5%. Concluimos
assim que o programa responde bem a esse aspecto, obtendo resultados que séo

independentes da malha utilizada.

Tabela 2.4 — Comparacao dos Resultados

Malha Elementos |q" CEX (W/m 2) diferenca %
I 2.293.365 7,75E+05 I-11 0,91
Il 990.170 7,82E+05 -1l 0,52
Il 621.823 7,71E+05 -1 1,42

2.6.3. Comparacéao dos resultados numéricos com resultados experimentais

Outra parte importante da validacdo do software foi realizada através da comparacao
dos resultados obtidos nas modelagens com resultados experimentais disponiveis na
literatura. A temperatura da fase gasosa, a razdo entre a concentracdo molar de
hidrogénio atémico e hidrogénio molecular e a fragdo molar de espécies foram as

variaveis utilizadas para essa validacdo. Para a realizacdo dessa validacdo foram
considerados os seguintes parametros do reator: filamento de 250 um de diametro a
2500 K, presséo interna do reator de 20 Torr, substrato a 1100 K, distancia entre

filamento e substrato de 7 e 15 mm.

Na Tabela 2.5 temos uma comparacdo entre a razdo da concentracdo molar de
hidrogénio atbmico e hidrogénio molecular na regido do filamento e na regidao do

substrato, comparando nossos resultados numéricos com os resultados experimentais
apresentados por Childs et al. (1996). Verificamos que os resultados numéricos estao
muito proximos dos resultados experimentais para o caso de transporte de calor e

reacfes quimicas de fase gasosa com gas composto somente de hidrogénio.

Na Figura 2.11 temos o perfil de temperaturas obtido através da modelagem utilizando

o ANSYS CFX 11.0 e trés resultados experimentais encontrados na literatura.
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Verificamos que o resultado do modelo numérico esta coerente com os resultados

experimentais para a temperatura da fase gasosa do reator.

Na Figura 2.12 temos o perfil de concentracdo molar obtido pela modelagem numérica
utilizando o ANSYS CFX 11.0 e resultado experimental obtido por Chenevier et al.
(1994). Analisando a figura verificamos que os resultados numéricos correspondem a
mesma tendéncia dos resultados experimentais, podendo assim afirmar que o software
ANSYS CFX 11.0 esta apto a realizar modelagens numéricas de reatores HFCVD para

crescimento de filmes de diamante.

Tabela 2.5 — Comparacao dos resultados experimentais Childs et al. (1996) versus
resultados numéricos

[HI/[H2] [HI/[H2]
experimental numérico
filamento 2,35E-02 2,42E-02
substrato 4,93E-03 4,87E-03
2400y - (a)f
2200- M * (b)
©]]
v (b)
2000
— [}
< o
g 1800 - v
&
o 1600 —
Q.
£ ° v
2 1400 = -
1200 " e ) g
1000
o 1 2 3 4 5 & 7 8

distancia do filamento (mm)

Figura 2.11 — Comparacao do perfil de temperatura entre filamento e substrato. (a)
Modelagem numeérica, (b) Zumbach et. al (1997), (c) Harris e Weiner (1993).
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Figura 2.12 — Perfil de concentracdo molar de hidrogénio atdmico. (a) modelagem
numeérica e (b) resultados experimentais.

2.7. Estudo da eficiéncia energética do filamento quente

Para a fase inicial deste estudo foram utilizadas expressées numéricas para os calculos
da transferéncia de calor por conveccao, radiacdo e dissociacdo de moléculas de
hidrogénio (INCROPERA E DEWITT, 2002). Esses calculos foram realizados
considerando um filamento de tungsténio de 1 m de comprimento, variando seu
didmetro de 0,05 a 1 mm. Neste estudo a influéncia do substrato e da pressao de
trabalho no reator ndo sdo considerados, pois somente a temperatura do filamento

guente e a temperatura do gas séo consideradas nessas expressées numericas.

A segunda etapa desta anadlise se refere a modelagem tridimensional do reator HFCVD.
Primeiramente somente os efeitos do transporte de calor foram considerados - transporte
de calor por conveccao natural e forcada, difusdo e radiacdo de calor. O hidrogénio

molecular foi 0 gas de estudo nesta fase da analise.
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Na terceira etapa, reagfes quimicas de dissociacdo de hidrogénio foram inseridas nas
analises, bem como a variagcdo da geometria do reator, com o aumento do namero de
filamentos e a variacdo da pressao interna do reator. Modelagens com reagcdes quimicas
para a formacdo de radicais precursores de crescimento de diamante também foram

realizadas.

Para as modelagens foram utilizados os seguintes parametros:
(a) Presséao de 20, 50 e 100 Torr;
(b) Reagente: kHlescoando a 100 sccm e 1% {h H escoando a 100 sccm,;
(c) Temperatura: filamento = 2500 K, substrato = 1130 K;
(d) Distancia entre filamento e substrato de 3, 5, 7, 10, 13 e 15 mm;

(e) Distancia entre filamentos: 3,5; 4 e 5 mm.

2.7.1. A eficiéncia energética do filamento quente via expressbes analiticas da

mecéanica dos fluidos

A perda de calor no filamento € definida pela seguinte expressao:

q;t = q:'onv+ q'ad + q;iss (W/mz) (212)

onde q.,,, € a perda de calor devido a conveccgg,é a perda de calor devido a

n
diss

radiacéo &, € o calor utilizado para a dissociacdo de moléculas de hidrogénio.
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A perda de calor devido a conveccgédo é obtida através da lei de resfriamento de Newton:

q:'onv = |’(Tfilamento _Tambientg (W/mz) (213)

ondeTsiamento © @ temperatura do filamento (Rhmpiente€ @ temperatura do gas (Khe

o coeficiente de transferéncia de calor por conveccdo {W)YmO coeficiente de

filamento

: . . h
transferéncia de calor por conveccao € obtido pela exprd,\hsaoT.

A perda de calor devido a radiacéo é obtida por:

T 4
qad - UngiIamento

(W/m?®) (2.14)

ondec é a constante de Stefan-Boltzmaare(5,67-1F W/m?-K?), € é a emissividade

do filamento ¢ = 0,29 para famento= 2500 K).

O calor utilizado para a dissociacdo de moléculas de hidrogénio é obtida pela seguinte

expressao:
Cﬂiss :QAH (W/mz) (215)

ondeQ € a taxa de producéo de atomos de hidrogédid é a entalpia de formacao de

hidrogénio atdmicoqH = 2,29-18 J/mol) .

A taxa de producdo de atomos de hidrogénio depende da temperatura do filamento, da
pressdo do gas e do didametro do filamento (LANGMUIR, 1912). Os parametros

cinéticos para essa taxa ainda sao desconhecidos na literatura.

Alguns autores utilizam um valor fixo da concentracdo de hidrogénio atdmico na
superficie do filamento quente (WOLDEN E GLEASON, 1993). Outros preferem,
através de tentativa e erro, acertar o valor dessa taxa até conseguirem obter resultados
numericos que concordem com dados experimentais da literatura (MANKELEVICH,
RAKHIMOV E SUETIN, 1998; Ql, CHEN E WANG, 2003; TANKALA E DEBROY,

1992).
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A poténcia dissipada no filamento quente € dada por:
ot = Ceor * 2771 (W/m) (2.16)

onders € o raio do filamento quente.

A eficiéncia energética do filamento quente foi definida neste trabalho como:
= Jass. (2.17)
qtot

Os parametros utilizados nos calculos forafkmeno = 2500 K eTgss = 300 K. As
propriedades termofisicas do gas foram obtidas em Incropera e DeWitt (2002).

Na Figura 2.13 temos o grafico do fluxo de calor versus o diametro do filamento, na

Figura 2.14 temos o grafico da poténcia dissipada no filamento versus o didametro do

filamento e na Figura 2.15 temos o grafico da eficiéncia energética do filamento versus

o diametro do filamento.

Pelas figuras verificamos que a poténcia dissipada no filamento aumenta a medida que o

diametro do filamento aumenta. Filamentos mais grossos dissipam mais calor que

filamentos mais finos. E, verificamos que, filamentos quente com diametros maiores

serdo mais eficientes energeticamente. Isto pode ser explicado devido ao aumento

relativo da area em um filamento com diametro maior.
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Figura 2.13 — Gréfico do fluxo de calor.
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Figura 2.14 — Grafico da poténcia consumida no filamento.
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Figura 2.15 — Gréfico da eficiéncia energética do filamento.

2.7.2. Modelagem tridimensional do transporte de calor no reator

Da modelagem tridimensional utilizando o software ANSYS CFX 11.0 obtivemos
valores da perda de calor devido ao transporte convectivo e difusivo na superficie do
filamento quente. Para os calculos da perda de calor total e poténcia do filamento quente
utilizamos as expressdes (3.12) e (3.16). Como nado foram consideradas reacdes
quimicas nesta etapa da analise, a contribuicdo devida a dissociagdo do hidrogénio néo

foi considerada.

Na Figura 2.16 temos o grafico do fluxo de calor versus o diametro do filamento para
varias distancias entre filamento e substrato e na Figura 2.17 temos o gréafico da
poténcia dissipada no filamento versus o didmetro do filamento para vérias distancias
entre filamento e substrato. Verificamos a mesma tendéncia obtida para o caso

utilizando as expressdes numéricas da mecanica dos fluidos.
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Figura 2.16 - Grafico da perda de calor total do filamento quente versus o didametro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b)
5 mm, (c) 7 mm, (d) 10 mm, (e) 13 mm e (f) 15 mm.
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Figura 2.17 - Grafico da poténcia consumida no filamento versus o diametro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b)
5 mm, (c) 7 mm, (d) 10 mm, (e) 13 mm e (f) 15 mm.
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Na Figura 2.18 temos o perfil de velocidade na regido que engloba o filamento e o
substrato e na Figura 2.19 temos o perfil de temperatura para a geometria completa do
reator. Esses resultados se referem a modelagem utilizando 1 filamento ge 250
diametro, pressdo 20 Torr, gas éscoando a 100 sccm; temperatura do filamento de
2500 K, temperatura do substrato 1130 K , distancia entre filamento e substrato de 7

mm.

Figura 2.18 — Perfil de velocidades da modelagem do transporte de calor no reator.

Figura 2.19 — Perfil de temperatura da modelagem do transporte de calor no reator.
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2.7.3. Modelagem tridimensional do transporte de calor no reator e reacdes de

dissociacao do hidrogénio

Nesta etapa, além dos processos de transporte descritos anteriormente, a dissocia¢do do
hidrogénio molecular na superficie do filamento, reacfes de fase gasosa enkieetd
recombinacdo do hidrogénio atdmico na superficie do substrato foram inseridas nas

modelagens.

A taxa de dissociacdo do hidrogénio molecular na superficie do filamento quente foi
inserida na modelagem através da expressdo (3.15). A taxa de recombinagdo do
hidrogénio atébmico na superficie do substrato € obtida através da seguinte expressao
(3.7) (Ql, CHEN E WANG, 2003):

Ry =2 ALt (2.18)

onde [H}uws € a concentracdo do hidrogénio molecular na regido do subgirétae,
velocidade térmica média @€ o coeficiente de recombinacdo dos atomos de

hidrogénio.
E a reacdo quimica de fase gasosa (QI, CHEN E WANG, 2003):
H,+M o« H+H +M (2.19)

onde os coeficientes da reagao direta e inversa:

(n? mol*s?) (2.20)

k= 7,09-18 TO% ex;{—‘r"ZT?'ldj

k= 9,26-10-T°° (nf mol*s™) (2.21)
Os resultados obtidos através dessas modelagens sdo mostrados no Apéndice A
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2.7.4. Modelagem tridimensional do transporte de calor no reator e reacdes de

fase gasosa

Depois de concluida toda modelagem onde o gas de estudo era composto somente de
hidrogénio atdmico, iniciou-se o estudo considerando 1% den€ldntrada dos gases e

reacOes de formacao de radicais precursores do crescimento.

A grande dificuldade em se realizar a modelagem com as reacfes de formacédo de
radicais precursores do crescimento foi 0o tempo gasto no processamento. Com o
acréescimo dessas reacdes o tempo de processamento aumentou de maneira muito
significativa. Foram gastos, em média, cerca de 3000 horas de processamento,

aproximadamente quatro meses, para 0 caso com somente um filamento quente.

O mecanismo de fase gasosa utilizado na modelagem foi descrito por Harris em 1989.
Esse mecanismo € composto de 25 reacfes de fase gasosa e 12 espécies quimicas como

vemos na Tabela 2.6.

Tabela 2.6 — Mecanismo de reacdo de fase gasosa, onde as unidadésrsé sm
kcal e K,k=AT"e 52" R = 1,9910° kcal/ mol - K;

n° | Reacdo A n E.

1 |H+H+MoH,+M 9,71d° | -0,6| 0,0
2 |CHh+H+M o CH,+ M 8,010° | -30| 0,0
3 |CHi+H o CHy+ Hy 2,210 | 3,0 8,8
4 |CH,+ CH, o CH;+ CH; 1,0:10° | 0,0 0,0
5 |CH;+ CHy & CHs+ H 8,010* | 0,0 | 265
6 |CH+H o CHy + H, 7,210* | 0,0 | 15,1
7 |CH+CH » CH,+H 2,010° | 0,0 0,0
8 [CH+M o CH,+H+ M 1,010° | 0,0 | 90,6
9 |CHh+H o CH+H 4,010° | 0,0 0,0
10| CH+CH o CH,+H 6,010° | 0,0 0,0
11 |[CH+CH o CHz+H 3,013% | 0,0 0,0
12 | GHg+ H o CHs + Hy, 541G | 3,5 5,2
13 | GHg + CH; « CHs + CH, 5510" | 4,0 8,3
14 | GHg+ M o CHy+ CHy + M 1,010° | 0,0 | 68,0
15| GHs+M « CHs+H+M 1,01¢" | 0,0 | 31,0
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16 | GHs + CH; « GHy+ CH, 7,010 | 0,0 0,0

17 | GHs+ M o CH, +H, +M 2,6:1d" | 00 | 79,4
18 | GH,+ M o C,H; +H +M 2,6:10" | 00 | 96,6
19 |GHs+ H o CHz+ H, 1,510* | 0,0 | 10,2
20 | GH, + CH; » CH, + CHg 4210 | 00 | 11,2
21 |GHz+H « GH, +H, 2,010° | 0,0 0,0

22 |GH;+M & GH, +H+ M 3,010° | 0,0 | 32,0
23 | GH3+ CH; « GHy + CH, 7,910 | 0,0 0,0

24 |GHy+M o CH+H+M 4,6-10° | 0,0 | 107,0
25| GH,+H » CGH+Hy 6,010° | 0,0 | 237

FONTE: Adaptada de Harris (1989).

As taxas de reacado inversa foram obtidas através das expressfes termodinamicas
(DENBIGH, 1971):

K = K, (2.22)
=" _

onde K é a constante de equilibrio. E:
RTInK =-A G° (2.23)

onde R é a constante universal dos gasks£ ¢ a energia livre de Gibbs.

2.7.5. Dificuldades encontradas durante o processo de modelagem

A primeira dificuldade que encontramos para a realizacdo deste trabalho foi a geracao
da malha. Em razdo das pequenas dimensdes do filamento quente sua malha deve ser
bem refinada para respeitar os contornos da geometria. A regido ao redor do filamento
também deve ser bem refinada, pois € a regido de maior interesse na analise numérica

do estudo da eficiéncia energética.
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Varias tentativas de geracdo de malhas foram realizadas. Umas com sucesso, porém
com uma quantidade muito grande de elementos, o que acarreta no aumento do tempo
de solucéo das equagdes. Outras, porém, com uma quantidade menor de elementos, mas
gue ao final do processamento, ndo retornaram bons resultados devido a ma qualidade

da malha. Na Figura 2.21 temos o exemplo de uma malha de m& qualidade.

Figura 2.20 — Perfil de temperatura utilizando uma malha mais grossa.

Devido & presenca de reagbes quimicas, o tempo de processamento das equacdes
aumenta consideravelmente. Assim, tinhamos um grande desafio pela frente, gerar uma
malha de qualidade, refinada nas regides de interesse, porém com uma quantidade de
elementos que ndo sobrecarregasssolver do programa. Como estratégia para
diminuir o tempo de processamento, e ndo perder a qualidade dos resultados, dividimos
a geometria do reator em trés partes e geramos trés diferentes malhas, para cada parte do
reator, como verificamos na Figura 2.21. Na regido de entrada e saida de gas utilizamos

uma malha mais grossa, ou seja, com elementos maiores e na regiao entre o filamento e
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0 substrato, utilizamos uma malha bem refinada, como podemos visualizar nas Figuras
3.22 e 3.23.

Figura 2.21 — Malha utilizada para a modelagem da fase gasosa com reacdes quimicas.

73



Figura 2.22 - Malha utilizada para a modelagem da fase gasosa com reac¢6es quimicas —
regiao entre o flamento e o substrato.

Figura 2.23 - Malha utilizada para a modelagem da fase gasosa com reacdes quimicas —
detalhe do refinamento da malha na regido do filamento.
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A especificagdo da fisica do problema também foi bastante custosa. Parametros como
presséo interna do reator, velocidade de entrada, vazao na saida foram incessantemente
testados e os resultados obtidos comparados com dados experimentais, a fim de obter

resultados confiaveis.

Varios parametros cinéticos sdo necessarios para a descricdo e modelagem de
determinado fenbmeno. Em um mundo ideal n0s seremos capazes de encontrar todas as
informacfes necessarias na literatura. Entretanto, no mundo real ha determinados
parametros que ainda ndo foram completamente esclarecidos. Esse é 0 caso da taxa de
producdo dos &tomos de hidrogénio na superficie do filamento quente, como

mencionamos anteriormente.

Devido a configuracéo oferecida pelo software, optamos em ajustar o valor da taxa de
producdo de hidrogénio atdmico no filamento. Esta foi outra grande dificuldade que
enfrentamos. Vérias tentativas foram realizadas, como a utilizagéo de valores mostrados
em outros trabalhos numéricos (Ql, CHEN E WANG, 2003; MANKELEVICH,
RAKHIMOV E SUETIN, 1998; TANKALA E DEBROY, 1992). Muitas dessas
tentativas retornarem valores incoerentes com dados experimentais. A maior parte do
hidrogénio molecular era dissociado, 0 que n&o ocorre em situagbes reais.
Provavelmente, ndo conseguimos utilizar os valores descritos na literatura, pois muitos
desses estudos sdo extremamente simplificados, com geometrias e parametros

completamente diferentes dos parametros utilizados neste trabalho de doutorado.

Na Figura 2.24 temos o perfil da fracdo molar do hidrogénio atdbmico na regido que
engloba o substrato e o filamento. O resultado desta figura € inconsistente quando
comparado com dados experimentais da literatura, indicando que a taxa de producéo de
hidrogénio atémico utilizada no modelo é, aproximadamente, 10 vezes maior do que o
valor real. Vemos, também, na figura que a malha utilizada também néo esta adequada,

devendo ser mais refinada a fim de obter melhores resultados.
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Figura 2.24 — Perfil inconsistente de fragdo molar do hidrogénio atémico.

E, por fim, quando utilizamos todo o mecanismo de reacdes de fase gasosa, tivemos que
especificar um avanco de tempo bastante pequeno, para conseguir observar a formacao
dos radicais precursores do crescimento. Isso acarretou em um consideravel tempo de

processamento, quatro meses, como dito anteriormente.
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3. RESULTADOS E DISCUSSOES

O objetivo deste trabalho foi a obtengcdo da eficiéncia energética do filamento quente
através da modelagem computacional de fenbmenos fisico-quimicos que ocorrem
dentro do reator HFCVD. Baseados nesta idéia sdo comparados os resultados obtidos
pelo uso do software ANSYS CFX 11.0 a fim de obter a melhor configuragédo de reator
como: a identificacdo do melhor diametro de filamento, da pressédo mais adequada, da
melhor distancia entre filamento e substrato e da melhor distancia entre filamentos

paralelos.

Como foram realizadas varias modelagens variando determinados parametros,
apresentamos neste capitulo os resultados mais significativos para analises e discussoes.

Os demais resultados obtidos pelas modelagens realizadas é mostrado no Apéndice A

De maneira a facilitar a compreensao dos resultados aqui analisados e discutidos, em
todas as figuras, a grandeza em andlise se refere a resultados do filamento central, para

0Ss casos modelados com mais de um filamento sobre o substrato.

3.1. Eficiéncia energética do filamento quente

Para obter a eficiéncia energética do filamento quente utilizamos os resultados obtidos
pela modelagem através do ANSYS CFX 11.0 e as expressodes descritas no capitulo 3
deste trabalho. Na Figura 3.1 temos o grafico do fluxo de calor versus o diametro do

filamento quente para pressao interna de 20 Torr e distancia entre filamento e substrato
de 3 mm. Pela figura podemos notar que a modelagem utilizando somente 1 filamento
apresenta o maior fluxo de calor e notamos ainda que, quanto menor o diametro do

filamento maior sera o fluxo de calor na parede do mesmo.

Como os valores de fluxo de calor, para os diferentes casos mostrados na figura, sdo
muito proximos uma duvida surge a respeito da andlise da figura: realmente utilizando
somente 1 filamento quente sobre o substrato obteremos a maior quantidade de fluxo de

calor, ou esta concluséo é devida a presenca de erros numéricos. Erros numéricos nessas
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modelagens podem ocorrer devido ao truncamento e arredondamento dos ndmeros, ou

até mesmo as trés diferentes malhas utilizadas na modelagem.
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Figura 3.1 — Fluxo de calor na parede do filamento onde (a) 1 filamento, (b) 3
filamentos paralelos e distancia entre filamentos de 3,5 mm, (c) 3 filamentos paralelos e
distancia entre filamentos de 5 mm, (d) 5 filamentos paralelos e distancia entre
filamentos de 3,5 mm, (e) 5 filamentos paralelos e distancia entre flamentos de 5 mm.

Para esclarecer se os resultados sao coerentes, e independentes de erros numéricos,
mostramos na Figura 3.2 os dois casos onde temos 0 maior e o0 menor valor de fluxo de
calor da andlise: (a) 1 filamento quente e (b) 5 filamentos paralelos e distancia entre
filamentos de 3,5 mm, juntamente com a barra de erros dos resultados. Pela figura fica

claro que realmente o caso com 1 filamento apresenta a maior quantidade de fluxo de
calor.
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Figura 3.2 — Fluxo de calor na parede do filamento onde (a) 1 flamento, (b) 5
filamentos paralelos e distancia entre filamentos de 3,5 mm.

Na Figura 3.3 temos o grafico da poténcia dissipada no filamento quente versus o
didmetro do filamento. Esses resultados sao referentes a pressao de trabalho igual a 50
Torr e distancia entre filamento e substrato de 5 mm. Podemos notar que a modelagem
tridimensional (transporte de calor + reacdes de fase gasosa+ reacdes de superficie)
concorda com os resultados obtidos através das expressdes da mecéanica dos fluidos e da
modelagem do transporte de calor. Quanto maior o didametro do filamento, maior sera a

poténcia dissipada no mesmo.

Outra importante observacao € que a modelagem utilizando somente 1 filamento sobre o
substrato apresenta a maior poténcia dissipada. O erro numérico para este resultado foi
estimado em 8,9 %. E importante notar que a diferenca devido ao erro numérico, neste
caso, é consistente. Podemos concluir, portanto, que para a modelagem utilizando
pressao de 50 Torr e distancia entre filamento e substrato de 5 mm, o caso com somente

1 filamento sobre o substrato apresenta a maior poténcia dissipada no filamento.
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Figura 3.3 — Poténcia dissipada no filamento onde (a) 1 filamento, (b) 3 filamentos
paralelos e distancia entre filamentos de 3,5 mm, (c) 3 filamentos paralelos e distancia
entre filamentos de 5 mm, (d) 5 filamentos paralelos e distancia entre filamentos de 3,5

mm, (e) 5 filamentos paralelos e distancia entre filamentos de 5 mm.

Agora, analisaremos o gréafico da eficiéncia energética do filamento versus o didmetro
do filamento quente para modelagem com presséao interna de 100 Torr e distancia entre
filamento e substrato de 7 mm. Como verificamos na Figura 3.4, este resultado também
concorda com as discussdes apresentadas no capitulo 3, mostrando filamentos mais

grossos sao mais eficientes que filamentos mais finos.

O erro numérico, aqui neste caso, foi estimadatéso. Notamos que, devido ao erro
numerico, nao existe uma melhor tendéncia da eficiéncia energética no filamento quente

guando o parametro em questao € a quantidade de filamentos sobre o substrato.
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Figura 3.4 — Eficiéncia energética do filamento quente onde (a) 1 filamento, (b) 3
filamentos paralelos e distancia entre filamentos de 3,5 mm, (c) 3 filamentos paralelos e
distancia entre filamentos de 5 mm, (d) 5 filamentos paralelos e distancia entre
filamentos de 3,5 mm, (e) 5 filamentos paralelos e distancia entre flamentos de 5 mm.

Com a anadlise dos resultados ja exibidos podemos afirmar que filamentos com os
maiores diametros serdo mais eficientes energeticamente. Porém, para utilizar um
filamento grosso durante os experimentos, alguns cuidados devem ser tomados.
Primeiro, é necessario refrigerar o substrato e segundo, ocorre a dificuldade em
posicionar esse filamento paralelamente ao substrato durante o processo de crescimento
dos filmes de diamante. Desta forma, a fim de obter os outros parametros que
determinam a melhor configuracéo de reator analisaremos os resultados obtidos atraves
de filamentos de 250 um de diametro, diametro grosso de filamento, porém aceitavel

para estudos experimentais.

Na Figura 3.5 temos um grafico comparativo da eficiéncia energética do filamento
guente versus a distancia entre filamento e substrato para os varios casos modelados

com diametro do filamento igual a 250 um. Conseguimos, com estes resultados,
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identificar o caso mais e menos eficiente. A menor eficiéncia € obtida utilizando

somente um filamento sobre o substrato. A medida que aumentamos o nimero de
filamentos sobre o substrato, aumentamos a eficiéncia energética do mesmo. Isso se
deve ao fato do filamento central perder menos calor para o ambiente gasoso do reator,
devido a presenca dos filamentos vizinhos. Também verificamos que a medida que
aumentamos a distancia entre o filamento e o substrato, também aumentamos a

eficiéncia energética do filamento quente.
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Figura 3.5 — Eficiéncia energética do filamento quente onde: (a), (b) e (c) 1 filamento;
(d), (e), () 3 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5 mm; (g), (h), (i) 5 filamentos
e distancia entre filamentos de 3,5 mm; (j), (k), (I) 3 filamentos e distancia entre

filamentos de 5 mm; (m), (n), (0) 5 filamentos e distancia entre filamentos de 5 mm.
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Os resultados obtidos sdo muito préximos, e assim, ndo podemos simplesmente definir
a melhor configuragdo sem levar em consideracdo 0 erro numeérico presente nos
resultados das modelagens. O erro, para este caso, foi estimad® ¥mPara facilitar

a compreenséo e discussao dos resultados, analisaremos as figuras a seguir. Pela Figura
3.6 podemos verificar que ndo existe uma melhor tendéncia para a pressao interna do
reator, bem como ndo ha melhor tendéncia para a distancia entre filamentos. Ja o
namero de filamentos pode ser definido, como verificamos na Figura 3.7. Quanto maior

o numero de filamentos, mais eficiente sera o filamento quente.

Assim, podemos identificar como a melhor configuracdo de reator a fim de obter a
melhor eficiéncia energética no filamento € usar varios filamentos, utilizar filamentos de

didmetros maiores a uma distancia de 7 mm do substrato.
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Figura 3.6 — Eficiéncia energética do filamento quente para: (a), (b) e (c) 3 filamentos e
distancia entre filamentos de 3,5 mm; (d), (e), (f) 3 filamentos e distancia entre

flamentos de 5 mm.
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Figura 3.7 — Eficiéncia energética do filamento quente onde: (a), (b) e (c) 1 filamento;
(d), (e), (f) 3 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5 mm.

3.2. Concentragao molar do hidrogénio atdmico na regiao do filamento quente

Os resultados analisados sobre a concentragdo molar do hidrogénio atdmico na regiao
do filamento quente foram medidos a 1 mm de distancia do centro do filamento,

conforme mostrado na Figura 3.8.

o o Q. O O

Figura 3.8 — Figura esquematica da regiao onde foram realizadas as medidas de
concentracdo molar do filamento quente.

Na Figura 3.9 temos o gréfico da concentracdo molar do hidrogénio atémico na regiao
do filamento versus o diametro do filamento quente para presséao interna de 20 Torr e

um filamento sobre o substrato. Filamentos mais grossos sdo mais eficientes na
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producdo de hidrogénio atdbmico e menores distancias entre filamento e substrato

proporcionam uma maior quantidade de hidrogénio atémico na regiéo do filamento.

O mesmo efeito é verificado para o caso com 3 filamentos paralelos, distancia entre
filamentos de 3,5 mm e pressao interna de 50 Torr, representado na Figura 3.10 e 5
filamentos paralelos, distéancia entre os filamentos de 5 mm e pressao interna de 100

Torr , mostrado na Figura 3.11.

0,012
L]
0,010 ”
0,008 -
G
S
= 0,006 "
E ]
T 0,004 -
B
- “/
0,002 o
s 7.7 a
V4
& —eo—D
0,000 c
[ T [ T [ T [ T [ T [
0,0 02 0,4 0,6 0,8 1,0

didmetro do filamento (mm)

Figura 3.9 — Concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do filamento onde a
distancia entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b) 5 mm e (c) 7mm. 1 filamento e
pressao 20 Torr.
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Figura 3.10 — Concentracdo molar do hidrogénio atémico na regiédo do filamento onde a
distancia entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b) 5 mm e (¢) 7mm. 3 filamentos e
pressao 50 Torr.

0,020 - ]
ry
X
0,015 -
(.?/\
E 0,010 1 .
(@)
£ /
T
= B
0,005 - n’
o
=
e —m—a
0,000 —o—D
c
T T T T T T T T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

diametro do filamento (mm)

Figura 3.11 — Concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do filamento onde a
distancia entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b) 5 mm e (c) 7mm. 5 filamentos e
pressao 100 Torr.
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Para os trés casos, descritos anteriormente, verificamos que a medida que aumentamos a
pressdo e o numero de filamentos, a concentragcdo no filamento também aumenta.
Encontramos no primeiro caso fdheno 0 0,011 mol/m, para o segundo caso

[H] fiamento 10,018 mol/mi e para o terceiro caso fdlento 10,020 mol/ni.

Seguindo o mesmo raciocinio da analise da eficiéncia energética, analisaremos 0s
resultados obtidos através das modelagens utilizando filamentos de 250 pum de
diametro, a fim de obter a melhor configuracdo de reator para encontrar a maior
guantidade de hidrogénio atdmico na regidao do filamento, onde os resultados sao

mostrados na Figura 3.12.
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Figura 3.12 — Concentragdo molar do hidrogénio atémico na regido do filamento onde:
(@), (b) e (c) 1 filamento; (d), (e), (f) 3 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5
mm; (@), (h), (i) 5 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5 mm; (j), (k), () 3
filamentos e distancia entre filamentos de 5 mm; (m), (n), (0) 5 filamentos e distancia

entre filamentos de 5 mm.
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Na Figura 3.12 temos um grafico comparativo da concentragdo molar do hidrogénio
atbmico na regido do filamento quente versus a distancia entre filamento e substrato
para os varios casos modelados com diametro do filamento igual a 250 um. O erro
numeérico estimado neste caso é He€,6 %. Podemos notar que é consistente a
tendéncia da menor distancia entre filamento e substrato para obter uma maior
concentracdo de hidrogénio atbmico na regido. Também verificamos que aumentando o
namero de filamentos, também aumentamos a quantidade de hidrogénio atémico
produzido no filamento. E, pela Figura 3.13, conseguimos verificar a tendéncia da
pressao. Utilizar um reator operando a 20 e 50 Torr, para este caso, € melhor que utilizar

um reator operando a 100 Torr.
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Figura 3.13 — Concentragdo molar do hidrogénio atémico na regido do filamento 5
filamentos e distancia entre filamentos de 5 mm onde (a) 20 Torr, (b) 50 Torr, (c) 100

Torr.
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3.3. Concentracdo molar de hidrogénio atémico no substrato

Agora, iniciaremos a analise da concentracdo molar do hidrogénio atdbmico na regido do
substrato. Como a concentracdo do hidrogénio varia de ponto a ponto no substrato, foi

utilizada para as andlises a concentracdo média do hidrogénio atdmico no substrato.

De maneira similar as analises anteriores, elucidaremos primeiramente a concentracao
molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato versus o diametro do filamento
guente para presséo interna de 20 Torr e 1 filamento sobre o substrato, verificado na
Figura 3.14. Em seguida apresentamos o0s resultados para pressao interna de 50 Torr, 3
filamentos paralelos e 3,5 mm de distancia entre os filamentos, mostrados na Figura
3.15. E por ultimo, na Figura 3.16 temos os resultados para pressao interna de 100 Torr,

5 filamentos paralelos e 5 mm de distancia entre os filamentos.
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Figura 3.14 — Concentragdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato onde a
distancia entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b) 5 mm e (c) 7mm. 1 filamento e
pressao 20 Torr.

89



0,030
0,025 i
0,020
&
0,015
E i
[S) |
E .
i 0,010 /
E |
I;-
0,005 s
»t —®—a
| & —e—b
0,000
c
T T T T T T T T T T T
0,0 0,2 04 0,6 08 1,0

diametro do filamento (mm)

Figura 3.15 — Concentracao molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato onde a
distancia entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b) 5 mm e (¢) 7mm. 3 filamentos e
pressao 50 Torr.
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Figura 3.16 — Concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do substrato onde a
distancia entre filamento e substrato: (a) 3 mm, (b) 5 mm e (c) 7mm. 5 filamentos e
pressao 100 Torr.
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Verificamos que os trés casos apresentam a mesma tendéncia: quanto maior o diametro
do filamento e quanto menor a distancia entre filamento e substrato, maior sera a
quantidade de hidrogénio atdbmico no substrato. Outro importante aspecto a ser
observado é, devido o aumento da pressdo e do numero de filamentos para cada caso,
verificamos um aumento na concentragcdo no substrato. No primeiro cag@q i

0,01 mol/m, para o segundo caso Bkrao 0 0,026 mol/ni e para o terceiro caso

[H] substrato 0 0,030 mol/mi. Verificamos a ocorréncia de um aumento significativo do

primeiro para o segundo caso.

A fim de obter a melhor configuragdo de reator para encontrar a maior quantidade de
hidrogénio atbmico na regido do substrato analisaremos os resultados obtidos através
das modelagens utilizando filamentos de 250 um de diametro, mesmo procedimento

realizado nas anélises anteriores.

Na Figura 3.17 temos um grafico comparativo da concentracdo molar do hidrogénio
atbmico na regido do substrato versus a distancia entre filamento e substrato. O erro
numerico estimado neste caso édke%. Podemos notar que, aumentando o niumero de
filamentos sobre o substrato, aumentamos a quantidade de hidrogénio atémico na

superficie de crescimento.

Outro importante aspecto observado é que para menores distancias entre filamento e
substrato, também aumentamos a quantidade de hidrogénio atdmico. Como o0s
resultados das modelagens para diferentes pressfes de trabalho e diferentes distancias
entre os filamentos sdo muito proximos, somente analisando a Figura 3.17 néo

conseguimos identificar a melhor tendéncia para esses parametros.
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Figura 3.17 — Concentragcdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato onde:
(@), (b) e (c) 1 filamento; (d), (e), (f) 3 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5
mm; (g), (h), (i) 5 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5 mm; (j), (k), () 3
filamentos e distancia entre filamentos de 5 mm; (m), (n), (0) 5 flamentos e distancia

entre filamentos de 5 mm.

Na Figura 3.18 temos a razdo da concentracdo molar do hidrogénio atdmico no

substrato e da poténcia total dissipada no filamento versus a distancia entre filamento e
substrato. Para mais de um filamento sobre o substrato a poténcia total dissipada no
filamento € a soma da poténcia dissipada em cada um desses filamentos. Quando
aumentamos o numero de filamentos, aumentamos a producéo de hidrogénio atdomico.
Em contrapartida, aumentamos a poténcia total dissipada. Esta figura nos indica a
eficiéncia do conjunto de filamentos para cada caso modelado. E importante ressaltar
que, a melhor configuracdo deve ser determinada de acordo com o intuito do trabalho a

ser realizado. Se o objetivo for a obter a melhor eficiéncia energética do filamento, pela



figura podemos notar que o ideal é utilizar somente 1 filamento sobre o substrato, com
uma pressao de 20 Torr. Mas, se o intuito é a quantidade de hidrogénio atémico, o ideal

é utilizar mais de um filamento sobre o substrato.
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Figura 3.18 — Razao da concentracdo molar do hidrogénio atébmico na regido do
substrato e da poténcia total dissipada no filamento onde: (a), (b) e (c) 1 filamento; (d),
(e), () 3 filamentos e distancia entre filamentos de 3,5 mm; (g), (h), (i) 5 filamentos e

distancia entre filamentos de 3,5 mm; (j), (k), (1) 3 filamentos e distancia entre

filamentos de 5 mm; (m), (n), (0) 5 filamentos e distancia entre filamentos de 5 mm.

A seguir serdo apresentados os cromogramas da concentracao do hidrogénio atdmico na
superficie do substrato. Esses resultados sédo referentes as modelagens utilizando
filamentos de 250 um de diametro, distancia entre filamento e substrato de 3 mm e (I)
pressao interna de 20 Torr e 1 filamento - Figura 3.19, (ll) presséo interna de 50 Torr, 3
filamentos paralelos e 3,5 mm de distancia entre os filamentos - Figura 3.20 e (lll)



pressao interna de 100 Torr, 5 filamentos paralelos e 5 mm de distancia entre os

filamentos - Figura 3.21.

Verificamos que a medida que aumentamos o namero de filamentos sobre o substrato a
concentracdo de hidrogénio atdmico na superficie de crescimento tende a diminuir. Com
um anico filamento, a maior concentracdo de hidrogénio atbmico € exatamente sob o
filamento. Com a utilizacdo de 3 filamentos encontramos a maior concentracdo de
hidrogénio atdmico nas bordas sob o filamento central. E, para 5 filamentos, a maior

concentracdo de hidrogénio atdbmico esta localizada nos cantos do substrato.

Figura 3.19 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato. Caso (I).
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Figura 3.20 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato. Caso (Il).

Figura 3.21 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato. Caso (I1).
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Para entender o que ocorre, utilizamos quatro planos de corte, em diferentes posicdes
sobre o substrato, para a visualizacdo da concentracdo do hidrogénio atémico no
ambiente do reator, como mostrado na Figura 3.26. As Figuras 4.23, 4.24 e 4.25
representam esses planos de corte, onde (1) no centro do substrato; (2) a um quarto do
substrato, (3) em uma das extremidades do substrato e (4) logo ap6s uma das

extremidades do substrato.

Com um unico filamento o hidrogénio atdmico consegue se difundir mais facilmente,
porém com multiplos filamentos, essa difusdo se torna mais custosa. Verificamos
também que a medida que nos distanciamos do centro do substrato o hidrogénio
atdmico conseguiu se difundir mais facilmente. Isso explica a maior concentragéo de
hidrogénio atdbmico nas bordas do substrato e a menor concentracdo logo abaixo do

filamento, para multiplos filamentos sobre o substrato.

Figura 3.22 — Planos de corte para visualizacao dos resultados.
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3
Figura 3.23 — Planos de corte para visualizacao dos resultados - Caso (I).
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3
Figura 3.24 — Planos de corte para visualizacao dos resultados - Caso (ll).
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3
Figura 3.25 — Planos de corte para visualizacao dos resultados - Caso (ll1).
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E, na Figura 3.26, Figura 3.27 e Figura 3.28 temos as isolinhas da concentracdo do
hidrogénio atdmico na superficie do substrato e na regiao que compreende o filamento e

0 substrato, para os trés casos explicitados:

Figura 3.26 — Isolinhas da fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato. Caso (I).

Figura 3.27 — Isolinhas da fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato. Caso (ll).
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Figura 3.28 — Isolinhas da fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato. Caso (ll1).

3.4. Modelagem 3D com diferentes distancias entre filamentos paralelos

Outra importante analise que realizamos foi a modelagem utilizando diferentes
distancias entre filamentos paralelos a fim de verificar a influéncia de um filamento
sobre outro, devido a sua proximidade. Foram utilizados 5 filamentos paralelos ao
substrato e entre si, de diferentes diametros e as distancias de 5 e 4 mm como
verificamos na Figura 3.29. Os parametros utilizados nesta modelagem foram: pressao
interna de 20 Torr, distancia entre filamento e substrato de 3 mm, temperatura dos
filamentos e substrato de 2500 K e 1130 K, respectivamente; gas de entad®M

sccm.

Figura 3.29 — Figura esquematica do posicionamento dos filamentos sobre o substrato.
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Os resultados obtidos por essa modelagem foram comparados com os resultados obtidos
pelas modelagens onde a distancia entre filamentos foi de 3,5 e 5 mm. Com essa
comparacdao conseguiremos determinar a melhor o melhor posicionamento de

filamentos paralelos sobre o substrato.

Na Figura 3.30 temos o resultado da eficiéncia energética do filamento quente para
varios diametros de filamento. Variando a distancia entre os filamentos, ndo temos uma
melhor tendéncia para determinar a melhor configuracdo. Analisando, na Figura 3.31, a
concentracdo molar de hidrogénio atdbmico na regido do filamento versus o diametro do
filamento. Verificamos que a melhor configuragdo € utilizar 5 filamentos paralelos a
uma distancia de 3,5 mm entre os filamento. Por fim, na Figura 3.32, temos a
concentracdo molar de hidrogénio atémico na regido do substrato versus o diametro do
filamento. Verificamos que a nova configuracdo de filamentos nédo é favoravel para
aumentar a quantidade de hidrogénio atbmico na regido. O ideal é usar 5 filamentos

paralelos a uma distancia de 3,5 mm entre os filamento.
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Figura 3.30 — Eficiéncia energética do filamento quente para 5 filamentos paralelos e
distancia entre filamentos de: (a) 3,5 mm, (b) 5mm e (c) 4 e 5 mm.
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Figura 3.31 — Concentragdo molar do hidrogénio atbmico na regiao do filamento para 5
filamentos e distancia entre filamentos de: (a) 3,5 mm, (b) 5mme (c) 4 € 5 mm.
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Figura 3.32 — Concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do substrato para 5
filamentos e distancia entre filamentos de: (a) 3,5 mm, (b)) 5mme (c) 4 e 5 mm.
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3.5. Modelagem 3D com a adicao de hidrocarbonetos na fase gasosa

Devido ao tempo gasto para a solucéo do problema, foram realizadas modelagens com a
adicao de hidrocarbonetos na fase gasosa somente para o caso com 1 filamento de 250
um de diametro sobre o substrato, 3 mm de distancia entre o filamento e o substrato e

variando a presséo interna do reator: 20, 50 e 100 Torr.

Na Figura 3.33 temos a fragdo molar das espécies presentes no ambiente do reator para
a modelagem onde pressao de trabalho é de 20 Torr, Figura 3.34 temos a fracdo molar
das espécies para a modelagem onde presséo de trabalho é de 50 Torr e Figura 3.35

onde pressao de trabalho é de 100 Torr.

0,1+
0,01 i - u o — B— TR R
3 . n
1E-3 4 —eo— CH4
] CH3
- 44— o—@ ® ° o—eo —v— CH2
f_g 1E-4 > p— > oH
s ] *74*—*—*7*7*—*7*7*7* < C2H
g 165 : C2H2
g P —e— C2H3
T & ¥——g o @9 —0 —a
- ] 1 AA\JA\%’\Qvf —%— C2H4
150 . e % |-e—C2ns
: R —o— C2H6
1E-7 5 — S
3 '/
] ./
1E-8 -—
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3.0

distancia (mm)

Figura 3.33 — Perfil de concentracdo molar de espécies na regiao entre o flamento e o
substrato e presséo interna 20 Torr.
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Figura 3.34 — Perfil de concentracdo molar de espécies na regido entre o flamento e o
substrato e presséo interna 50 Torr.
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Figura 3.35 — Perfil de concentracdo molar de espécies na regido entre o flamento e o
substrato e presséo interna 100 Torr.
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Uma importante informac¢do que conseguimos retirar dessa modelagem é a quantidade
de hidrogénio atémico na superficie de crescimento para o0 caso com reacdes somente de
hidrogénio molecular e atdbmico e com a modelagem de toda a quimica da fase gasosa
do processo. Colocando a quimica toda, e os gases de entrada 1% dm Gt
podemos notar que pouco mais de um terco da quantidade de hidrogénio atdmico
desapareceu quando comparamos com a modelagem utilizando somente com
hidrogénio. Para o caso de 1 filamento e pressdo de 20 Torr, somente com hidrogénio
temos [H] = 3,068 molh™>, enquanto com a quimica toda temos [H] = 2,13010
molm™®. Com a adigéio de apenas 1% de, Gbtivemos um decréscimo significativo da
quantidade de hidrogénio no substrato. Modelagens variando a quantidade de metano na
entrada do reator podem ser realizadas, a fim de analisar com mais propriedade este

aspecto.

Na Tabela 3.1 temos, de maneira sucinta, os resultados da eficiéncia energética do
filamento quente e da concentracdo molar de hidrogénio atbmico e radical metila na
regido do substrato para as trés modelagens realizadas. Analisando a tabela verificamos
gue os resultados das trés modelagens sdo muito préximos. O erro numérico estimado é
de + 4 %. Desta maneira, ndo € possivel identificar uma tendéncia para identificar a
melhor configuracdo de pressao a ser utilizada. Com esses resultados podemos obter a
taxa de crescimento de filmes de diamante através da seguinte expressao, descrita por
Goodwin em 1993:

[CH,I[H]

G=1810" Lt st
- 50007° +[H]

(zm/ h) (3.1)

onde [CH] e [H] é a concentracdo molar de radical metila e hidrogénio atbmico em
mol/cnt.

Tabela 3.1 — Resultados da modelagem com a adic&o de hidrocarbonetos na fase gasosa

Presséo (Torr) Eficiéncia [H] substratl(MOl M) | [CH3] substrato(Mol mi°)
20 0,0585 2,13-1¢ 2,31-10%
50 0,0581 2,10-18 2,67-10°
100 0,0565 2,06-1¢ 2,84-10%
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Na Figura 3.36 temos os valores da taxa de crescimento versus a pressao interna do
reator. Pela figura conseguimos visualizar que, com 0 aumento da pressdo, ha um
pequeno aumento na taxa de crescimento do filme. Ainda na figura verificamos a razéo
da taxa de crescimento e da poténcia total no filamento. Essa razdo tem a mesma
tendéncia que a taxa de crescimento, 0 que nos leva a pensar que para obter um filme
com uma maior taxa de crescimento e uma melhor eficiéncia energética no filamento
quente, o ideal € aumentar a presséao de trabalho. Porém, com apenas esses dados, ndo
podemos expressar a melhor tendéncia a ser utilizada. Outras modelagens e analises

devem ser realizadas para identificar a melhor configuragao de reator a ser utilizada.

1,50 ° - 1,2x10®
|
1,45 -
- 1,2x10° -g
| o 2
i <
1,40 =
—~ -3 8
< 1 - 1,1x10 G
£ |
S 135 |
N
O] 1 - 1,1x10°®
1,30
] -3
1,25 1,0x10
] —e— G(um/h)
1,20 , , , . , : . : I 1,0x10°
20 40 60 80 100

pressao (Torr)

Figura 3.36 — Taxa de crescimento versus a pressao e a razao da taxa de crescimento e
da poténcia total no filamento versus a presséo do reator.
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4. CONCLUSOES

Neste trabalho foram realizadas modelagens tridimensionais de um reator HFCVD. Por
essas modelagens conseguimos determinar perfis de velocidade, presséo, temperatura e
concentracdo de espécies quimicas. Nossas analises focaram esfor¢cos para estudar a
poténcia dissipada no filamento quente a fim de determinar eficiéncia energética do
filamento. Também, foram analisadas as concentra¢des de hidrogénio atbmico na regido

do filamento quente e da superficie de crescimento.

Com a discussdo e analise dos resultados dessas modelagens podemos afirmar que
temos um ponto de partida para identificar a melhor configuracdo de reator HFCVD
para crescimento de filmes de diamante, resumidos na Tabela 4.1. De maneira sucinta,
listaremos as melhores tendéncias verificadas e analisadas no Capitulo 3. E importante
ressaltar que estes sdo os melhores parametros de acordo com as consideracoes
realizadas nas modelagens. Outros estudos devem ser realizados a fim de complementar

essas analises.

n° de distancia distancia

filamentos | diametro fil fil_sub fil_fil pressao
Eficiéncia 5 1 mm 7 mm 3,5mm -
[H] 20, 50
filamento 5 1 mm 3 mm 3,5mm Torr
[H] 20, 50
substrato 5 1 mm 3 mm 3,5 mm Torr
Toda
guimica 1 250um 3 mm - 100 Torr

Tabela 4.1 - Resumo da melhor configuracéo de reator.

Nesta tabela temos q{id] filamento é a concentracdo de hidrogénio atdmico na regido
do filamento quente para modelagens somente com hidrodéfjicubstrato é a
concentracdo de hidrogénio atdmico na regido do substrato para modelagens somente

com hidrogéniojToda quimica esta relacionada com as modelagens onde toda quimica
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de fase gasosa foi considerada, na entrada 1% ger@p; diametro fil € o diametro
do filamento quentedistancia fil_sub é a distancia entre filamento e substrato e

distancia fil_fil é a distancia entre filamentos.

Para obter a maxima eficiéncia energética no filamento quente, é ideal utilizar vérios

filamentos paralelos ao substrato. Filamentos mais grossos também s@o mais eficientes
que filamentos mais finos. Entre as distancias do filamento e substrato modelados, a
distancia de 7 mm apresentou o resultado mais favoravel. A melhor distéancia entre os
filamentos foi determinada na secéo 3.4, onde pelas analises, ficou claro que 3,5 mm de
distancia entre os filamentos é ideal para obter a melhor eficiéncia energética no

filamento. O Unico parametro que ndo apresentou a melhor tendéncia de configuracdo a

ser utilizada foi a presséo de trabalho do reator.

Analisando, agora, a concentracao de hidrogénio atdmico na regido do filamento quente.
E ideal utilizar reatores com a seguinte configuracdo: varios filamentos paralelos ao
substrato, porém com a menor distancia entre o filamento e o substrato 3 mm, nestes
casos modelados. Distancias menores entre filamentos também promovem o aumento
da producdo dos atomos de hidrogénio. Filamentos mais grossos produzem mais
hidrogénio atdmico que filamentos mais finos. E por fim, ndo conseguimos identificar a
presséo ideal do reator somente com as modelagens realizadas. Porém utilizar a pressao
interna de 100 Torr ndo € aconselhavel, pois, das trés modelagens realizadas, essa

presséao retorna a menor quantidade de hidrogénio atémico na regido do filamento.

Para a concentracdo de hidrogénio atbmico na superficie de crescimento € ideal utilizar
filamentos mais grossos, como para o caso da concentracédo de hidrogénio atdmico na
regido do filamento quente e da eficiéncia energética do filamento. Varios filamentos

posicionados paralelamente ao substrato e com uma distancia de 3,5 mm entre si
também proporcionam a maior quantidade de hidrogénio atbmico no substrato. Menores
distancias entre filamento e substrato também proporcionam esse aumento na
quantidade de hidrogénio. Porém a pressao de trabalho ndo apresentou, explicitamente,
uma melhor tendéncia, mas a pressao interna de 100 Torr ndo é aconselhavel, pois

apresenta a menor concentracao de hidrogénio atdmico na regiao
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E importante ressaltar que quando utilizamos mais filamentos, aumentamos a
quantidade de hidrogénio atémico, mas aumentamos consideravelmente a poténcia total
dissipada nos filamentos. Pela razdo da concentracdo do hidrogénio atémico no
substrato pela poténcia total dissipada verificamos que, o caso com melhor eficiéncia é

utilizar somente um filamento quente.

E, por fim, quando toda quimica de fase gasosa € inserida nas analises verificamos um
aumento da taxa de crescimento com o0 aumento da pressdao. Como o fluxo de gases na
entrada do reator foi considerado constante para essa analise (100 sccm), variando a
pressao temos um aumento significativo da taxa de crescimento. Modelagens com fluxo
de entrada variavel serdo de grande valia para o estudo da taxa de crescimento de

diamante.

E importante ressaltar varios aspectos desse trabalho. Primeiro, a realizacdo de
modelagens tridimensionais de reatores. Modelagens tridimensionais do transporte de
calor sdo encontradas na literatura, como discutida no Capitulo 1. Ressaltamos assim
um aspecto novo realizado neste trabalho, o estudo do comportamento do gas, da
transferéncia de calor e de massa devido a formacéo do hidrogénio atémico. Como o
hidrogénio atémico é parte primordial no processo de crescimento de diamante,

analisando a distribuicdo de temperaturas e a concentracado de hidrogénio atdmico no

reator, conseguimos identificar melhores configuracfes para o crescimento.

O segundo aspecto novo que ressaltamos € a realizagdo de modelagens variando
parametros do reator. Modelagens utilizando diferentes diametros de filamento, varios
filamentos sobre o substrato, véarias distancias entre filamentos e entre filamento e
substrato e diferentes pressdes de trabalho de reator foram realizadas pela primeira vez

neste trabalho.

O estudo da eficiéncia energética do filamento quente é o terceiro aspecto novo deste
trabalho. Através deste estudo verificamos que filamentos mais grossos, 1 mm de

diametro, sdo mais eficientes na producéo de hidrogénio atdémico.
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Identificamos como o quarto aspecto a distribuicdo de hidrogénio atdbmico sobre a

superficie de crescimento. Verificamos que para modelagens considerando varios
filamentos sobre o substrato, a maior concentracdo de hidrogénio esta nas bordas do
substrato, devido ao hidrogénio ndo conseguir se difundir mais facilmente nas regides

centrais do substrato.

E o quinto aspecto novo é a modelagem tridimensional de toda quimica de fase gasosa
para trés pressdes de reator. Verificamos que aumentando a pressdo de trabalho,

identificamos um aumento na taxa de crescimento do filme de diamante.

Para idealizar a melhor configuragdo de reator é necessério continuar o estudo e andlise
das modelagens tridimensionais do reator. Sugerimos, assim, como trabalhos futuros a
realizacdo de modelagens modificando a geometria do filamento; e seu posicionamento
sobre o substrato. Modificagbes na geometria do substrato também podem ser
analisadas. A temperatura do filamento e do substrato podem ser considerados
parametros variaveis, a fim de verificar a melhor tendéncia para esses parametros. Outra
consideracao € o fluxo de entrada de gases e sua concentracdo. Variar o fluxo de entrada
a fim de verificar a melhor tendéncia para a maior taxa de crescimento, bem como
variar a concentracao de metano na entrada dos gases. E, por fim, inserir um modelo de
crescimento na superficie do substrato para assim determinar com mais propriedade a

melhor configuracéo de reator.
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APENDICE A. RESULTADOS DA MODELAGEM 3D DO REATOR HFCVD

Neste apéndice apresentamos o0s resultados obtidos através da modelagem
tridimensional do reator HFCVD utilizando o software ANSYS CFX 11.0 para os casos

com 1, 3 e 5 filamentos e presséo interna do reator igual a 20, 50 e 100 Torr.

A.1l. Modelagem 3D: 1 filamento e pressao de 20 Torr
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Figura 1 - Grafico da eficiéncia energética do filamento para varias distancias entre
filamento e substrato: (a) 15, (b) 13, (c) 10, (d) 7, (e) 5 e (f) 3 mm.
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Figura 2 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atbmico na regido do substrato
para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 15, (b) 13, (¢) 10, (d) 7, (e) 5 e (f)
3 mm.
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Figura 3 — Perfil de velocidades para diametro do filamento = 250 um e distancia entre
filamento e substrato de 3 mm.

Figura 4 — Perfil de temperaturas para diametro do filamento = 250 um e distancia entre
filamento e substrato de 3 mm.
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Figura 5 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdbmico para diametro do filamento =
250 um e distancia entre filamento e substrato de 3 mm.

Figura 6 — Perfil de fragcdo molar do hidrogénio atdbmico no substrato para diametro do
filamento = 250 um e distancia entre filamento e substrato de 3 mm.
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A.2. Modelagem 3D: 1 filamento e pressao de 50 Torr
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Figura 7 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o didametro do filamento
para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 8 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 9 — Perfil de velocidades para diametro do filamento = 250 um e distancia entre
filamento e substrato de 3 mm.

Figura 10 — Perfil de temperaturas para diametro do filamento = 250 um e distancia
entre filamento e substrato de 3 mm.
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Figura 11 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atémico para diametro do filamento =
250 um e distancia entre filamento e substrato de 3 mm.

Figura 12 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atbmico no substrato para diametro do
filamento = 250 pm e distancia entre filamento e substrato de 3 mm.
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A.3. Modelagem 3D: 1 filamento e pressao de 100 Torr
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Figura 13 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o didametro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm, (b) 5 mm e (c) 3
mm.
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Figura 14 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 15 — Perfil de velocidades para diametro do filamento = 250 pm e distancia entre
filamento e substrato de 3 mm..

Figura 16 — Perfil de temperaturas para diametro do filamento = 250 um e distancia
entre filamento e substrato de 3 mm.
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Figura 17 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atémico para diametro do filamento =
250 um e distancia entre filamento e substrato de 3 mm.

Figura 18 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato para diametro do
filamento = 250 um e distancia entre filamento e substrato de 3 mm.

127



A.4. Modelagem 3D: 3 filamentos, presséo de 20 Torr e distancia de 3,5 mm entre
filamentos
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Figura 19 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral, (c) 5 mm filamento central, (d) 5 mm filamento lateral, (e) 3

mm filamento central e (f) 3 mm filamento lateral.
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Figura 20 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distéancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 21 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.

Figura 22 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 23 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regidao entre o filamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 24 — Perfil de fragdo molar do hidrogénio atomico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato € de 3 mm.
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A.5. Modelagem 3D: 3 filamentos, presséo de 20 Torr e distancia de 5 mm entre
filamentos
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Figura 25 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral, (c) 5 mm filamento central, (d) 5 mm filamento lateral, (e) 3

mm filamento central e (f) 3 mm filamento lateral.
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Figura 26 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distéancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 27 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 28 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.
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Figura 29 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdbmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 30 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.6. Modelagem 3D: 3 filamentos, presséo de 50 Torr e distancia de 3,5 mm entre
filamentos
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Figura 31 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral, (c) 5 mm filamento central, (d) 5 mm filamento lateral, (e) 3
mm filamento central e (f) 3 mm filamento lateral.
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Figura 32 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o didametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 33 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 34 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 35 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o filamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250 um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 36 — Perfil de fragdo molar do hidrogénio atomico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato € de 3 mm..
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A.7. Modelagem 3D: 3 filamentos, presséo de 50 Torr e distancia de 5 mm entre

filamentos
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Figura 37 - Gréafico da eficiéncia energética do filamento versus o didmetro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral, (c) 5 mm filamento central, (d) 5 mm filamento lateral, (e) 3
mm filamento central e (f) 3 mm filamento lateral.
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Figura 38 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdémico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 39 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 40 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.
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Figura 41 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250 um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 42 — Perfil de fragdo molar do hidrogénio atomico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato € de 3 mm..
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A.8. Modelagem 3D: 3 filamentos, pressédo de 100 Torr e distancia de 3,5 mm
entre filamentos
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Figura 43 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral, (c) 5 mm filamento central, (d) 5 mm filamento lateral, (e) 3
mm filamento central e (f) 3 mm filamento lateral.
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Figura 44 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o didmetro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 45 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 46 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 47 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 48 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.9. Modelagem 3D: 3 filamentos, presséo de 100 Torr e distancia de 5 mm entre

filamentos
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Figura 49 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral, (c) 5 mm filamento central, (d) 5 mm filamento lateral, (e) 3
mm filamento central e (f) 3 mm filamento lateral.
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Figura 50 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdémico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 51 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 52 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 53 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 54 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.10. Modelagem 3D: 5 filamentos, pressao de 20 Torr e distéancia de 3,5 mm
entre filamentos
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Figura 55 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral interno, (c) 7 mm filamento lateral externo, (d) 5 mm
filamento central, (e) 5 mm filamento lateral interno, (f) 5 mm filamento lateral externo,
(g) 3 mm filamento central, (h) 3 mm filamento lateral interno e (i) 3 mm filamento
lateral externo.
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Figura 56 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o didmetro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 57 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 58 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 59 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o filamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 60 — Perfil de fragdo molar do hidrogénio atomico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato € de 3 mm.
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A.11. Modelagem 3D: 5 filamentos, pressao de 20 Torr e distancia de 5 mm entre

filamentos
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Figura 61 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral interno, (c) 7 mm filamento lateral externo, (d) 5 mm
filamento central, (e) 5 mm filamento lateral interno, (f) 5 mm filamento lateral externo,
(g) 3 mm filamento central, (h) 3 mm filamento lateral interno e (i) 3 mm filamento
lateral externo.
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Figura 62 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o didmetro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 63 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.

Figura 64 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 65 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 66 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.12. Modelagem 3D: 5 filamentos, pressao de 50 Torr e distéancia de 3,5 mm
entre filamentos
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Figura 67 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral interno, (c) 7 mm filamento lateral externo, (d) 5 mm
filamento central, (e) 5 mm filamento lateral interno, (f) 5 mm filamento lateral externo,
(g) 3 mm filamento central, (h) 3 mm filamento lateral interno e (i) 3 mm filamento
lateral externo.

4,0x10”

{—"—(a)
35x10° 4 °—(b)
1 (c)
3,0x107 °
Pl , b n
£ 25x10%
B B
E 20x107-
Q |
g 2 °
5 15x10° .
g J
2 1,0x10% .
T |
— E =/
5,0x10° '
1 A
#
0,0
T T T T T T T T T T T
0,0 0,2 04 0,6 0,8 1,0

diametro (mm)

Figura 68 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o didmetro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 69 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 70 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 71 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 72 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.13. Modelagem 3D: 5 filamentos, pressao de 50 Torr e distancia de 5 mm entre

filamentos
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Figura 73 - Gréafico da eficiéncia energética do filamento versus o didmetro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral interno, (c) 7 mm filamento lateral externo, (d) 5 mm
filamento central, (e) 5 mm filamento lateral interno, (f) 5 mm filamento lateral externo,
(g) 3 mm filamento central, (h) 3 mm filamento lateral interno e (i) 3 mm filamento
lateral externo.
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Figura 74 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 75 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 76 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 77 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regidao entre o filamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 78 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.14. Modelagem 3D: 5 filamentos, pressao de 100 Torr e distéancia de 3,5 mm
entre filamentos
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Figura 79 - Grafico da eficiéncia energética do filamento versus o diametro do
filamento para vérias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral interno, (c) 7 mm filamento lateral externo, (d) 5 mm
filamento central, (e) 5 mm filamento lateral interno, (f) 5 mm filamento lateral externo,
(g) 3 mm filamento central, (h) 3 mm filamento lateral interno e (i) 3 mm filamento
lateral externo.
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Figura 80 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atdmico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 81 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.

Figura 82 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.
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Figura 83 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regiao entre o flamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 84 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato é de 3 mm.
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A.15. Modelagem 3D: 5 filamentos, pressao de 100 Torr e distancia de 5 mm entre
filamentos
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Figura 85 - Gréafico da eficiéncia energética do filamento versus o didmetro do
filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7 mm filamento central,
(b) 7 mm filamento lateral interno, (c) 7 mm filamento lateral externo, (d) 5 mm
filamento central, () 5 mm filamento lateral interno, (f) 5 mm filamento lateral externo,
(g) 3 mm filamento central, (h) 3 mm filamento lateral interno e (i) 3 mm filamento
lateral externo.

3,5x107
]—u—(a)
—o—(b)

(c)

3,0x10%
2,5x10'2—-
2,0x10%
1,5x10% °

4 u
1,0x107 /

5,0x10°

[H] substrato (mol m®)

0,0 4

diametro (mm)

Figura 86 - Grafico da concentracdo molar do hidrogénio atémico na regido do substrato
versus o diametro do filamento para varias distancias entre filamento e substrato: (a) 7
mm, (b) 5 mm e (c) 3 mm.
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Figura 87 — Perfil de velocidades onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato € de 3 mm.

Figura 88 — Perfil de temperaturas onde o diametro do filamento = 250um e a distancia
entre filamento e substrato é de 3 mm.
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Figura 89 — Perfil de fracdo molar do hidrogénio atdmico na regidao entre o filamento e o
substrato, onde o diametro do filamento = 250um e a distancia entre filamento e
substrato € de 3 mm.

Figura 90 — Perfil de fragdo molar do hidrogénio atomico no substrato, onde o diametro
do filamento = 250um e a distancia entre filamento e substrato € de 3 mm.
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