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Introducere 

 

 Sublimarea este des întalnită în industria chimică şi nu numai. În 1946-1947, americanul 

E.W. Flasdorf a demonstrat că liofilizarea, procedeu deja cunoscut, poate fi aplicat în bune 

condiţii şi produselor alimentare: cafea, suc de portocale, carne ş.a. Cunoscut şi sub denumirea 

de „criosublimare”, liofilizarea este un procedeu de deshidratare prin frig: apa îngheaţă mai 

repede decât celelalte componente şi este eliminată sub formă de gheaţă. Tehnica aceasta a fost 

inventată de francezii Arsene d’Arsonval şi F. Bordas la Paris, în 1906, şi redescoperită de 

americanul Shackwell la Saint Louis, în 1909. Primele aplicaţii ale procedeului au fost în 

domeniul medical: BCG şi penicilina au fost liofilizate. Un laborator elveţian a pus la punct, în 

1934, liofilizarea cafelei (Nescafé). Abia în 1955 liofilizarea a intrat în industria alimentară, prin 

tratarea creveţilor în Texas şi a crabilor în Maryland, SUA.  

În industria chimică şi farmaceutică, gheaţa carbonică este foarte des folosită în 

laboratoarele de cercetare datorită temperaturii foarte scăzute de aproximativ – 78.5 °C, în scopul 

încetinirii sau accelerării unor reacţii chimice. Gheaţa carbonică este un foarte bun agent 

stabilizator pentru o varietate de produse farmaceutice şi, fiind uşor de manevrat, se foloseşte şi 

la transporturi speciale, unde este necesară o temperatură controlată, nefiind nevoie de răcire 

mecanică (coolere). Principala particularitate a gheţii carbonice este că nu se topeşte ci 

sublimează (se evaporă), de aceea gheaţa carbonică este foarte eficientă în tehnologia şablării, 

folosită din ce în ce mai des şi în România. Avantajul şablării cu gheaţă carbonică este că nu lasă 

în urmă reziduuri ca şi în cazul şablării cu nisip sau alte metode de şablare clasice.  

Inteligenţa artificială, unul dintre domeniile cu cea mai spectaculoasă dezvoltare, în 

special prin diversitatea aplicaţiilor în care sunt folosite tehnicile sale, furnizează instrumente 

eficiente pentru modelarea şi optimizarea proceselor chimice, cele mai utilizate fiind reţelele 

neuronale şi algoritmii evolutivi. 

Reţelele neuronale [Tiponuţ şi Căleanu, 2002] sunt instrumente utile modelării 

proceselor complexe, puternic neliniare, a căror cunoaştere nu este completă. Analiza modelării 

fenomenologice clasice pune în evidenţă dificultăţile cu care se confruntă procesele chimice în 

modelarea matematică, dificultăţi legate de constituirea şi utilizarea modelului în optimizarea şi 

conducerea automată. Astfel, în sistemele chimice sunt prezente reacţii elementare complexe şi 



 
 

specii chimice numeroase, mecanismele de reacţie sunt complicate sau neelucidate, constantele 

cinetice ce intervin sunt în număr mare şi au valori incerte, modelele matematice sunt complicate 

şi dificil de rezolvat. Ca urmare, este justificată necesitatea modelării bazată pe reţele neuronale, 

precum şi numeroasele avantaje legate de această tehnică: accesibilitatea metodei din punct de 

vedere al dezvoltării şi utilizării modelelor, evitarea cuantificării mecanismului de reacţie, 

posibilitatea substituirii experimentelor pe bază de predicţii, generalitatea metodei care nu este 

restricţionată de tipul de proces. 

Algoritmii evolutivi reprezintă strategii de optimizare, preferaţi datorită flexibilităţii lor, 

uşurinţei în operare şi perspectivei globale pe care o oferă. 

Dificultăţile legate de optimizarea unui proces chimic sunt determinate, în special, de 

natura multiobiectiv a problemelor, de metoda de soluţionare sau de modelul matematic necesar 

procedurii de optimizare. Optimizarea proceselor chimice este, cel mai adesea, multiobiectivă, 

deoarece implică satisfacerea simultană a mai multor obiective, de multe ori contradictorii. 

Rezolvarea unei astfel de probleme se poate realiza vectorial, obiectivele de realizat fiind 

componentele unei funcţii obiectiv vectoriale, sau scalar, obiectivele fiind combinate ponderat 

într-o funcţie obiectiv scalară.  

O procedură de optimizare necesită un model matematic corect pentru procesul studiat. 

Se pot utiliza modele fenomenologice, bazate pe cuantificarea legilor fizice şi chimice ce 

guvernează sistemul, sau modele empirice, care lucrează cu seturi de date intrare-ieşire. Din 

acest punct de vedere, inteligenţa artificială oferă, în principal, două categorii de modele: 

conexioniste şi simbolice. Modelele conexioniste sunt instrumente puternice de prelucrare a 

cunoştinţelor, eficiente mai ales în situaţii în care percepţia şi reacţia sunt fundamentale şi unde 

regulile explicite nu pot fi aplicate în mod natural sau direct. Principiul care stă la baza 

constituirii acestor tipuri de modele este învăţarea prin exemple, instrumentele reprezentative 

fiind reţelele neuronale.  

Obiectivul general al tezei de doctorat “Studiul transferului de masă în procese de 

sublimare” este studiul sublimării prin experiment și simulare bazată pe instrumente ale 

inteligenţei artificiale. Ca obiective specifice se pot enumera: 

 Sistematizarea datelor existente în literatură referitoare la separarea solidelor prin 

sublimare; 



 
 

 Caracterizarea substanţelor şi materialelor utilizate la realizarea experimentelor (clorură 

de amoniu, naftalină); 

 Conceperea şi realizarea unei instalaţii de laborator pentru cercetări experimentale; 

 Studiul cineticii procesului de separare a solidelor prin sublimarea cu antrenant: 

 - determinarea experimentală a curbelor cinetice de variaţie a masei în funcţie de timp; 

 - determinarea gradului de sublimare şi a vitezei de uscare în funcţie de timp; 

 - studiul influenţei temperaturii şi vitezei fazei gazoase asupra vitezei de sublimare; 

 - modelarea cineticii procesului de sublimare bazată pe reţele neuronale; 

 Studiul transferului de masă la separarea solidelor prin sublimare: 

 - determinarea experimentală a coeficientului de transfer de masă al naftalinei; 

 - studiul influenţei parametrilor cinetici (temperatura şi viteza fazei gazoase) asupra 

coeficientului de transfer de masă; 

 - stabilirea unor ecuaţii criteriale pentru calculul coeficientului de transfer de masă; 

 Studiul transferului de masă însoţit de reacţie chimică la separarea solidelor prin 

sublimare: 

 - cinetica procesului; 

 - influenţa parametrilor cinetici (temperatură, dimensiunile particulelor şi debitul de fază 

gazoasă) asupra gradului de sublimare şi a vitezei procesului; 

 Modelarea matematică a proceselor de separare prin sublimare: 

 - elaborarea modelelor matematice fenomenologice pentru separarea prin sublimare; 

 -dezvoltarea de modele neuronale, determinate prin metoda încercărilor succesive, pentru 

sublimarea particulelor sferice de naftalină; 

 - proiectarea  de modele neuronale optime folosind algoritmi evolutivi pentru sublimarea 

particulelor de naftalină, de diferite forme şi dimensiuni. 

 Optimizarea procesului de sublimare: 

- elaborarea unei proceduri AGA – RNA (algoritm genetic adaptive şi model reţea 

neuronală) pentru determinarea condiţiilor de lucru optime care realizează maximizarea 

(minimizarea) vitezei de sublimare; 

- elaborarea unei proceduri DE – RNA (algoritmul evoluţie diferenţială şi reţea 

neuronală) şi aplicarea acesteia pentru determinarea modelului neuronal optim; 



 
 

- îmbunătăţirea metodologiei DE – RNA prin diversificarea algoritmului DE, respective: 

introducerea auto-adaptării, utilizarea diferitelor metode de iniţializare, mutaţie, 

crossover. 

Pregătirea materialelor necesare realizării experimentelor (naftalină, clorură de amoniu) 

şi instalaţiile de laborator utilizate pentru cercetări experimentale s-au realizat la departamentul 

de Inginerie Chimică, în cadrul Facultăţii de Inginerie Chimică şi Protecţia Mediului, Iaşi.  

Utilizând instalaţii experimentale de laborator realizate pentru sublimarea naftalinei şi a 

clorurii de amoniu, s-a studiat transferul de masă prin determinarea experimentală a 

coeficientului de transfer de masă al naftalinei, respectiv clorurii de amoniu. De asemenea, s-a 

studiat influenţa temperaturii şi a vitezei fazei gazoase asupra coeficientului de transfer de masă.  

Pentru studiul experimental al transferului de masă în sublimare la sublimarea cu 

antrenant, când interfaţa solid-gaz este plană, s-au utilizat particule cilindrice de naftalină fixate 

în suporţi speciali ce asigură o suprafaţă plană în contact cu antrenantul. Metoda a fost utilizată 

pentru determinarea vitezei de sublimare şi a coeficientului de transfer de masă la sublimarea 

naftalinei în prezenţa aerului cald ca antrenant. S-a studiat şi influenţa temperaturii şi a debitului 

de antrenant asupra vitezei de sublimare şi a coeficientului de transfer de masă. Pe baza 

rezultatelor experimentale, s-a stabilit o ecuaţie criterială pentru calculul coeficientului 

individual de transfer de masă. S-a stabilit un model matematic al procesului de sublimare care a 

permis calcularea duratei procesului sau a înălţimii frontului de sublimare sau a gradului de 

sublimare în funcţie de timp. Verificarea modelului matematic s-a făcut prin compararea datelor 

obţinute experimental cu cele calculate. 

Pentru studiul experimental al transferului de masă în regim nestaţionar, la sublimarea 

clorurii de amoniu în strat fix de granule scăldat de antrenant s-a determinat variaţia gradului de 

sublimare şi a razei frontului de sublimare în timp. Pe baza datelor experimentale s-a determinat 

viteza de sublimare a clorurii de amoniu. Rezultatele evidenţiază existenţa a două perioade de 

sublimare: prima perioadă prezintă o viteză crescătoare de sublimare şi se desfăşoară în regim 

neizoterm, a doua perioadă are viteza descrescătoare de sublimare şi are loc în regim izoterm. S-

a studiat influenţa temperaturii, a debitului de antrenant şi a diametrelor granulelor asupra 

gradului de sublimare şi a vitezei de sublimare. 

 Pentru experimente, s-a utilizat naftalină, iar ca antrenant aer cald. Naftalina este 

introdusă în stare topită în locaşul fiecărui suport, locaş de o anumită formă geometrică. Suportul 



 
 

permite contactul cu antrenantul gazos numai pe o singură faţă frontală a naftalinei solidificate în 

locaş. În fiecare experiment se utilizează un singur suport cu naftalină. Temperatura în camera de 

sublimare, în cursul fiecărui experiment se menţine la valoare constantă. Se lucrează la trei valori 

ale temperaturii: 50°C, 60°C şi 70°C şi la mai multe valori ale debitului de antrenant (aer): 1500, 

2000, 2500, 3000, 3500 m3/h. 

Pentru studiul cineticii procesului de sublimare al clorurii de amoniu în regim izoterm, 

experimentele se efectuează cu granule de clorură de amoniu cu diametrul mediu de 0.1875 şi 

0.3575 mm. Grosimea stratului de granule din creuzet este cuprinsă între 0.8 şi 1 mm.  

Pentru studiul experimental al transferului de masă în sublimarea cu antrenant, când 

interfaţa solid-gaz este plană, s-au utilizat particule cilindrice de naftalină fixate în suporţi 

speciali ce asigură o suprafaţă plană în contact cu antrenantul. Particulele cilindrice sunt obţinute 

prin presarea naftalinei în locaşul de formă cilindrică a fiecărui suport de tip nacelă, la presiune 

de 50 at. Locaşul are diametrul d = 10 mm, şi înălţimea h = 10 mm. În fiecare experiment se 

utilizează un singur suport cu naftalină. 

Pentru studiul transferului de masă în sublimarea cu antrenant, când contactul dintre 

particulă şi antrenant are loc pe întreaga suprafaţă a acesteia, s-au folosit suporţii tip gheară care 

au fost scufundaţi în topitura de naftalină pentru obţinerea particulelor de dimensiuni dorite.   

Studiul transferului de masă în procesul de sublimare fără sau însoțită de reacție chimică 

este o provocare pentru domeniul științific în dezvoltarea de teorii. Având în vedere că 

sublimarea este puțin abordată în literatură, se consideră că rezultatele cercetării în acest 

domeniu pot contribui semnificativ la dezvoltarea cunoștințelor legate de ingineria sistemelor 

gaz-solid. 

O parte distinctă a tezei a fost reprezentată de modelarea şi optimizarea sublimării 

naftalinei. În acest scop, bazele de date utilizate au inclus fie particule de o anumită formă, fie de 

forme şi dimensiuni diferite. Instrumentele folosite au fost modele fenomenologice, reţele 

neuronale şi algoritmi evolutivi, respectiv algortimi genetici şi algoritmul evoluţie diferenţială. 

Aceste tehnici au fost aplicate sub forma diferitelor metodologii, urmărindu-se şi îmbunătăţirea 

performanţelor lor (apreciate prin erori în faza de testare) prin schimbări efectuate la nivelul 

etapelor lor. 

Astfel, au fost elaborate două modele matematice fenomenologice: 



 
 

-un model matematic pentru sublimarea însoţită de reacţie chimică pentru o granulă 

sferică aflată în contact direct cu un antrenant gazos (clorura de amoniu şi aer) şi 

-un model matematic pentru sublimarea fără reacţie chimică în regim izoterm şi staţionar. 

Modelele obţinute au fost verificate prin compararea datelor obţinute cu cele existente în 

literatură. Cu ajutorul lor s-a studiat cinetica procesului de sublimare, precum şi influenţa 

temperaturii, a dimensiunilor particulelor şi a debitului de fază gazoasă asupra gradului de 

sublimare şi a vitezei procesului. Ele au permis, de asemenea, determinarea distribuţiei presiunii 

parţiale a substanţei ce sublimează pe grosimea stratului limită de difuziune şi a variaţiei razei 

frontului de sublimare în funcţie de timp. 

De asemenea, au fost dezvoltate modele matematice alternative pentru cinetica procesului 

de separare a solidelor prin sublimare, cu ajutorul unor metode moderne şi de vădită actualitate – 

reţelele neuronale şi algoritmi evolutivi (algoritmul genetic şi algoritmul evoluţie diferenţială). 

Reţelele neuronale au fost determinate fie prin metoda încercărilor succesive, fie în variantă 

optimă folosind algoritmul evoluţie diferenţială. Acesta din urmă a fost modificat prin 

introducerea auto-adaptării şi prin utilizarea diferitelor variante de iniţializare, mutaţie şi 

recombinare în scopul obţinerii unor erori cât mai mici în faza de testare. 

Optimizarea procesului de sublimare a fost realizată cu o metodologie bazată pe reţele 

neuronale şi algoritmi genetici, concepuţi în variantă simplă şi adaptivă. Validarea s-a executat 

prin experimente efectuate la condiţiile optime obţinute prin simulare. 

Din punct de vedere structural, teza este constituită din 6 capitole dintre care capitolul 1 

reprezintă introducerea, capitolul 2 cuprinde aspecte teoretice referitoare la sublimare, capitolul 3 

include aspecte teoretice despre reţele neuronale artificiale şi algoritmi evolutivi, iar următoarele 

reprezintă contribuţia propriu-zisă a tezei: capitolul 4 detaliează experimentele efectuate şi 

rezultatele obţinute, iar capitolul 5 prezintă 3 metodologii de modelare şi optimizare. Lucrarea 

conţine o serie de scheme ce sintetizează în format grafic subiectele abordate şi principalele 

rezultate obţinute, astfel încât este uşor de urmărit modul de organizare a problemelor tratate 

(considerând concluziile parţiale, concluziile finale şi schemele). 

Capitolul 1 prezintă o serie de aspecte generale, constituind o introducere în conţinutul 

tezei. Sunt enumerate obiectivele generale ale tezei, detaliate pe subprobleme şi este prezentată 

structura acesteia. 

Capitolul 2 reprezintă partea teoretică referitoare la sublimare, respectiv stabileşte stadiul 



 
 

actual al cunoaşterii în domeniu, trecând în revistă principalele probleme legate de obiectivele 

tezei, respectiv: aspecte generale privind sublimarea şi liofilizarea, coeficienţii de transfer de 

căldură şi masă în sublimare şi liofilizare, determinarea coeficienţilor de difuzie moleculară şi a 

presiunii de vapori, transferul de caldură şi masă pentru obiecte geometrice complexe. 

Capitolul 3 reprezintă partea teoretică, respectiv stabileşte stadiul actual al cunoaşterii în 

domeniul modelării şi optimizării cu reţele neuronale şi algoritmi evolutivi. Astfel, sunt trecute 

în revistă probleme precum: tipuri de reţele neuronale, metode de determinare a topologiei 

optime de reţea, tipuri de modelări cu reţele neuronale, aplicaţii ale reţelelor neuronale în 

probleme ale ingineriei chimice, tipuri de probleme de optimizare, algoritmi evolutivi, tehnici 

neuro-evolutive şi aplicaţii ale acestora în inginerie chimică. 

Capitolul 4 prezintă studiul experimental al transferului de masă în procese de sublimare, 

la nivel de particulă individuală fără reacţie chimică şi în prezenţa reacţiei chimice. S-a studiat 

cinetica sublimării la nivel de particulă sferică, cilindrică, paletă, tijă şi pastilă, când contactul 

dintre aer (antrenant gazos) şi particulă se realizează numai pe o suprafaţă plană a acesteia sau pe 

întreaga ei suprafaţă. 

Capitolul 5 cuprinde elaborarea unor metodologii de modelare şi optimizare bazate pe 

reţele neuronale şi algoritmi evolutivi. Modelele neuronale au fost dezvoltate prin încercări 

succesive sau în variantă optimă aplicând algoritmul evoluţie diferenţială. Ulterior, aceste 

modele au fost incluse în proceduri de optimizare constituindu-se astfel tehnici hibride neuro-

evolutive. 

Capitolul 6, reprezentând concluziile generale, evidenţiază în mod sintetic îndeplinirea 

obiectivelor propuse. Concluziile sunt formulate din două puncte de vedere: din punct de vedere 

experimental şi din punct de vedere al modelării şi optimizării cu instrumente ale inteligenţei 

artificiale. 

La sfârşitul tezei sunt prezentate alfabetic cele 307 referinţe, acestea fiind reprezentate de 

articole consultate şi articole proprii, publicate sau în curs de apariţie. 

Rezultatele cercetărilor proprii din cadrul tezei de doctorat s-au concretizat în 2 articole 

ISI publicate sau acceptate spre publicare, 1 lucrare BDI precum şi 3 participări la manifestări 

ştiinţifice. 

 

 



 
 

 

 

 

2. Aspecte teoretice referitoare la sublimare 

2.1. Aspecte generale privind sublimarea şi liofilizarea 

Procesul de sublimare este des întâlnit în industria chimică. Sublimarea este folosită 

pentru materiale care nu pot fi uşor purificate prin operaţii unitare cunoscute. Este folosită 

frecvent pentru separarea unui component volatil din alţi componenţi nevolatili, de exemplu, 

pentru separarea sulfurilor de impurităţi sau pentru purificarea acidului benzoic. Sublimarea 

fracţionată este analogă distilării cu excepţia faptului că sunt separaţi componenţii volatili din 

faza solidă, mai puţin din faza lichidă. Sublimarea ca instrument de separare poate fi utilizată 

atunci când: (1) materialul este instabil sau este sensibil la temperatură sau oxidare; (2) este de 

preferat a se obţine un produs solid direct din vapori; (3) produsul ce urmează a fi reacoperit este 

nevolatil şi căldura sensibilă urmează a fi separată din material; (4) materialul este reacoperit la 

un punct de topire ridicat; (5) materialul volatil este amestecat cu materiale nevolatile de 

procentaj înalt. 

Tehnica sublimării naftalinei este una din metodele cele mai convenabile pentru a studia 

transferul de căldură şi masă cu multiple aplicaţii: determinarea coeficienţilor de transfer de 

căldură şi masă pentru diferite configuraţii ale spaţiului de curgere, pentru diferite forme ale 

suprafeţei probelor fixate sau în mişcare, estimarea presiunii vaporilor sau studiul transferului de 

căldură pentru obiecte geometrice complexe. 

2.2. Coeficienţii de  transfer de căldură şi masă în sublimare şi liofilizare 

A fost folosită tehnica sublimării naftalinei pentru a obţine coeficienţii locali de transfer 

de căldură convectiv sau de masă pe o suprafaţă ondulată, eliminându-se astfel erorile datorate 

conducţiei peretelui şi ale radiaţiei. Ondulaţiile testate au fost de mică adâncime în condiţii de 

curgere de la laminar la turbulent, la viteză mică, în aparate de transfer de căldură compacte. 

Sistemul de măsurare construit special a fost alcătuit dintr-un sistem de trei axe de traversare, un 

senzor de rezoluţie mare şi un echipament de turnare. În regiunea părţii de turnare există o 

matriţă cu aceleaşi dimensiuni ca ale cavităţii ondulate. Golul dintre partea de turnare şi partea de 

colectare a fost umput cu naftalină topită. 



 
 

Secţiunea test a constat în trei părţi: regiunea canalului de dezvoltare a curgerii, regiunea 

plană de testare şi regiunea canal în sensul curgerii. În figura 2.12. sunt reprezentate detaliile 

secţiunii plane de testare. 

Proba a fost introdusă în canalul de testare şi mişcată vertical în direcţia z printr-un 

sistem de traversare cu precizie micrometrică. Coeficientul local de transfer de masă   a fost 

obţinut din adâncimea de sublimare  prin ecuaţia: 

 

 

Figura 2.11. Fracţiunea de masă iniţială (m0) rămasă după timpul t, când probe sferice de 

gheaţă pură cu raza iniţială (r0) de 100μm şi 1 μm sunt expuse la temperatura indicată 

 

 

 



 
 

Figura 2.12. Detalii ale secţiunii de testare: (a) secţiunea de testare plană, (b) regiunea de 

măsurare, (c) configuraţia ondulaţiei 

 

        (2.18) 

unde  este densitatea vaporilor de naftalină . 

Numărul Sherwood a fost definit bazându-ne pe diametrul hidraulic  prin ecuaţia: 

          (2.19) 

unde  este difuzivitatea vaporilor de naftalină în aer. Numerele Sherwood  medii şi medii 

totale au fost obţinute prin integrarea numerică în direcţiile x şi y, în regiunea A ce cuprinde 

numai ondulaţia şi în regiunea B cuprinzând platoul din spate. 

Caracteristicile pierderii de presiune în canalul test au fost reprezentate prin factorul de 

frecare f astfel: 

       (2.20) 

în care ∆P este pierderea de presiune pe unitatea de lungime, ρ este densitatea canalului de aer şi 

 este viteza medie a bulei. 

Curgerile secundare induse de ondulaţie au fost semnificative în cazul curgerii laminare 

(figura 2.13). Cu cât numărul Reynolds creşte, fluctuaţia vitezei lângă suprafaţa divizată peste 

ondulaţie creşte semnificativ, iar în regiunea platoului din spate apar efectele curgerilor vorticale. 

Fluctuaţia vitezei în stratul amestecat creşte cu adâncimea ondulaţiei. 



 
 

 

Figura 2.13. Fluctuaţiile vitezei peste ondulaţii pentru diferite h/H la =1000 şi 5000. 

 

Figura 2.14 vizualizează curgerea prin fotografiere cu pânză laser perpendiculară şi 

paralelă cu curgerea principală. La curgerea în regim laminar, în timpul generării curgerii 

recirculării, în cavitatea ondulaţiei se formează o pereche de celule vortex, iar în afara ondulaţiei 

o curgere, amândouă constituind modelul curgerii periodice. Acest model devine haotic cu cât 

numărul Reynolds creşte la regimuri de curgere tranzitorii spre turbulent. După cum se vede în 

figura 2.15, pentru toate numerele Reynolds testate (laminar la turbulent la viteză mică), 

coeficienţii mari de transfer de căldură/masă apar în jurul marginii din spate a ondulaţiei şi în 

regiunea platoului din spate datorită reataşării curgerii şi curgerilor urmă/vortex. 

Numărul Sherwood în curgerea laminară este foarte mic (figura 2.16). În regim de 

curgere tranzitoriu, la un număr Reynolds de 3000, coeficienţii de transfer de căldură/masă cresc 

semnificativ datorită creşterii fluctuaţiei vitezei peste ondulaţie şi datorită curgerilor secundare 

induse de ondulaţie. 

 



 
 

 

Figura 2.14. Vizualizarea curgerii la 360; direcţia curgerii- în faţa ondulaţiei 

(fotografia din stânga), de la dreapta spre stânga (fotografia din dreapta) 

 

2.3. Determinarea coeficientului de difuzie moleculară şi a presiunii de vapori 

Presiunile de vapori şi de sublimare ale componenţilor organometalici sunt necesare în 

câteva procese cum ar fi depunerea vaporilor chimici (CVD). Termobalanţele la presiuni 

atmosferice sunt deja folosite pentru a studia  evaporarea  unor asemenea compuşi. 

2.4. Transfer de căldură şi masă pentru obiecte geometrice complexe  

Tehnica de sublimare a naftalinei este una din cele mai utilizate metode de transfer de 

masă pentru a determina coeficientul local de transfer de masă prin folosirea analogiei dintre 

transferul de căldură şi masă. S-a propus o metodă optică de sublimare a naftalinei care introduce 

o nouă tehnică de măsurare a grosimii naftalinei. 

 

3. Aspecte teoretice despre rețelele neuronale artificiale și algoritmi evolutivi.  

Aplicații în ingineria chimică 

 3.1. Reţele neuronale - aspecte generale 

Într-o manieră generală, o rețea neuronală artificială (ANN) poate fi descrisă ca fiind un 

mecanism creat pentru a modela procedeul prin care creierul execută o anumită sarcină sau 

funcție.  

 3.2. Metode de determinare a topologiei unei reţele neuronale 

3.2.2. Tipuri de topologii  



 
 

Principalele tipuri de topologii  sunt: 

 Arbitrară. Constă într-o mulţime de unităţi pe care nu este definită nici o relaţie de 

ordine. În acest caz nu are importanţă nici locul şi nici distanţa dintre unităţi. Un model 

cu o astfel de topologie este modelul Hopfield. De regulă, acestei topologii îi corespunde 

o conectivitate totală. 

 Pe nivele. Unităţile sunt împărţite în mai multe submulţimi, numite nivele. În cadrul unui 

nivel nu are importanţă modul de aranjare a unităţilor. În această categorie intră reţelele 

feedforward cu unul sau mai multe nivele. 

 Cu structură geometrică. Unităţile sunt amplasate în nodurile unei grile 

unidimensionale, bidimensionale sau chiar tridimensionale. În acest caz se poate defini o 

funcţie distanţă între unităţi. În această categorie intră reţelele de tip Kohonen. 

3.2.3. Metode de determinare a topologiei reţelelor neuronale 

3.2.3.1. Metoda încercare şi eroare 

Cunoscută ca fiind cea mai utilizată metodă aplicată în practică pentru determinarea 

arhitecturilor reţelelor neuronale, metoda „încercare şi eroare” se rezumă la testarea câtorva 

topologii, urmată de compararea predicţiilor acestora.  

3.2.3.2. Metode empirice sau statistice 

Literatura de specialitate prezintă câteva metode de optimizare a parametrilor interni ai 

reţelelor neuronale în scopul obţinerii performanţelor de generalizare cele mai bune . 

3.2.3.3. Metode destructive şi constructive 

3.2.3.3.1. Metode destructive 

În metodele destructive [Whitely şi alții, 1993; Bhat şi Mcavoy, 1992], principiul de bază 

constă în alegerea unei RN iniţiale de dimensiuni mari care se supune reducerii până la o 

dimensiune care îndeplineşte criteriile de performanţă fixate.  

3.2.3.3.2. Regularizarea 

Uneori, reţelelele neuronale de dimensiuni mari prezintă ponderi a căror contribuţie este 

foarte scăzută în reprezentarea relaţiei intrare-ieşire. Contribuţia pe care o au în reducerea erorii 

de antrenare nu poate fi aceeaşi în cazul în care RN este alimentată cu noi date de intrare, astfel 

rezultând o capacitate de generalizare scăzută. O posibilă modalitate de a preîntâmpina un astfel 

de neajuns îl constituie  eliminarea ponderilor care prezintă un aport redus la performanţele 

reţelei. Regularizarea poate constitui o metodă de a impune condiţii antrenării RN, astfel încât 



 
 

ponderile cu o contribuţie negativă să fie forţate să conveargă la valoarea zero  

3.2.3.3.3. Metode constructive 

În metodele constructive se porneşte de la o reţea de dimensiuni reduse şi, în mod 

incremental, aceasta se extinde prin adăugarea mai multor straturi şi/sau neuroni, până când se 

ajunge la performanţele dorite  

3.2.3.4. Metode evolutive 

Metodele evolutive  reprezintă metode paralele prin care se construieşte un set larg de 

reţele cu diferite detalii structurale, iar performanţele acestora sunt evaluate simultan. Pe baza 

unor reguli de actualizare, se generează un nou set de reţele, superior celui precedent. Repetarea 

aceastei ultime operaţii conduce la obţinerea arhitecturii optime de reţea.  

Metodele euristice, ca algoritmii genetici (AG), au fost folosite pe scară largă în 

determinarea topologiei reţelelor neuronale.  

 3.4. Modelarea proceselor din industria chimică folosind reţele neuronale 

Reţelele neuronale reprezintă instrumente utile modelării şi optimizării proceselor 

complexe, a căror cunoaştere nu este completă. Aplicarea lor în ingineria chimică vizează 

aspecte legate de tipul reţelei sau de tipul aplicaţiei: modelare, conducerea proceselor, proiectare 

moleculară, optimizare. 

3.4.3. Modele inferenţiale bazate pe reţele neuronale 

Existenţa în multe procese industriale a unor variabile care sunt dificil sau imposibil de 

măsurat „on-line” sau sunt afectate de întârzieri substanţiale impune utilizarea unor modele 

dinamice. Combinarea informaţiilor obţinute din măsurători „on-line” şi „off-line” cu modele de 

proces poate permite determinarea inferenţială „on-line” a unor variabile. Pentru a memora 

relaţia între cele două categorii de variabile pot fi utilizate reţele neuronale, dezvoltându-se astfel 

modelele inferenţiale. 

3.4.4. Modelare cu reţele neuronale inverse 

Modelarea cu reţele neuronale inverse reprezintă un alt tip de aplicaţie a reţelelor 

neuronale, constând în identificarea condiţiilor de operare ale procesului în funcţie de  o serie de 

parametri finali impuşi. 

3.4.6. Proiectare moleculară cu reţele neuronale 

Proiectarea materialelor presupune modelarea unor interacţiuni importante între unităţile 

structurale de bază şi o serie de proprietăţi de interes, precum şi identificarea unor structuri 



 
 

viabile care să conducă la performanţa dorită în sinteză.  

3.4.7. Optimizarea proceselor chimice bazată pe modele neuronale 

Optimizarea proceselor reprezintă un obiectiv important în ingineria chimică şi protecţia 

mediului, datorită impunerii unor costuri de operare scăzute, exploatării în condiţii economice a 

instalaţiilor, obţinerii unui randament ridicat, funcţionării instalaţiilor în condiţii de siguranţă, 

constrângerilor de mediu. Optimizarea este o problemă relativ complicată deoarece presupune 

existenţa unui model matematic precis şi manevrarea unor proceduri de calcul complexe, 

consumatoare de resurse de calcul şi timp. Formularea problemei de optimizare necesită 

stabilirea funcţiei obiectiv şi a variabilelor manipulate. 

3.5. Optimizarea proceselor chimice cu algoritmi genetici 

Algoritmii genetici implicaţi în problemele de optimizare a proceselor chimice pot 

rezolva probleme de optimizare cu un singur obiectiv neconstrâns, probleme de otpimizare cu un 

singur obiectiv constrâns şi probleme de optimizare multiobiectiv neconstrânse. 

3.5.1. Optimizarea proceselor chimice cu un singur obiectiv 

Datorită flexibilităţii, uşurinţei în operare, cerinţelor minime şi a perspectivei globale, 

algoritmii genetici au fost aplicaţi cu succes într-o serie de probleme de optimizare cu un singur 

obiectiv, incluzând controlul proceselor, recunoaşterea modelelor din datele de operare ale unui 

proces multidimensional, în proiectarea instalaţiilor chimice în regim staţionar sau nestaţionar. 

3.5.2. Optimizare multiobiectiv 

Optimizarea multiobiectiv vizează optimizarea în mod simultan a mai multor obiective 

contradictorii, obţinându-se un set de soluţii alternative, denumit setul Pareto. Aceste soluţii sunt 

optime în sensul că nici o soluţie nu este mai bună decât o alta din domeniu, comparativ cu toate 

criteriile stabilite.  

3.5.3. Optimizare multiobiectiv realizată cu funcţii scalare 

Rezolvarea unei probleme multi-obiectiv se poate realiza vectorial, obiectivele de realizat 

fiind componentele unei funcţii obiectiv vectoriale [Guria şi alții, 2005] sau scalar, obiectivele 

fiind combinate ponderat într-o funcţie obiectiv scalară [Leboreiro şi Acevedo, 2004].  

3.6. Instrumente hibride -  reţelele neuronale şi algoritmi genetici 

Combinarea reţelelor neuronale cu algoritmi genetici este justificată de complexitatea 

anumitor probleme, putând fi evidenţiate două modalităţi generale de utilizare: 1) folosirea lor 

drept componente distincte, cum ar fi model de reţea neuronală inclus într-o procedură de 



 
 

optimizare rezolvată cu un algoritm genetic; 2) utilizarea unuia dintre cele două instrumente 

pentru îmbunătăţirea performanţelor celuilalt; de exemplu, AG poate determina topologia optimă 

a unei RN, poate realiza estimarea parametrilor de intrare a unei RN sau o RN evaluează funcţia 

de fitness a unui AG pentru convergenţă rapidă. 

 

4. Studiul experimental al transferului de masă în procese de sublimare 

 4.1. Sublimare la nivel de particulă individuală fără reacţie chimică 

 4.1.1. Studiul cineticii sublimării la nivel de particulă sferică 

În acest capitol se prezintă studiul experimental al cineticii sublimării şi transferul de 

masă la sublimarea cu antrenant gazos. Astfel s-a determinat viteza de sublimare şi coeficientul 

de transfer de masă la sublimarea naftalinei în prezenţa aerului cald ca antrenant. Experimentele 

s-au realizat utilizând particule sferice de naftalină fixate pe tije metalice în contact cu 

antrenantul. S-a studiat, de asemenea, influenţa temperaturii şi a debitului de antrenant asupra 

vitezei de sublimare.  

Determinările experimentale s-au realizat la patru valori ale temperaturii (50, 60, 65 şi 

70C) şi la patru valori ale debitului de aer (2000, 3000, 4000 şi 5000 L/h). Pe baza datelor 

obţinute s-a determinat experimental gradul de sublimare şi viteza de sublimare a granulelor 

sferice de naftalină, precum şi raza granulei de naftalină funcţie de timp la diferite valori ale 

temperaturii şi la diferite valori ale debitului de antrenant.  

Experimental s-a determinat gradul de sublimare, viteza de sublimare a naftalinei în 

funcţie de timp la diferite valori ale temperaturii şi diferite valori ale debitului de antrenant, 

precum şi variaţia razei granulei în timp şi în funcţie de temperatură, la diferite debite de 

antrenant. De asemenea, s-a determinat experimental şi variaţia masei granulelor sferice de 

naftalină în timp pentru temperaturile şi debitele specificate mai sus.  

În figurile 4.2 - 4.5 sunt reprezentate dependenţele gradului de sublimare în timp la 

diferite debite de antrenant. Dependenţele gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi 

sunt reprezentate în figurile 4.6 - 4.9. În figurile 4.10 - 4.13 sunt redate variaţiile vitezei de 

sublimare în timp la diferite debite de antrenant, iar figurile 4.14 - 4.17 conţin variaţiile vitezei 

de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului. Variaţia razei granulei de naftalină 

în timp la diferite temperaturi şi debite ale antrenantului este reprezentată în figura 4.18. După 

cum se poate constata, atât viteza de sublimare, cât şi gradul de sublimare creşte în timp odată cu 



 
 

creşterea debitului de antrenant al aerului şi a temperaturii. În ceea ce priveşte raza granulei de 

naftalină, aceasta scade în mod liniar în timp odată cu creşterea debitului de antrenant şi a 

temperaturii. 

 

 

Figura 4.2. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite debite ale antrenantului şi 

temperatura de 50°C. 

 



 
 

 

Figura 4.1. Schema instalaţiei experimentale: 1- sublimator; 2-schimbător de căldură; 3- 

termostat; 4-balanţă analitică; 5-ventilator; 6-rotametru; 7-sistem de fixare; 8,9-tije; 10-disc; 11-

termometru digital; 12-ventil (aer); 13,14-ventile apă; 

 

 

 

 

 

 



 
 

 

Figura 4.3. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite debite ale antrenantului şi  

temperatura de 60°C. 

 

 

 

Figura 4.4. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite debite ale antrenantului şi  

temperatura de 65°C. 

 



 
 

 

Figura 4.5. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite debite ale antrenantului şi  

temperatura de 70°C. 

 

 

Figura 4.6. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi 

debitul de 2000 L/h. 

 



 
 

 

Figura 4.7. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi 

debitul de 3000 L/h. 

 

 

 

 

Figura 4.8. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi 

debitul de 4000 L/h. 

 



 
 

 

 

 

Figura 4.10. Variaţia vitezei de sublimare în timp la diferite debite de antrenant  

şi temperatura de 50°C. 

 

 

Figura 4.11. Variaţia vitezei de sublimare în timp la diferite debite de antrenant 

şi temperatura de 60°C. 



 
 

 

 

 

Figura 4.13. Variaţia vitezei de sublimare în timp la diferite debite de antrenant 

 şi temperatura de 70°C. 

 

 

Figura 4.14. Variaţia vitezei de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 2000 L/h. 



 
 

 

 

Figura 4.15. Variaţia vitezei de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 3000 L/h. 

 

 

Figura 4.17. Variaţia vitezei de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 5000 L/h. 



 
 

 

Figura 4.18. Variaţia razei particulei de naftalină în timp la diferite temperaturi şi diferite debite 

ale antrenantului. 

 

 

 

 



 
 

 4.1.2.Studiul cineticii sublimării la nivel de particulă cilindrică, paletă, tijă si pastilă 

Studiul experimental al transferului de masă la sublimarea cu antrenant, când interfaţa 

solid-gaz este plană, s-a realizat cu ajutorul instalaţiei prezentate în figura 4.25. Pentru 

determinările experimentale, s-au utilizat particule cilindrice, paleţi şi pastile de naftalină fixate 

în suporţi speciali ce asigură o suprafaţă plană în contact cu antrenantul. Metoda este utilizată 

pentru determinarea vitezei de sublimare şi a coeficientului de transfer de masă la sublimarea 

naftalinei în prezenţa aerului cald ca antrenant. Un alt obiectiv al acestui subcapitol este analiza 

influenţei temperaturii şi a debitului de antrenant asupra vitezei de sublimare şi a coeficientului 

de transfer de masă.  

În figurile 4.26 - 4.32 sunt reprezentate dependenţele gradului de sublimare în timp la diferite 

debite de antrenant şi la diferite temperaturi . 

 

 

Figura 4.25. Instalaţie pentru studiul transferului de masă la sublimarea cu antrenant: 

1-cameră de sublimare; 2-cameră de încălzire; 3-ventilator de aer; 4-rotametru; 5,6-termometre; 

7-conductă pentru reglarea debitului de aer; 8-autotransformator. 



 
 

 

Figura 4.26. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 0,34 ms-1 pentru pastile mici de naftalină. 

 

 

Figura 4.27. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 0,861 ms-1 pentru palete de naftalină. 

 



 
 

 

Figura 4.28. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 1,92 ms-1 pentru pastile mici de naftalină. 

 

 

Figura 4.29. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 3,129 ms-1 pentru tije de naftalină. 



 
 

 

Figura 4.30. Variaţia gradului de sublimare în timp la diferite temperaturi ale antrenantului şi un 

debit de 4,592 ms-1 pentru tije de naftalină.  

Rezultatele obţinute indică faptul că debitul şi temperatura aerului influenţează pozitiv 

viteza de sublimare şi gradul de sublimare, viteza de sublimare crescând în timp odată cu 

creşterea temperaturii. 

 4.2. Studiul cineticii sublimării la nivel de particulă individuală în prezenţa reactiei 

chimice 

În acest subcapitol s-a studiat cinetica procesului de sublimare a clorurii de amoniu în 

strat fix de granule scăldat de antrenant. Ca antrenant s-a utilizat aer uscat. Pe baza datelor 

experimentale s-a evidenţiat influenţa temperaturii şi a debitului de antrenant asupra vitezei 

procesului de sublimare. 

Cinetica procesului de sublimare a clorurii de amoniu s-a realizat cu ajutorul instalaţiei 

experimentale din figura 4.47. Reactorul (1) este confecţionat dintr-un tub de cuarţ de diametru 

0.06 m prevăzut cu două racorduri (2, 3) pentru intrarea, respectiv evacuarea fazei gazoase. 

Încălzirea cuptorului se realizează cu ajutorul unei rezistenţe de superkanthal (4), dispusă pe un 

manşon de azbest şi care este alimentat de la o sursă de curent alternativ, prin intermediul unui 

autotransformator (5). 



 
 

În interiorul tubului de cuarţ se află montată o tijă din electroceramică (6), care este fixată 

la capătul de jos de braţul unei balanţe analitice (7). Pe capătul superior al tijei se fixează 

creuzetul pentru proba (8). Acest creuzet permite utilizarea atât a granulelor de dimensiuni mari, 

cât şi a stratului fin de particule micronice. Totodată, forma constructivă a creuzetului permite 

ca, în cazul utilizării unui strat monogranular de solid, gazul purtător să „spele” toată suprafaţa 

exterioară a granulelor. Ansamblul format din cuptor, izolaţie şi legături electrice se află montat 

pe un suport (9) care permite mişcarea cuptorului în plan vertical, astfel încât creuzetul să poată 

fi manevrat uşor. De asemenea, instalaţia este prevăzută cu un sistem de condiţionare şi măsurare 

a debitului de aer utilizat ca antrenant. 

Experimental s-a determinat variaţia masei stratului fix de granule de ClNH4
 în timp. Pe 

baza valorilor obţinute s-a calculat cu ajutorul relaţiei (4.5) gradul de sublimare şi rezultatele 

obţinute au fost prelucrate sub forma curbelor  tf . Aceste dependenţe sunt prezentate în 

figurile 4.48, 4.49, 4.50, 4.51, 4.52 şi 4.53. După cum se poate constata, la durate mici, gradul de 

sublimare are valori foarte mici, iar la valori mai mari creşterea gradului de sublimare în timp 

este mult mai însemnată. 

Temperatura influenţează pozitiv valoarea gradului de sublimare, indiferent de debitul de 

antrenant. Cea mai semnificativă creştere a gradului de sublimare se înregistrează la debite mici 

de aer (50 l/h) când temperatura se modifică de la 340 la 360 C. 

În ceea ce priveşte debitul de antrenant, acesta are o influenţă pozitivă la valori mici 

asupra gradului de sublimare, însă la valori mari debitul de antrenant influenţează negativ gradul 

de sublimare.  

Debitul de antrenant influenţează viteza de sublimare în acelaşi mod ca şi gradul de 

sublimare. Prin urmare, la creşterea debitului de antrenant creşte viteza de sublimare în general, 

însă această creştere este nesemnificativă. 

 



 
 

 

Figura 4.48. Dependenţa η = f(t), Mv = 20 l/h, dp = 0.1875 mm 

 

         

Figura 4.49. Dependenţa η = f(t), Mv = 50 l/h, dp = 0.1875 mm. 

 



 
 

         

 



 
 

 

 

 

Figura 4.51. Dependenţa η = f(t), Mv = 20 l/h, dp = 0.3575 mm 

 

 

Figura 4.52. Dependenţa η = f(t), Mv = 50l/h, dp = 0.3575 mm 



 
 

5. Modelarea şi optimizarea procesului de transfer de masă în 

sublimare 

5.1. Modelare fenomenologică 

5.1.1.  Sublimare la nivel de particulă individuală fără reacţie chimică 

Procesul de sublimare a naftalinei poate fi descris de ecuaţia de transfer de masă: 

medAA YAKN        [mol/s]                                                                                         (5.1) 

în care: 

AN  este cantitatea de naftalină ce sublimează într-o secundă [mol/s]; 

AK – coeficientul global de transfer de masă [ )/( 2 cmsmol   ]; 

A – suprafaţa de transfer de masă [
2m ]; 

medY – potenţialul transferului de masă [ c ]. 

S-a preferat ecuaţia în termeni de presiune: 

 medPA PAKN                                                                                                           (5.2) 

deoarece medP se poate calcula ca fiind diferenţa între presiunea de vapori a naftalinei la 

suprafaţa particulei şi presiunea de vapori a naftalinei în antrenantul gazos. 

Presiunea de vapori a naftalinei la suprafaţa particulei s-a calculat cu relaţia: 

)
33.273

61.2626
0896.10(

103.133)( 


 t
v tp    [Pa]                                                                               (5.3) 

Presiunea de vapori a naftalinei în antrenantul gazos are în schimb o valoare mică, la 

limită fiind considerată nulă. 

Stabilirea modelului fenomenologic pentru particulele cilindrice de naftalină, pastile 

mari, tije şi palete de naftalină fixate în suporţi speciali ce asigură o suprafaţă plană în contact cu 

antrenantul s-a realizat cu ajutorul unor programe realizate în  Mathcad. 

Pentru determinarea coeficientului global de transfer de masă Kp s-a folosit o ecuaţie 

criterială de forma: 

dc ScbaSh  Re                                                                                                        (5.4) 

în care valorile constantelor a, b, c şi d au fost stabilite prin încercări după ce iniţial au fost 

utilizate valori din literatură [Frössling, 1938]. 

Ecuaţia de iniţializare considerată a fost: 

33.05.0Re5.02 ScSh                                                                                                  (5.5) 



 
 

Criteriul Sherwood s-a determinat cu următoarea expresie: 

naf

g

D

lk
Sh




                                                                                                                       (5.6) 

unde: 

gk  este coeficient individual de transfer de masă; 

 l este o dimensiune caracteristică a particulei de obicei diametrul acesteia, sau diametrul 

echivalent dacă particula nu este sferică; 

 nafD  - este coeficientul de difuzie al vaporilor de naftalină în aer pentru care s-a folosit o 

valoare determinată în literatură ( sm /1028.6 26 ). 

Coeficientul global Kp a fost determinat cu relaţia: 

 
TR

p
kK gp


                                                                                                                  (5.7) 

 în care: 

 P - presiunea de lucru în instalaţie, s-a considerat presiunea atmosferica 

Pap 510033.1  ; 

 R - constanta universală a gazelor; 

 T- temperatura gazului antrenant [K]. 

Criteriul Reynolds s-a calculat cu următoarea relaţie:  

aer

maer lv



 
Re                                                                                                               (5.8) 

 în care: 

aer -densitatea antrenantului (aer) calculată la temperatura de lucru; 

aer -vîscozitatea antrenantului (aer) calculată la temperatura de lucru; 

mv -viteza medie a antrenantului (aer) calculată din debitul de antrenant raportat la 

secţiunea în care s-a introdus proba; 

l- dimensinea caracteristică a probei, funcţie de natura probei şi poziţia de amplasare a 

acesteia. 

Criteriul Schmidt a fost calculat cu expresia: 

nafaer

aer

D
Sc






                                                                                                              (5.9) 



 
 

cu semnificaţia mărimilor prezentată mai sus. Criteriul Schmidt fiind un criteriu al proprietăţilor 

ce depinde de temperatura de lucru nu şi de o dimensiune a probei a fost considerat la o putere ce 

nu s-a modificat în model, şi anume 0.33. 

Pe baza condiţiilor iniţiale ale experimentelor, s-au stabilit parametrii de iniţializare. 

Astfel, s-au determinat atât dimensiunile iniţiale ale particulelor, cât şi masa acestora şi 

parametrii de curgere ai gazului (densitatea, vîscozitatea, viteza medie), inclusiv temperatura.   

Pentru dimensiunile particulei s-au considerat importante diametrul, d şi  înălţimea, h şi 

raportul lor (h/d). 

S-a stabilit intervalul de timp de eşantionare de o secundă.  

 

                                                                                                                                            

 

Figura 5.3. Secţiune prin pastile tip paletă imersate în naftalină. 

 



 
 

S-a calculat cantitatea de naftalină ce sublimează în timp de o secundă de pe suprafaţa 

particulei şi apoi s-au determinat noile dimensiuni ale particulei astfel: 

 Daca sublimarea are loc numai de pe o faţă a particulei scaldată de aer atunci se reduce 

înaltimea h a particulei, ceea ce presupune scăderea grosimii stratului de naftalină.  

 Daca sublimarea decurge de pe întreaga suprafaţă atunci are loc scăderea şi a diametrului 

particulei, însă s-a păstrat factorul de formă al particulei (raportul h/d constant). 

 

 

Figura 5.4.  Secţiune prin pastile tip paletă imersate în naftalină. 

După calcularea masei particulei şi a dimensiunilor geometrice, s-a determinat volumul 

particulei astfel încât modificarea de masă să corespundă şi cu modificarea volumului. S-a 

considerat că noile dimensiuni sunt calculate corect dacă eroarea de calcul a iteraţiei este sub o 

valoare acceptabilă de 1% din acel parametru recalculat. 

Modelul fenomenologic conceput a permis şi determinarea masei de naftalină pierdute după un 

interval de 10 secunde de la începerea modelării, acest timp fiind necesar pentru atenuarea 

oscilaţiilor ce pot apărea la inţializarea calculului.  



 
 

 

Figura 5.5. Verficarea modelului fenomenologic construit pentru tije 

 

Figura 5.6. Verficarea modelului fenomenologic construit pentru pastile mici 

5.2. Modelare bazată pe reţele neuronale 

5.2.1. Modelarea sublimării particulelor sferice de naftalină cu reţele neuronale  

Acelaşi proces a fost abordat şi prin simulare, dezvoltând o metodologie de modelare şi 

optimizare bazată pe instrumente ale inteligenţei artificiale, respectiv reţele neuronale şi 



 
 

algoritmi genetici. Scopul acestei metode a fost determinarea condiţiilor optime de lucru care 

conduc la maximizarea sau minimizarea vitezei de sublimare. 

Rezultatele bune obţinute demonstrează eficienţa metodei neuro-evolutive proiectate. 

5.2.1.2. Metodologia de modelare  

În cazul de faţă, s-a propus o metodologie generală şi eficientă bazată pe reţele neuronale 

artificiale şi algoritmi genetici pentru modelarea şi optimizarea procesului de sublimare a 

naftalinei sub formă de particule sferice. 

Revenind la sublimarea particulelor sferice de naftalină, orientarea spre modelare cu 

reţele neuronale a avut în vedere abilitatea acestor modele de a învăţa ce se întâmplă în proces 

fără a fi necesară cunoaşterea temeinică a legilor fizice şi chimice ce guvernează sistemul. Prin 

urmare, comparativ cu posibilele modele fenomenologice, şi presupunând că se obţin rezultate 

satisfăcătoare cu ambele tipuri de modele, avantajul RNA provine din caracterul lor general legat 

de principiul de operare de tip „black box”. Astfel, este necesar doar un set de date ce conţin 

valori pentru intrări şi ieşiri, iar modelul va fi capabil să facă predicţii pentru date „nevazute” 

(date care nu au fost incluse în setul de antrenare, dar sunt situate în domeniul investigat). S-au 

ales şi testat reţele neuronale de tip MLP pentru a evalua performanţele procesului de sublimare 

a naftalinei, cuantificate prin viteza de sublimare. Motivul alegerii acestui tip de reţea neuronală 

se bazează pe structura sa simplă, uşurinţa în proiectare şi antrenare, predicţiile bune pe care le 

poate furniza şi pe posibilitatea de combinare cu alte tehnici de simulare (în acest caz algoritmii 

genetici). 

5.2.1.4. Rezultate de simulare (modelare) 

Setul de date experimentale a fost împărţit în date de antrenare (2/3) şi de testare - restul 

de 1/3. Antrenarea reţelelor neuronale s-a făcut prin metoda încercărilor succesive, combinată cu 

algoritmul de propagare înapoi. Acest lucru s-a aplicat unor modele neuronale de diferite tipuri şi 

configuraţii. 

Rezultatele prezentate în tabelul 5.2 conţin eroarea medie pătratică (MSE) şi coeficientul 

de corelaţie între datele experimentale şi cele de simulare (r) atât pentru antrenare, cât şi pentru 

faza de validare. Reţelele neuronale au fost antrenate 1000 de epoci în toate cazurile evidenţiate 

în tabel. De asemenea, sunt incluse valorile medii obţinute prin repetarea procedurii de modelare 

de câte zece ori pentru fiecare caz în parte. 

 



 
 

Tabelul 5.2. Câteva reţele neuronale dezvoltate pentru predicţia vitezei de sublimare a naftalinei 

 

Topologie Erori la antrenare  Erori la testare  

MLP(3:10:1) MSE = 0.00347494 

r = 0.99298369 

MSE = 0.30491332 

r = 0.90598949 

MLP(3:20:1) MSE = 0.00285205 

r = 0.99413245 

MSE = 0.27174911 

r = 0.93332420 

MLP(3:15:5:1) MSE = 0.00313537 

r = 0.99345621 

MSE = 0.26584775 

r = 0.92997811 

MLP(3:30:10:1) MSE = 0.00201338 

r = 0.99589341 

MSE = 0.30395279 

r = 0.90937532 

 

5.2.2. Modelarea sublimării particulelor de naftalină cu reţele neuronale dezvoltate 

cu algoritmul evoluţie diferenţială 

Aplicând algoritmii evolutivi la determinarea topologiei reţelelor neuronale se obţin aşa 

numitele metode neuro-evolutive. Din grupul algoritmilor evolutivi, algoritmul evoluţie 

diferenţială (DE) reprezintă un instrument cu convergenţă rapidă şi rezultate bune comparativ cu 

alţi algoritmi EA, în particular cu algoritmii genetici. 

5.2.2.1. Metodologie de modelare 

5.2.2.1.1. Algoritmul evoluţie diferenţială 

DE este o euristică care poate fi aplicată diferitelor tipuri de probleme practice.  

 În abordarea noastră, parametrii algoritmului evoluează în acelaşi timp cu indivizii, deci 

nu se aplică formule şi mecanisme deosebite pentru determinarea valorilor lor. Ideea acestei 

strategii adaptive s-a bazat pe includerea parametrilor F şi Cr în vectorul ţintă, valorile lor 

schimbându-se numai când fitness-ul vectorului încercare este mai mare decât al celui ţintă. 

Astfel, se folosesc numai parametrii ce determină cei mai buni indivizi şi timpul de calcul se 

păstrează aproximativ acelaşi ca în strategiile clasice. 

5.2.2.1.2. Tehnica neuro-evolutivă 

În această secţiune, algoritmul DE, proiectat în diverse variante, a fost aplicat pentru 

determinarea reţelei neuronale optime care modelează dependenţa vitezei de sublimare funcţie de 

timp, temperatură şi debitul agentului de antrenare, pentru diferite forme şi dimensiuni ale 

particulelor de naftalină. 



 
 

 Numărul de intrări şi ieşiri este fixat şi determinat de caracteristicile bazei de date 

utilizate. În consecinţă, numărul de intrări este 3 corespunzând timpului, temperaturii şi debitului 

agentului de antrenare, iar numărul de ieşiri este egal cu 1 – viteza de sublimare. 

 În abordarea prezentă, pentru a obţine mai multe variante DE, au fost testate mai multe 

tipuri de iniţializări.  

 Au fost testate două variante de bază: DE/Rand/1/Bin şi DE/Rand/2/Bin în care vectorul 

de bază pentru mutaţie este ales aleatoriu (Rand), mutaţia este realizată cu unul sau doi termeni 

differenţiali (1, 2) şi tipul de crossover este binomial (Bin). De asemenea, este inclusă în algoritm 

o strategie auto-adaptivă în care factorul mutaţie şi viteza de crossover au fost transformate la 

fel ca soluţiile (indivizii) algoritmului DE.  

5.2.2.2. Rezultate de simulare 

Pentru fiecare dintre cele două variante DE, respectiv DE/Rand/1/Bin şi DE/Rand/2/Bin 

şi pentru fiecare dintre cele patru tipuri de iniţializare alese (Random, Halton, Gauss, Cauchy) s-

au făcut câte 50 de simulări. Rezultatele constau în reţelele neuronale obţinute, aranjate 

descrescător după performanţă, deci începând cu cea mai bună, precum şi valoarea fitness-ului, 

MSE în faza de antrenare (MSEtr), MSE în faza de testare (MSEtest) și topologia (Topol) pentru 

fiecare reţea neuronală. 

Comparaţii între datele experimentale şi cele de simulare sunt redate experimental pentru 

cele patru tipuri de iniţializare în figurile 5.9 – 5.12. Rezultate similare sunt date şi pentru 

varianta DE/Rand/2/Bin, în care mutaţia este caracterizată de doi termeni diferenţiali.  

 

 Figura 5.9. Date experimentale şi de simulare furnizate de MLP(7:15:7:1) 

corespunzătoare DE/Rand/1/Bin şi iniţializării Random. 



 
 

  

Figura 5.10. Date experimentale şi de simulare furnizate de MLP(7:12:7:1) corespunzătoare 

DE/Rand/1/Bin şi iniţializării Halton points. 

 

 

 

Figura 5.11. Date experimentale şi de simulare furnizate de MLP(7:16:1) 

corespunzătoare DE/Rand/1/Bin şi iniţializării Gauss 

5.3. Optimizarea procesului de sublimare folosind algoritmi evolutivi 

5.3.1. Metodologia de optimizare 

Modelul neuronal dezvoltat şi prezentat în secţiunile precedente a fost inclus într-o 

procedură de optimizare rezolvată cu AG. Algoritmul genetic a fost aplicat în două variante, 

simplu şi adaptiv, printr-o implementare proprie.  



 
 

5.3.1.1. Algoritm genetic simplu (AGS) 

În prezenta teză s-a folosit pentru selecţie o variantă a metodei ruletă-roată [J.E. Baker, 

1987] care începe cu un număr mic aleator şi alege viitorii candidaţi din restul populaţiei. Se 

eşantionează soluţiile prin alegerea lor pe intervale, astfel încât membrii populaţiei să nu satureze 

spaţiul disponibil. Astfel, membrii cu fitness mai prost au, totuşi, şansa de a fi aleşi şi se reduce 

caracterul abuziv al metodei de selecţie bazat pe fitness. 

Principalele etape ale AG sunt prezentate în figura 5.17. 

 

 Iniţializare: genele indivizilor sunt iniţializate aleator cu valori în domeniul 

disponibil 

 Repetă: 

 Se selectează părinţi pentru reproducere 

 Se creează un copil sau doi prin crossover 

 Se aplică copiilor mutaţia  

 Se introduc copiii în noua populaţie 

 Noua populaţie înlocuieşte vechea populaţie 

 Până când este îndeplinit un criteriu de oprire (un număr maxim de generaţii al 

unui test de convergenţă). 

 

Figura 5.17. Etapele AG aplicat pentru optimizarea sublimării naftalinei 

5.3.1.2. Algoritm genetic adaptiv 

O metodă de a evita dificultăţile cu care se confruntă parametrii unui AG (menţionate în 

secţiunea precedentă) este adaptarea probabilităţilor recombinării şi mutaţiei la problema de 

optimizare formulată. În acelaşi timp, se realizează îmbunătăţirea performanţei algoritmului şi va 

fi prevenită convergenţa prematură la un optim local.  

5.3.1.3. Tehnica neuro-evolutivă de optimizare (AG-RNA) 

Pentru procesul în studiu, este necesar un model MLP (3:x:[y]:1), în care cele trei intrări 

sunt: timpul, t, temperatura agentului de antrenare, T, şi debitul agentului de antrenare, M, iar 

ieşirea este reprezentată de viteza de sublimare, s. Reţeaua poate avea unul sau două straturi 

ascunse cu x şi, posibil, y neuroni intermediari. 



 
 

Datorită capacităţii de interpolare a modelului neuronal, în cadrul procesului de 

optimizare se realizează căutarea în spaţiul soluţiei într-un mod flexibil. Procedura de optimizare 

este redată în figura 5.18. 

 

   Un cromozom este iniţializat sau evoluează cu trei gene de valoare reală, 

corespunzătoare intrărilor t, T şi M. 

   Se calculează funcţia de fitness corespunzătoare aplicând aceste trei valori ca 

intrări ale reţelei neuronale; funcţia de fitness este ieşirea reţelei, s, când se cere valoarea 

minimă, sau 1/s, când obiectivul optimizării este reprezentat de maximizarea vitezei de 

sublimare a naftalinei. 

 Cromozomul este procesat în continuare cu ajutorul operatorilor genetici ai 

algoritmului. 

 

Figura 5.18. Etapele optimizării AGA - RNA aplicată sublimării naftalinei 

 

Scopul algoritmului AGA este acela de a găsi valorile minime şi maxime ale s, precum 

şi condiţiile care duc la aceste valori. Criteriul de stop al procedurii constă în numărul maxim de 

generaţii. 

5.3.2. Rezultate de optimizare 

Pentru a evalua performanţa algoritmului genetic adaptiv folosit pentru maximizarea sau 

minimizarea vitezei de sublimare, s-a realizat o comparaţie cu un algoritm genetic simplu, 

folosind o probabilitate pentru crossover de 90% şi o probabilitate a mutaţiei de 2%, precum şi 

tehnica elitismului, conform căreia cel mai bun individ din populaţie este copiat direct în 

următoarea populaţie. 

AGA are aceeaşi configuraţie ca şi AG, cu deosebirea că probabilităţile crossover-ului şi 

mutaţiei sunt determinate în mod dinamic în timpul execuţiei algoritmului. Valorile constantelor 

k1 = 1 şi k2 = 0.5 sunt sugerate de Srinivas [Srinivas și Patnaik, 1994]. 

 

 

 

 



 
 

CONCLUZII FINALE 

 Teza de doctorat abordează un domeniu actual și atractiv al ingineriei chimice și anume 

studiul experimental al transferului de masă în proces de sublimare, modelarea și optimizarea 

procesului de sublimare utilizând rețele neuronale și algoritmi evolutivi.  

 Studiul experimental al lucrării de față vizează:  

6.1. Studiul cineticii sublimării la nivel de particulă individuală fără reacție chimică  

 În acest scop s-au avut în vedere următoare aspecte:  

6.1.1. Pentru studiul cineticii sublimării la nivel de particulă sferică 

S-a stabilit o metodă pentru determinarea experimentală a vitezei de sublimare şi a 

coeficientului de transfer de masă. Astfel, s-a determinat viteza de sublimare şi coeficientul de 

transfer de masă la sublimarea naftalinei în prezenţa aerului cald ca antrenant. Experimentele s-

au realizat utilizând particule sferice de naftalină fixate pe tije metalice în contact cu antrenantul. 

S-a studiat, de asemenea, influenţa temperaturii şi a debitului de antrenant asupra vitezei de 

sublimare.  

Datele obținute în urma experimentelor efectuate în această lucrare evidențiază 

următoarele: 

-gradul de sublimare și viteza de sublimare cresc cu creșterea debitului de antrenant și a 

temperaturii; 

-raza granulei scade liniar în timp cu creșterea debitului de antrenant și a temperaturii; 

-gradul de sublimare și viteza de sublimare crește cu creșterea temperaturii și cu creșterea 

debitului de antrenant. 

6.1.2. Pentru studiul cineticii sublimării la nivel de particulă cilindrică, paletă, tijă și pastilă 

Pentru determinările experimentale, s-au utilizat particule cilindrice, paleţi şi pastile de 

naftalină fixate în suporţi speciali ce asigură o suprafaţă plană în contact cu antrenantul. Metoda 

este utilizată pentru determinarea vitezei de sublimare şi a coeficientului de transfer de masă la 

sublimarea naftalinei în prezenţa aerului cald ca antrenant şi pentru studiul influenţei 

temperaturii şi a debitului de antrenant asupra vitezei de sublimare şi a coeficientului de transfer 

de masă.  

Datele obținute în urma experimentelor efectuate evidențiază următoarele: 

- gradul de sublimare crește cu creșterea temperaturii și a debitului de aer; 



 
 

- viteza de sublimare crește cu creșterea temperaturii și a debitului de aer; 

- viteza de sublimare crește accentuat cu creșterea temperaturii și cu creșterea timpului de 

contact dintre antrenant și particulele de diferite forme. 

6.2. Studiul cineticii sublimării la nivel de particulă individuală în prezența reacției chimice 

S-a studiat cinetica procesului de sublimare a clorurii de amoniu în strat fix de granule 

scăldat de antrenant. Ca antrenant s-a utilizat aer uscat. Pe baza datelor experimentale s-a 

evidenţiat influenţa temperaturii şi a debitului de antrenant asupra vitezei procesului de 

sublimare. 

Datele obținute în urma experimentelor evidențiază următoarele: 

- gradul de sublimare crește cu creșterea temperaturii indiferent de debitul de antrenant; 

- debitul de antrenant are o influență pozitivă asupra gradului de sublimare la valori mici, 

la valori mari ale debitului el influențează negativ gradul de sublimare; 

- la timpi mici gradul de sublimare are valori foarte mici, la valori mai mari ale timpului 

crește gradul de sublimare; 

- raza frontului de sublimare scade lent în timp, urmată de o scădere mai accentuată la 

valori mai mari ale timpului. 

6.3. Modelarea și optimizarea procesului de transfer de masă în sublimare 

 S-a realizat un model matematic care corelează criteriul Sherwood cu variaţia criteriilor 

Schmidt şi Reynolds. Ecuaţia criterială obţinută pentru fiecare tip de particulă permite de 

asemenea, calculul coeficientului individual de transfer de masă. Deviaţiile standard calculate 

sunt mai mici de 0,04 pentru tije, pastile mari şi mici şi mai mici de 0,08 pentru palete. 

 Acelaşi proces a fost abordat şi prin simulare, dezvoltând o metodologie de modelare şi 

optimizare bazată pe instrumente ale inteligenţei artificiale, respectiv reţele neuronale şi 

algoritmi genetici. Scopul acestei metode a fost determinarea condiţiilor optime de lucru care 

conduc la maximizarea sau minimizarea vitezei de sublimare, 

S-a propus o metodologie generală şi eficientă bazată pe reţele neuronale artificiale şi 

algoritmi genetici pentru modelarea şi optimizarea procesului de sublimare a naftalinei sub formă 

de particule sferice. 

S-au ales şi testat reţele neuronale de tip MLP pentru a evalua performanţele procesului 

de sublimare a naftalinei, cuantificate prin viteza de sublimare. În modelare s-au folosit 150 de 



 
 

date experimentale, considerând ca principale variabile timpul, temperatura agentului de 

antrenare şi debitul agentului de antrenare. 

Algoritmul DE, proiectat în diverse variante, a fost aplicat pentru determinarea reţelei 

neuronale optime care modelează dependenţa vitezei de sublimare funcţie de timp, temperatură 

şi debitul agentului de antrenare, pentru diferite forme şi dimensiuni ale particulelor de naftalină. 

Pentru a obţine mai multe variante DE, au fost testate mai multe tipuri de iniţializări. 

 Au fost testate două variante de bază: DE/Rand/1/Bin şi DE/Rand/2/Bin în care vectorul 

de bază pentru mutaţie este ales aleatoriu (Rand), mutaţia este realizată cu unul sau doi termeni 

differenţiali (1, 2) şi tipul de crossover este binomial (Bin). De asemenea, este inclusă în algoritm 

o strategie auto-adaptivă în care factorul mutaţie şi viteza de crossover au fost transformate la 

fel ca soluţiile (indivizii) algoritmului DE.  

Pentru fiecare dintre cele două variante DE, respectiv DE/Rand/1/Bin şi DE/Rand/2/Bin 

şi pentru fiecare dintre cele patru tipuri de iniţializare alese (Random, Halton, Gauss, Cauchy) s-

au făcut câte 50 de simulări. Toate reţelele neuronale furnizează rezultate satisfăcătoare, dar, 

dacă ar trebui selectată una dintre ele pe baza celor mai mici erori aceasta ar fi MLP(7:6:6:1), 

corespunzătoare iniţializării Cauchy. 

Cinetica sublimării şi transferul de masă la sublimarea cu antrenant gazos pentru 

particulele sferice de naftalină a fost selectat pentru a realiza optimizarea cu instrumente ale 

inteligenţei artificiale – algoritmi genetici, combinaţi cu reţele neuronale. Scopul optimizării a 

fost determinarea condiţiilor optime în care se realizează maximizarea sau minimizarea (după 

cerinţele procesului) vitezei de sublimare a particulelor sferice de naftalină. 

Algorimul genetic a fost aplicat în două variante, simplu şi adaptiv, printr-o implementare 

proprie. 

Pentru a evalua performanţa algoritmului genetic adaptiv folosit pentru maximizarea sau 

minimizarea vitezei de sublimare, s-a realizat o comparaţie cu un algoritm genetic simplu, 

folosind o probabilitate pentru crossover de 90% şi o probabilitate a mutaţiei de 2%, precum şi 

tehnica elitismului, conform căreia cel mai bun individ din populaţie este copiat direct în 

următoarea populaţie. 
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