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Introducere

Sublimarea este des intalnitd in industria chimica si nu numai. In 1946-1947, americanul
E.W. Flasdorf a demonstrat ca liofilizarea, procedeu deja cunoscut, poate fi aplicat in bune
conditii si produselor alimentare: cafea, suc de portocale, carne s.a. Cunoscut si sub denumirea
de ,.criosublimare”, liofilizarea este un procedeu de deshidratare prin frig: apa ingheata mai
repede decat celelalte componente si este eliminata sub forma de gheatd. Tehnica aceasta a fost
inventatd de francezii Arsene d’Arsonval si F. Bordas la Paris, in 1906, si redescoperita de
americanul Shackwell la Saint Louis, in 1909. Primele aplicatii ale procedeului au fost in
domeniul medical: BCG si penicilina au fost liofilizate. Un laborator elvetian a pus la punct, n
1934, liofilizarea cafelei (Nescafé). Abia in 1955 liofilizarea a intrat in industria alimentara, prin
tratarea crevetilor in Texas si a crabilor in Maryland, SUA.

In industria chimici si farmaceutici, gheata carbonicid este foarte des folositd in
laboratoarele de cercetare datorita temperaturii foarte scazute de aproximativ — 78.5 °C, in scopul
incetinirii sau accelerarii unor reactii chimice. Gheata carbonica este un foarte bun agent
stabilizator pentru o varietate de produse farmaceutice si, fiind usor de manevrat, se foloseste si
la transporturi speciale, unde este necesara 0 temperatura controlata, nefiind nevoie de racire
mecanica (coolere). Principala particularitate a ghetii carbonice este ca nu se topeste ci
sublimeaza (se evapora), de aceea gheata carbonicd este foarte eficienta in tehnologia sablarii,
folosita din ce in ce mai des si in Romania. Avantajul sablarii cu gheata carbonica este cd nu lasa
in urma reziduuri ca si In cazul sablarii cu nisip sau alte metode de sablare clasice.

Inteligenta artificiala, unul dintre domeniile cu cea mai spectaculoasa dezvoltare, in
special prin diversitatea aplicatiilor in care sunt folosite tehnicile sale, furnizeaza instrumente
eficiente pentru modelarea si optimizarea proceselor chimice, cele mai utilizate fiind retelele
neuronale si algoritmii evolutivi.

Retelele neuronale [Tiponut si Caleanu, 2002] sunt instrumente utile modelarii
proceselor complexe, puternic neliniare, a caror cunoastere nu este completa. Analiza modelarii
fenomenologice clasice pune in evidenta dificultatile cu care se confruntd procesele chimice in
modelarea matematica, dificultdti legate de constituirea si utilizarea modelului in optimizarea si

conducereca automata. Astfel, in sistemele chimice sunt prezente reactii elementare complexe si



specii chimice numeroase, mecanismele de reactie sunt complicate sau neelucidate, constantele
cinetice ce intervin sunt in numar mare §i au valori incerte, modelele matematice sunt complicate
si dificil de rezolvat. Ca urmare, este justificata necesitatea modelarii bazata pe retele neuronale,
precum si numeroasele avantaje legate de aceasta tehnica: accesibilitatea metodei din punct de
vedere al dezvoltarii si utilizarii modelelor, evitarea cuantificarii mecanismului de reactie,
posibilitatea substituirii experimentelor pe baza de predictii, generalitatea metodei care nu este
restrictionata de tipul de proces.

usurintei in operare si perspectivei globale pe care o ofera.

Dificultatile legate de optimizarea unui proces chimic sunt determinate, in special, de
natura multiobiectiv a problemelor, de metoda de solutionare sau de modelul matematic necesar
procedurii de optimizare. Optimizarea proceselor chimice este, cel mai adesea, multiobiectiva,
deoarece implica satisfacerea simultand a mai multor obiective, de multe ori contradictorii.
Rezolvarea unei astfel de probleme se poate realiza vectorial, obiectivele de realizat fiind
componentele unei functii obiectiv vectoriale, sau scalar, obiectivele fiind combinate ponderat
intr-o functie obiectiv scalara.

O procedurd de optimizare necesitd un model matematic corect pentru procesul studiat.
Se pot utiliza modele fenomenologice, bazate pe cuantificarea legilor fizice si chimice ce
guverneaza sistemul, sau modele empirice, care lucreaza cu seturi de date intrare-iesire. Din
acest punct de vedere, inteligenta artificiald oferd, in principal, doud categorii de modele:
conexioniste si simbolice. Modelele conexioniste sunt instrumente puternice de prelucrare a
cunostintelor, eficiente mai ales in situatii in care perceptia si reactia sunt fundamentale si unde
regulile explicite nu pot fi aplicate iIn mod natural sau direct. Principiul care std la baza
constituirii acestor tipuri de modele este invatarea prin exemple, instrumentele reprezentative
fiind retelele neuronale.

Obiectivul general al tezei de doctorat “Studiul transferului de masa in procese de
sublimare” este studiul sublimarii prin experiment si simulare bazati pe instrumente ale
inteligentei artificiale. Ca obiective specifice se pot enumera:

e Sistematizarea datelor existente in literaturd referitoare la separarea solidelor prin

sublimare;



Caracterizarea substantelor si materialelor utilizate la realizarea experimentelor (clorura
de amoniu, naftalina);

Conceperea si realizarea unei instalatii de laborator pentru cercetari experimentale;
Studiul cineticii procesului de separare a solidelor prin sublimarea cu antrenant:

- determinarea experimentala a curbelor cinetice de variatie a masei in functie de timp;

- determinarea gradului de sublimare si a vitezei de uscare in functie de timp;

- studiul influentei temperaturii si vitezei fazei gazoase asupra vitezei de sublimare;

- modelarea cineticii procesului de sublimare bazata pe retele neuronale;

Studiul transferului de masa la separarea solidelor prin sublimare:

- determinarea experimentala a coeficientului de transfer de masa al naftalinei;

- studiul influentei parametrilor cinetici (temperatura si viteza fazei gazoase) asupra

coeficientului de transfer de masa;

- stabilirea unor ecuatii criteriale pentru calculul coeficientului de transfer de masa;
Studiul transferului de masd insofit de reactie chimicd la separarea solidelor prin
sublimare:

- cinetica procesului;

- influenta parametrilor cinetici (temperaturd, dimensiunile particulelor si debitul de faza

gazoasd) asupra gradului de sublimare si a vitezei procesului;

Modelarea matematica a proceselor de separare prin sublimare:
- elaborarea modelelor matematice fenomenologice pentru separarea prin sublimare;

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

sublimarea particulelor sferice de naftalina;

- proiectarea de modele neuronale optime folosind algoritmi evolutivi pentru sublimarea

particulelor de naftalina, de diferite forme si dimensiuni.

Optimizarea procesului de sublimare:

- elaborarea unei proceduri AGA — RNA (algoritm genetic adaptive si model retea
neuronald) pentru determinarea conditiilor de lucru optime care realizeaza maximizarea
(minimizarea) vitezei de sublimare;

- elaborarea unei proceduri DE — RNA (algoritmul evolutie diferentiald si retea

neuronald) si aplicarea acesteia pentru determinarea modelului neuronal optim;



- imbunatatirea metodologiei DE — RNA prin diversificarea algoritmului DE, respective:
introducerea auto-adaptarii, utilizarea diferitelor metode de initializare, mutatie,
crossover.

Pregatirea materialelor necesare realizarii experimentelor (naftalina, clorurd de amoniu)
si instalatiile de laborator utilizate pentru cercetari experimentale s-au realizat la departamentul
de Inginerie Chimica, in cadrul Facultatii de Inginerie Chimica si Protectia Mediului, lasi.

Utilizand instalatii experimentale de laborator realizate pentru sublimarea naftalinei si a
clorurii de amoniu, s-a studiat transferul de masda prin determinarea experimentald a
coeficientului de transfer de masa al naftalinei, respectiv clorurii de amoniu. De asemenea, s-a
studiat influenta temperaturii si a vitezei fazei gazoase asupra coeficientului de transfer de masa.

Pentru studiul experimental al transferului de masa in sublimare la sublimarea cu
antrenant, cand interfata solid-gaz este plana, s-au utilizat particule cilindrice de naftalind fixate
in suporti speciali ce asigurd o suprafatd pland in contact cu antrenantul. Metoda a fost utilizatd
pentru determinarea vitezei de sublimare si a coeficientului de transfer de masa la sublimarea
naftalinei in prezenta aerului cald ca antrenant. S-a studiat si influenta temperaturii si a debitului
de antrenant asupra vitezei de sublimare si a coeficientului de transfer de masa. Pe baza
rezultatelor experimentale, s-a stabilit o ecuatie criteriald pentru calculul coeficientului
individual de transfer de masa. S-a stabilit un model matematic al procesului de sublimare care a
permis calcularea duratei procesului sau a indltimii frontului de sublimare sau a gradului de
sublimare 1n functie de timp. Verificarea modelului matematic s-a facut prin compararea datelor
obtinute experimental cu cele calculate.

Pentru studiul experimental al transferului de masa in regim nestationar, la sublimarea
clorurii de amoniu 1n strat fix de granule scdldat de antrenant s-a determinat variatia gradului de
sublimare si a razei frontului de sublimare in timp. Pe baza datelor experimentale s-a determinat
viteza de sublimare a clorurii de amoniu. Rezultatele evidentiazd existenta a doud perioade de
sublimare: prima perioada prezintd o vitezd crescatoare de sublimare si se desfasoard in regim
neizoterm, a doua perioada are viteza descrescatoare de sublimare si are loc in regim izoterm. S-
a studiat influenta temperaturii, a debitului de antrenant §i a diametrelor granulelor asupra
gradului de sublimare si a vitezei de sublimare.

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

introdusa in stare topita in locasul fiecarui suport, locas de o anumita forma geometrica. Suportul



permite contactul cu antrenantul gazos numai pe o singura fata frontald a naftalinei solidificate in
locas. In fiecare experiment se utilizeaza un singur suport cu naftalini. Temperatura in camera de
sublimare, in cursul fiecarui experiment se mentine la valoare constanta. Se lucreaza la trei valori
ale temperaturii: 50°C, 60°C si 70°C si la mai multe valori ale debitului de antrenant (aer): 1500,
2000, 2500, 3000, 3500 m?/h.

Pentru studiul cineticii procesului de sublimare al clorurii de amoniu in regim izoterm,
experimentele se efectueaza cu granule de clorurd de amoniu cu diametrul mediu de 0.1875 si
0.3575 mm. Grosimea stratului de granule din creuzet este cuprinsa intre 0.8 si 1 mm.

Pentru studiul experimental al transferului de masa in sublimarea cu antrenant, cand
interfata solid-gaz este plana, s-au utilizat particule cilindrice de naftalind fixate In suporti
speciali ce asigura o suprafata plana in contact cu antrenantul. Particulele cilindrice sunt obtinute
prin presarea naftalinei in locasul de forma cilindrica a fiecarui suport de tip naceld, la presiune
de 50 at. Locasul are diametrul d = 10 mm, si inaltimea h = 10 mm. In fiecare experiment se
utilizeaza un singur suport cu naftalina.

Pentru studiul transferului de masa In sublimarea cu antrenant, cand contactul dintre
particula si antrenant are loc pe intreaga suprafatd a acesteia, s-au folosit suportii tip gheara care
au fost scufundati in topitura de naftalina pentru obtinerea particulelor de dimensiuni dorite.

Studiul transferului de masa in procesul de sublimare fara sau insotita de reactie chimica
este o provocare pentru domeniul stiintific in dezvoltarea de teorii. Avand in vedere ca
sublimarea este putin abordatd in literaturd, se considerd cd rezultatele cercetdrii in acest
domeniu pot contribui semnificativ la dezvoltarea cunostintelor legate de ingineria sistemelor
gaz-solid.

O parte distincta a tezei a fost reprezentatd de modelarea si optimizarea sublimarii
naftalinei. In acest scop, bazele de date utilizate au inclus fie particule de o anumita forma, fie de
forme si dimensiuni diferite. Instrumentele folosite au fost modele fenomenologice, retele
neuronale si algoritmi evolutivi, respectiv algortimi genetici si algoritmul evolutie diferentiala.
Aceste tehnici au fost aplicate sub forma diferitelor metodologii, urmarindu-se si imbunatatirea
performantelor lor (apreciate prin erori in faza de testare) prin schimbari efectuate la nivelul
etapelor lor.

Astfel, au fost elaborate doua modele matematice fenomenologice:



-un model matematic pentru sublimarea insotitd de reactie chimicd pentru o granula
sferica aflata in contact direct cu un antrenant gazos (clorura de amoniu si aer) si

-un model matematic pentru sublimarea fara reactie chimica in regim izoterm si stationar.

Modelele obtinute au fost verificate prin compararea datelor obtinute cu cele existente in
literatura. Cu ajutorul lor s-a studiat cinetica procesului de sublimare, precum si influenta
temperaturii, a dimensiunilor particulelor si a debitului de fazd gazoasa asupra gradului de
sublimare si a vitezei procesului. Ele au permis, de asemenea, determinarea distributiei presiunii
partiale a substantei ce sublimeazd pe grosimea stratului limita de difuziune si a variatiei razei
frontului de sublimare in functie de timp.

De asemenea, au fost dezvoltate modele matematice alternative pentru cinetica procesului
de separare a solidelor prin sublimare, cu ajutorul unor metode moderne si de vadita actualitate —
retelele neuronale si algoritmi evolutivi (algoritmul genetic si algoritmul evolutie diferentiald).
Retelele neuronale au fost determinate fie prin metoda incercarilor succesive, fie in varianta
optima folosind algoritmul evolutie diferentiald. Acesta din urma a fost modificat prin
introducerea auto-adaptarii si prin utilizarea diferitelor variante de initializare, mutatie si
recombinare in scopul obtinerii unor erori cat mai mici in faza de testare.

Optimizarea procesului de sublimare a fost realizatd cu o metodologie bazata pe retele
neuronale si algoritmi genetici, conceputi in variantd simpld si adaptiva. Validarea s-a executat
prin experimente efectuate la conditiile optime obtinute prin simulare.

Din punct de vedere structural, teza este constituitd din 6 capitole dintre care capitolul 1
reprezinta introducerea, capitolul 2 cuprinde aspecte teoretice referitoare la sublimare, capitolul 3
include aspecte teoretice despre retele neuronale artificiale si algoritmi evolutivi, iar urmatoarele
reprezintd contributia propriu-zisd a tezei: capitolul 4 detalieaza experimentele efectuate si
rezultatele obtinute, iar capitolul 5 prezinta 3 metodologii de modelare si optimizare. Lucrarea
contine o serie de scheme ce sintetizeaza in format grafic subiectele abordate si principalele
rezultate obtinute, astfel Incat este usor de urmarit modul de organizare a problemelor tratate
(considerand concluziile partiale, concluziile finale si schemele).

Capitolul 1 prezinta o serie de aspecte generale, constituind o introducere in continutul
tezei. Sunt enumerate obiectivele generale ale tezei, detaliate pe subprobleme si este prezentata
structura acesteia.

Capitolul 2 reprezinta partea teoretica referitoare la sublimare, respectiv stabileste stadiul



actual al cunoasterii in domeniu, trecand in revista principalele probleme legate de obiectivele
tezei, respectiv: aspecte generale privind sublimarea si liofilizarea, coeficientii de transfer de
caldurd si masa in sublimare si liofilizare, determinarea coeficientilor de difuzie moleculara si a
presiunii de vapori, transferul de caldura si masa pentru obiecte geometrice complexe.

Capitolul 3 reprezinta partea teoretica, respectiv stabileste stadiul actual al cunoasterii in
domeniul modelarii si optimizarii cu retele neuronale si algoritmi evolutivi. Astfel, sunt trecute
in revistd probleme precum: tipuri de retele neuronale, metode de determinare a topologiei
optime de retea, tipuri de modeldri cu retele neuronale, aplicatii ale retelelor neuronale in
probleme ale ingineriei chimice, tipuri de probleme de optimizare, algoritmi evolutivi, tehnici
neuro-evolutive si aplicatii ale acestora in inginerie chimica.

Capitolul 4 prezinta studiul experimental al transferului de masa in procese de sublimare,
la nivel de particula individuala fara reactie chimica si in prezenta reactiei chimice. S-a studiat
cinetica sublimarii la nivel de particuld sferica, cilindrica, paleta, tija si pastila, cand contactul
dintre aer (antrenant gazos) si particula se realizeazd numai pe o suprafatd pland a acesteia sau pe
intreaga ei suprafata.

Capitolul 5 cuprinde elaborarea unor metodologii de modelare si optimizare bazate pe
retele neuronale si algoritmi evolutivi. Modelele neuronale au fost dezvoltate prin incercari
succesive sau in variantd optimd aplicand algoritmul evolutie diferentiala. Ulterior, aceste
modele au fost incluse in proceduri de optimizare constituindu-se astfel tehnici hibride neuro-
evolutive.

Capitolul 6, reprezentand concluziile generale, evidentiaza in mod sintetic indeplinirea
obiectivelor propuse. Concluziile sunt formulate din doua puncte de vedere: din punct de vedere
experimental si din punct de vedere al modelarii si optimizérii cu instrumente ale inteligentei
artificiale.

La sfarsitul tezei sunt prezentate alfabetic cele 307 referinte, acestea fiind reprezentate de
articole consultate si articole proprii, publicate sau in curs de aparitie.

Rezultatele cercetarilor proprii din cadrul tezei de doctorat s-au concretizat in 2 articole
ISI publicate sau acceptate spre publicare, 1 lucrare BDI precum si 3 participari la manifestari

stiintifice.



2. Aspecte teoretice referitoare la sublimare

2.1. Aspecte generale privind sublimarea si liofilizarea

Procesul de sublimare este des intdlnit in industria chimicd. Sublimarea este folosita
pentru materiale care nu pot fi usor purificate prin operatii unitare cunoscute. Este folosita
frecvent pentru separarea unui component volatil din alti componenti nevolatili, de exemplu,
pentru separarea sulfurilor de impuritati sau pentru purificarea acidului benzoic. Sublimarea
fractionatd este analoga distilarii cu exceptia faptului ca sunt separati componentii volatili din
faza solida, mai putin din faza lichida. Sublimarea ca instrument de separare poate fi utilizatd
atunci cand: (1) materialul este instabil sau este sensibil la temperatura sau oxidare; (2) este de
preferat a se obtine un produs solid direct din vapori; (3) produsul ce urmeaza a fi reacoperit este
nevolatil si caldura sensibild urmeaza a fi separata din material; (4) materialul este reacoperit la
un punct de topire ridicat; (5) materialul volatil este amestecat cu materiale nevolatile de
procentaj inalt.

Tehnica sublimarii naftalinei este una din metodele cele mai convenabile pentru a studia
transferul de caldura si masa cu multiple aplicatii: determinarea coeficientilor de transfer de
caldura si masd pentru diferite configuratii ale spatiului de curgere, pentru diferite forme ale
suprafetei probelor fixate sau in migcare, estimarea presiunii vaporilor sau studiul transferului de
caldura pentru obiecte geometrice complexe.

2.2. Coeficientii de transfer de cildura si masa in sublimare si liofilizare

A fost folosita tehnica sublimarii naftalinei pentru a obtine coeficientii locali de transfer
de caldura convectiv sau de masa pe o suprafatd ondulata, eliminandu-se astfel erorile datorate
conductiei peretelui si ale radiatiei. Ondulatiile testate au fost de mica adancime in conditii de
curgere de la laminar la turbulent, la viteza mica, in aparate de transfer de caldura compacte.
Sistemul de masurare construit special a fost alcatuit dintr-un sistem de trei axe de traversare, un
senzor de rezolutie mare si un echipament de turnare. In regiunea partii de turnare existi o
matritd cu aceleasi dimensiuni ca ale cavitdtii ondulate. Golul dintre partea de turnare si partea de

colectare a fost umput cu naftalina topita.



Sectiunea test a constat in trei parti: regiunea canalului de dezvoltare a curgerii, regiunea

pland de testare si regiunea canal in sensul curgerii. In figura 2.12. sunt reprezentate detaliile

sectiunii plane de testare.

Proba a fost introdusad in canalul de testare si miscatd vertical in directia z printr-un

sistem de traversare cu precizie micrometrica. Coeficientul local de transfer de masa h,, a fost

obtinut din adincimea de sublimare dz’ prin ecuatia:
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Figura 2.11. Fractiunea de masa initiala (mo) ramasa dupa timpul t, cand probe sferice de

gheatad pura cu raza initiala (ro) de 100um si 1 pm sunt expuse la temperatura indicata
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Figura 2.12. Detalii ale sectiunii de testare: (a) sectiunea de testare plana, (b) regiunea de

masurare, (c) configuratia ondulatiei

po—_ ™ _ psldzar) (2.18)
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unde p, .. este densitatea vaporilor de naftalina .

Numarul Sherwood a fost definit bazandu-ne pe diametrul hidraulic Dy, prin ecuatia:

Sh=Lmf (2.19)

DNa,‘:h
unde Dy, este difuzivitatea vaporilor de naftalind in aer. Numerele Sherwood medii si medii

totale au fost obtinute prin integrarea numerica in directiile x si y, in regiunea A ce cuprinde
numai ondulatia si in regiunea B cuprinzand platoul din spate.
Caracteristicile pierderii de presiune in canalul test au fost reprezentate prin factorul de

frecare f astfel:
f:L:%ﬁp Dn (2.20)

4(1/Dp )1/ 20 pUT z

pl;
in care AP este pierderea de presiune pe unitatea de lungime, p este densitatea canalului de aer si

U, este viteza medie a bulei.

Curgerile secundare induse de ondulatie au fost semnificative in cazul curgerii laminare
(figura 2.13). Cu cat numarul Reynolds creste, fluctuatia vitezei langa suprafata divizata peste
ondulatie creste semnificativ, iar in regiunea platoului din spate apar efectele curgerilor vorticale.

Fluctuatia vitezei in stratul amestecat creste cu adancimea ondulatiei.
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Figura 2.13. Fluctuatiile vitezei peste ondulatii pentru diferite h/H la Re;=1000 si 5000.

Figura 2.14 vizualizeaza curgerea prin fotografiere cu panza laser perpendicularda si
paraleld cu curgerea principala. La curgerea in regim laminar, in timpul generdrii curgerii
recirculdrii, in cavitatea ondulatiei se formeaza o pereche de celule vortex, iar in afara ondulatiei
o curgere, amandoua constituind modelul curgerii periodice. Acest model devine haotic cu cat
numarul Reynolds creste la regimuri de curgere tranzitorii spre turbulent. Dupa cum se vede in
figura 2.15, pentru toate numerele Reynolds testate (laminar la turbulent la vitezad micd),
coeficientii mari de transfer de caldurd/masa apar in jurul marginii din spate a ondulatiei si in
regiunea platoului din spate datorita reatasarii curgerii si curgerilor urma/vortex.

Numirul Sherwood in curgerea laminard este foarte mic (figura 2.16). In regim de
curgere tranzitoriu, la un numar Reynolds de 3000, coeficientii de transfer de caldurd/masa cresc
semnificativ datorita cresterii fluctuatiei vitezei peste ondulatie si datorita curgerilor secundare

induse de ondulatie.
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Figura 2.14. Vizualizarea curgerii la Rep;, =360; directia curgerii- in fata ondulatiei

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

2.3. Determinarea coeficientului de difuzie moleculara si a presiunii de vapori

Presiunile de vapori si de sublimare ale componentilor organometalici sunt necesare in
cateva procese cum ar fi depunerea vaporilor chimici (CVD). Termobalantele la presiuni
atmosferice sunt deja folosite pentru a studia evaporarea unor asemenea compusi.

2.4. Transfer de caldura si masa pentru obiecte geometrice complexe

Tehnica de sublimare a naftalinei este una din cele mai utilizate metode de transfer de
masa pentru a determina coeficientul local de transfer de masa prin folosirea analogiei dintre
transferul de caldura i masa. S-a propus o metoda opticd de sublimare a naftalinei care introduce

o noud tehnicd de masurare a grosimii naftalinei.

3. Aspecte teoretice despre retelele neuronale artificiale si algoritmi evolutivi.
Aplicatii in ingineria chimica
3.1. Retele neuronale - aspecte generale
Intr-o maniera generala, o retea neuronala artificiala (ANN) poate fi descrisa ca fiind un
mecanism creat pentru a modela procedeul prin care creierul executd o anumitd sarcind sau
functie.
3.2. Metode de determinare a topologiei unei retele neuronale

3.2.2. Tipuri de topologii



Principalele tipuri de topologii sunt:

o Arbitrara. Consta intr-o mulfime de unitdfi pe care nu este definitd nici o relatie de
ordine. In acest caz nu are importanta nici locul si nici distanta dintre unititi. Un model
cu o astfel de topologie este modelul Hopfield. De regula, acestei topologii 1i corespunde
0 conectivitate totala.

« Pe nivele. Unitatile sunt impartite in mai multe submultimi, numite nivele. In cadrul unui
nivel nu are importantd modul de aranjare a unititilor. In aceasti categorie intra retelele
feedforward cu unul sau mai multe nivele.

o« Cu structura geometricd. Unitatile sunt amplasate In nodurile unei grile
unidimensionale, bidimensionale sau chiar tridimensionale. In acest caz se poate defini o
functie distantd intre unitati. In aceastd categorie intra retelele de tip Kohonen.

3.2.3. Metode de determinare a topologiei retelelor neuronale

3.2.3.1. Metoda incercare §i eroare

Cunoscuta ca fiind cea mai utilizatd metoda aplicatd in practicd pentru determinarea
arhitecturilor retelelor neuronale, metoda ,,incercare si eroare” se rezuma la testarea catorva
topologii, urmata de compararea predictiilor acestora.

3.2.3.2. Metode empirice sau statistice

Literatura de specialitate prezintd cateva metode de optimizare a parametrilor interni ai
retelelor neuronale in scopul obtinerii performantelor de generalizare cele mai bune .

3.2.3.3. Metode destructive si constructive

3.2.3.3.1. Metode destructive

In metodele destructive [Whitely si altii, 1993; Bhat si Mcavoy, 1992], principiul de baza
constd in alegerea unei RN initiale de dimensiuni mari care se supune reducerii pana la o
dimensiune care indeplineste criteriile de performanta fixate.

3.2.3.3.2. Regularizarea

Uneori, retelelele neuronale de dimensiuni mari prezintd ponderi a caror contributie este
foarte scazuta in reprezentarea relatiei intrare-iesire. Contributia pe care o au in reducerea erorii
de antrenare nu poate fi aceeasi in cazul in care RN este alimentata cu noi date de intrare, astfel
rezultand o capacitate de generalizare scazutd. O posibila modalitate de a preintdmpina un astfel
de neajuns il constituie eliminarea ponderilor care prezintd un aport redus la performantele

retelei. Regularizarea poate constitui o0 metoda de a impune conditii antrenarii RN, astfel incat



ponderile cu o contributie negativa sa fie fortate sa convearga la valoarea zero

3.2.3.3.3. Metode constructive

In metodele constructive se porneste de la o retea de dimensiuni reduse si, in mod
incremental, aceasta se extinde prin addugarea mai multor straturi si/sau neuroni, pana cand se
ajunge la performantele dorite

3.2.3.4. Metode evolutive

Metodele evolutive reprezinta metode paralele prin care se construieste un set larg de
retele cu diferite detalii structurale, iar performantele acestora sunt evaluate simultan. Pe baza
unor reguli de actualizare, se genereaza un nou set de retele, superior celui precedent. Repetarea
aceastei ultime operatii conduce la obtinerea arhitecturii optime de retea.

Metodele euristice, ca algoritmii genetici (AG), au fost folosite pe scara larga in
determinarea topologiei retelelor neuronale.

3.4. Modelarea proceselor din industria chimica folosind retele neuronale

Retelele neuronale reprezinta instrumente utile modelarii §i optimizarii proceselor
complexe, a ciror cunoastere nu este completd. Aplicarea lor in ingineria chimicd vizeaza
aspecte legate de tipul retelei sau de tipul aplicatiei: modelare, conducerea proceselor, proiectare
moleculard, optimizare.

3.4.3. Modele inferentiale bazate pe retele neuronale

Existenta in multe procese industriale a unor variabile care sunt dificil sau imposibil de
masurat ,,on-line” sau sunt afectate de intarzieri substantiale impune utilizarea unor modele
dinamice. Combinarea informatiilor obtinute din masuratori ,,on-line” si ,,off-line” cu modele de
proces poate permite determinarea inferentiald ,,on-line” a unor variabile. Pentru a memora
relatia intre cele doua categorii de variabile pot fi utilizate retele neuronale, dezvoltandu-se astfel
modelele inferentiale.

3.4.4. Modelare cu retele neuronale inverse

Modelarea cu retele neuronale inverse reprezintd un alt tip de aplicatie a retelelor
neuronale, constand in identificarea conditiilor de operare ale procesului in functie de o serie de
parametri finali impusi.

3.4.6. Proiectare moleculara cu retele neuronale

Proiectarea materialelor presupune modelarea unor interactiuni importante intre unitatile

structurale de baza si o serie de proprietati de interes, precum si identificarea unor structuri



viabile care sa conduca la performanta dorita in sinteza.

3.4.7. Optimizarea proceselor chimice bazata pe modele neuronale

Optimizarea proceselor reprezintd un obiectiv important In ingineria chimica si protectia
mediului, datoritd impunerii unor costuri de operare scazute, exploatarii in condifii economice a
instalatiilor, obtinerii unui randament ridicat, functionarii instalatiilor in condifii de siguranta,
constrangerilor de mediu. Optimizarea este o problema relativ complicata deoarece presupune
existenta unui model matematic precis si manevrarea unor proceduri de calcul complexe,
consumatoare de resurse de calcul si timp. Formularea problemei de optimizare necesitd
stabilirea functiei obiectiv si a variabilelor manipulate.

3.5. Optimizarea proceselor chimice cu algoritmi genetici

Algoritmii genetici implicati in problemele de optimizare a proceselor chimice pot
rezolva probleme de optimizare cu un singur obiectiv neconstrans, probleme de otpimizare cu un
singur obiectiv constrans si probleme de optimizare multiobiectiv neconstranse.

3.5.1. Optimizarea proceselor chimice cu un singur obiectiv
algoritmii genetici au fost aplicati cu succes intr-0 serie de probleme de optimizare cu un singur
obiectiv, incluzand controlul proceselor, recunoasterea modelelor din datele de operare ale unui
proces multidimensional, in proiectarea instalatiilor chimice in regim stationar sau nestationar.

3.5.2. Optimizare multiobiectiv

Optimizarea multiobiectiv vizeazd optimizarea in mod simultan a mai multor obiective
contradictorii, obtinandu-se un set de solutii alternative, denumit setul Pareto. Aceste solutii sunt
optime 1n sensul ca nici o solutie nu este mai buna decat o alta din domeniu, comparativ cu toate
criteriile stabilite.

3.5.3. Optimizare multiobiectiv realizata cu functii scalare

Rezolvarea unei probleme multi-obiectiv se poate realiza vectorial, obiectivele de realizat
fiind componentele unei functii obiectiv vectoriale [Guria si altii, 2005] sau scalar, obiectivele
fiind combinate ponderat intr-o functie obiectiv scalara [Leboreiro si Acevedo, 2004].

3.6. Instrumente hibride - retelele neuronale si algoritmi genetici

Combinarea retelelor neuronale cu algoritmi genetici este justificatd de complexitatea
anumitor probleme, putand fi evidentiate doud modalitdti generale de utilizare: 1) folosirea lor

drept componente distincte, cum ar fi model de retea neuronald inclus intr-o procedura de



optimizare rezolvatd cu un algoritm genetic; 2) utilizarea unuia dintre cele doua instrumente
pentru imbunatatirea performantelor celuilalt; de exemplu, AG poate determina topologia optima
a unei RN, poate realiza estimarea parametrilor de intrare a unei RN sau o RN evalueaza functia

de fitness a unui AG pentru convergenta rapida.

4. Studiul experimental al transferului de masa in procese de sublimare

4.1. Sublimare la nivel de particula individuala fara reactie chimica

4.1.1. Studiul cineticii sublimarii la nivel de particula sferica

In acest capitol se prezinta studiul experimental al cineticii sublimarii si transferul de
masa la sublimarea cu antrenant gazos. Astfel s-a determinat viteza de sublimare si coeficientul
de transfer de masa la sublimarea naftalinei in prezenta aerului cald ca antrenant. Experimentele
s-au realizat utilizdnd particule sferice de naftalind fixate pe tije metalice In contact cu
antrenantul. S-a studiat, de asemenea, influenta temperaturii si a debitului de antrenant asupra
vitezei de sublimare.

Determinarile experimentale s-au realizat la patru valori ale temperaturii (50, 60, 65 si
70°C) si la patru valori ale debitului de aer (2000, 3000, 4000 si 5000 L/h). Pe baza datelor
obtinute s-a determinat experimental gradul de sublimare si viteza de sublimare a granulelor
sferice de naftalina, precum si raza granulei de naftalind functie de timp la diferite valori ale
temperaturii $i la diferite valori ale debitului de antrenant.

Experimental s-a determinat gradul de sublimare, viteza de sublimare a naftalinei in
functie de timp la diferite valori ale temperaturii si diferite valori ale debitului de antrenant,
precum s§i variatia razei granulei in timp si in functie de temperaturd, la diferite debite de
antrenant. De asemenea, S-a determinat experimental si variatia masei granulelor sferice de
naftalina in timp pentru temperaturile si debitele specificate mai sus.

In figurile 4.2 - 4.5 sunt reprezentate dependentele gradului de sublimare in timp la
diferite debite de antrenant. Dependentele gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi
sunt reprezentate in figurile 4.6 - 4.9. In figurile 4.10 - 4.13 sunt redate variatiile vitezei de
sublimare in timp la diferite debite de antrenant, iar figurile 4.14 - 4.17 contin variatiile vitezei
de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului. Variatia razei granulei de naftalina
in timp la diferite temperaturi si debite ale antrenantului este reprezentatd in figura 4.18. Dupa

cum se poate constata, atat viteza de sublimare, cat si gradul de sublimare creste in timp odata cu



cresterea debitului de antrenant al aerului si a temperaturii. In ceea ce priveste raza granulei de
naftalind, aceasta scade in mod liniar in timp odatd cu cresterea debitului de antrenant si a

temperaturii.
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Figura 4.2. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite debite ale antrenantului si

temperatura de 50°C.
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Figura 4.3. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite debite ale antrenantului si

temperatura de 60°C.
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Figura 4.4. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite debite ale antrenantului si

temperatura de 65°C.
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Figura 4.5. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite debite ale antrenantului si

temperatura de 70°C.
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Figura 4.6. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si
debitul de 2000 L/h.
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Figura 4.7. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si

debitul de 3000 L/h.
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Figura 4.8. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si

debitul de 4000 L/h.
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Figura 4.10. Variatia vitezei de sublimare in timp la diferite debite de antrenant

si temperatura de 50°C.
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Figura 4.11. Variatia vitezei de sublimare in timp la diferite debite de antrenant

si temperatura de 60°C.
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Figura 4.13. Variatia vitezei de sublimare in timp la diferite debite de antrenant
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Figura 4.14. Variatia vitezei de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului i un

debit de 2000 L/h.
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Figura 4.17. Variatia vitezei de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si un

debit de 5000 L/h.
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Figura 4.18. Variatia razei particulei de naftalina in timp la diferite temperaturi si diferite debite

ale antrenantului.



4.1.2.Studiul cineticii sublimarii la nivel de particula cilindrica, paleta, tija si pastila

Studiul experimental al transferului de masa la sublimarea cu antrenant, cand interfata
solid-gaz este pland, s-a realizat cu ajutorul instalatiei prezentate in figura 4.25. Pentru
determinarile experimentale, S-au utilizat particule cilindrice, paleti si pastile de naftalina fixate
in suporti speciali ce asigura o suprafatd pland in contact cu antrenantul. Metoda este utilizata
pentru determinarea vitezei de sublimare si a coeficientului de transfer de masa la sublimarea
naftalinei in prezenta aerului cald ca antrenant. Un alt obiectiv al acestui subcapitol este analiza
influentei temperaturii si a debitului de antrenant asupra vitezei de sublimare si a coeficientului

de transfer de masa.

In figurile 4.26 - 4.32 sunt reprezentate dependentele gradului de sublimare in timp la diferite

debite de antrenant si la diferite temperaturi .
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Figura 4.25. Instalatie pentru studiul transferului de masa la sublimarea cu antrenant:
1-camera de sublimare; 2-camera de incalzire; 3-ventilator de aer; 4-rotametru; 5,6-termometre;

7-conducta pentru reglarea debitului de aer; 8-autotransformator.
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Figura 4.26. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si un

debit de 0,34 m-s pentru pastile mici de naftalina.
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Figura 4.27. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si un

debit de 0,861 m-s? pentru palete de naftalin.



0,9

0,8

o7 || ®50grade W50 grade
o A G5 grade M 70 grade
= o6 g g /“
=
= 0,5 /
=
o
= s
& /{/./ ,/
on

0.2 /ﬂ‘/

0,1 —

8]
o} 50 100 150 200 250 300
timp, s

Figura 4.28. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si un

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

0,45
0.4 # 50grade M 60 grade
© 0,35 A G5 grade MW 70 grade
: 0,3
E
= 0,25
=
]
2 0.2 |
=
=
=14}

0,15
0,1 /
0,05 _')_}

0 .-é

0 100 200 300 400
timp, s

Figura 4.29. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si un

debit de 3,129 m-s? pentru tije de naftalina.
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Figura 4.30. Variatia gradului de sublimare in timp la diferite temperaturi ale antrenantului si un

debit de 4,592 m-s? pentru tije de naftalina.

Rezultatele obtinute indica faptul ca debitul si temperatura aerului influenteaza pozitiv
viteza de sublimare i gradul de sublimare, viteza de sublimare crescand in timp odatd cu
cresterea temperaturii.

4.2. Studiul cineticii sublimirii la nivel de particula individuala in prezenta reactiei
chimice

In acest subcapitol s-a studiat cinetica procesului de sublimare a clorurii de amoniu in
strat fix de granule scéldat de antrenant. Ca antrenant s-a utilizat aer uscat. Pe baza datelor
experimentale s-a evidentiat influenta temperaturii si a debitului de antrenant asupra vitezei
procesului de sublimare.

Cinetica procesului de sublimare a clorurii de amoniu s-a realizat cu ajutorul instalatiei
experimentale din figura 4.47. Reactorul (1) este confectionat dintr-un tub de cuart de diametru
0.06 m prevazut cu doua racorduri (2, 3) pentru intrarea, respectiv evacuarea fazei gazoase.
Incilzirea cuptorului se realizeaza cu ajutorul unei rezistente de superkanthal (4), dispusi pe un
manson de azbest si care este alimentat de la o sursd de curent alternativ, prin intermediul unui

autotransformator (5).



In interiorul tubului de cuart se afld montati o tija din electroceramica (6), care este fixata
la capatul de jos de bratul unei balante analitice (7). Pe capatul superior al tijei se fixeaza
creuzetul pentru proba (8). Acest creuzet permite utilizarea atat a granulelor de dimensiuni mari,
cat si a stratului fin de particule micronice. Totodatd, forma constructivd a creuzetului permite
ca, in cazul utilizarii unui strat monogranular de solid, gazul purtator sa ,,spele” toata suprafata
exterioara a granulelor. Ansamblul format din cuptor, izolatie si legaturi electrice se afla montat
pe un suport (9) care permite migcarea cuptorului in plan vertical, astfel incat creuzetul sa poata
fi manevrat ugor. De asemenea, instalatia este prevazuta cu un sistem de conditionare $i masurare
a debitului de aer utilizat ca antrenant.

Experimental s-a determinat variatia masei stratului fix de granule de NH,ClI in timp. Pe
baza valorilor obtinute s-a calculat cu ajutorul relatiei (4.5) gradul de sublimare si rezultatele

obtinute au fost prelucrate sub forma curbelor 7 = f(t). Aceste dependente sunt prezentate in

figurile 4.48, 4.49, 4.50, 4.51, 4.52 si 4.53. Dupa cum se poate constata, la durate mici, gradul de
sublimare are valori foarte mici, iar la valori mai mari cresterea gradului de sublimare in timp
este mult mai insemnata.

Temperatura influenteaza pozitiv valoarea gradului de sublimare, indiferent de debitul de
antrenant. Cea mai semnificativa crestere a gradului de sublimare se inregistreaza la debite mici
de aer (50 I/h) cand temperatura se modifica de la 340 la 360 °C.

In ceea ce priveste debitul de antrenant, acesta are o influentd pozitiva la valori mici
asupra gradului de sublimare, 1nsa la valori mari debitul de antrenant influenteaza negativ gradul
de sublimare.

Debitul de antrenant influenteaza viteza de sublimare in acelasi mod ca si gradul de
sublimare. Prin urmare, la cresterea debitului de antrenant creste viteza de sublimare in general,

insa aceasta crestere este nesemnificativa.
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Figura 4.48. Dependenta n = f(t), My = 20 I/h, dp = 0.1875 mm
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Figura 4.49. Dependenta 1 = f(t), My =50 I/h, dp = 0.1875 mm.
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Figura 4.51. Dependenta n = f(t), My = 20 I/h, dp=0.3575 mm
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Figura 4.52. Dependenta n = f(t), My = 50I/h, dp = 0.3575 mm




5. Modelarea si optimizarea procesului de transfer de masa in

sublimare
5.1. Modelare fenomenologica
5.1.1. Sublimare la nivel de particula individuala fara reactie chimica
Procesul de sublimare a naftalinei poate fi descris de ecuatia de transfer de masa:
N,=K,-A-AY,,, [mol/s] (5.1)
in care:

N, este cantitatea de naftalind ce sublimeaza intr-o secunda [mol/s];
K ,— coeficientul global de transfer de masa [ mol /(s-m? - Ac) ];
A — suprafata de transfer de masa [m?];
AY,., — potentialul transferului de masa [ Ac].
S-a preferat ecuatia in termeni de presiune:
N,=K-A-AP (5.2)
deoarece AP, se poate calcula ca fiind diferenta intre presiunea de vapori a naftalinei la

suprafata particulei si presiunea de vapori a naftalinei in antrenantul gazos.

Presiunea de vapori a naftalinei la suprafata particulei s-a calculat cu relatia:

2626.61 )

_ . (100896 7333
P, (t) =133.3-10 [Pa] (5.3)

Presiunea de vapori a naftalinei in antrenantul gazos are in schimb o valoare mica, la
limita fiind considerata nula.

Stabilirea modelului fenomenologic pentru particulele cilindrice de naftalina, pastile
mari, tije si palete de naftalind fixate In suporti speciali ce asigurd o suprafata pland in contact cu
antrenantul s-a realizat cu ajutorul unor programe realizate in Mathcad.

Pentru determinarea coeficientului global de transfer de masa Kp s-a folosit o ecuatie
criteriald de forma:

Sh=a+Db-Re® Sc’ (5.4)
in care valorile constantelor a, b, ¢ si d au fost stabilite prin incercari dupd ce initial au fost
utilizate valori din literatura [Frossling, 1938].

Ecuatia de initializare considerata a fost:

Sh=2+0.5-Re®®. Sc** (5.5)



Criteriul Sherwood s-a determinat cu urmatoarea expresie:

k, -1
Sh=-2
D

naf (56)
unde:

kg este coeficient individual de transfer de masa;

| este 0 dimensiune caracteristica a particulei de obicei diametrul acesteia, sau diametrul
echivalent daca particula nu este sferica;

D, . - este coeficientul de difuzie al vaporilor de naftalina in aer pentru care s-a folosit o

naf
valoare determinati in literatura (6.28-107° m?/s).

Coeficientul global Kp a fost determinat cu relatia:

p
Ky =ky o (5.7)

in care:
P - presiunea de lucru in instalatie, s-a considerat presiunea atmosferica
p=1.033-10° Pa;
R - constanta universala a gazelor;
T- temperatura gazului antrenant [K].
Criteriul Reynolds s-a calculat cu urmatoarea relatie:
Re = Pz V1 (5.8)
Maer
in care:

L. -densitatea antrenantului (aer) calculata la temperatura de lucru;

1, -Viscozitatea antrenantului (aer) calculata la temperatura de lucru;

v, -viteza medie a antrenantului (aer) calculatd din debitul de antrenant raportat la
sectiunea in care s-a introdus proba;

I- dimensinea caracteristica a probei, functie de natura probei si pozitia de amplasare a
acesteia.

Criteriul Schmidt a fost calculat cu expresia:

S¢ = —aer (5.9)
Paer Dnaf



cu semnificatia marimilor prezentata mai sus. Criteriul Schmidt fiind un criteriu al proprietatilor
ce depinde de temperatura de lucru nu si de o dimensiune a probei a fost considerat 1a 0 putere ce
nu s-a modificat in model, si anume 0.33.

Pe baza conditiilor initiale ale experimentelor, S-au stabilit parametrii de initializare.
Astfel, s-au determinat atat dimensiunile initiale ale particulelor, cit si masa acestora si
parametrii de curgere ai gazului (densitatea, viscozitatea, viteza medie), inclusiv temperatura.

Pentru dimensiunile particulei s-au considerat importante diametrul, d si inalfimea, h si
raportul lor (h/d).

S-a stabilit intervalul de timp de esantionare de o secunda.

ﬂuFtullhu =N

Nk

Figura 5.3. Sectiune prin pastile tip paletd imersate in naftalina.



S-a calculat cantitatea de naftalind ce sublimeaza in timp de o secunda de pe suprafata
particulei si apoi s-au determinat noile dimensiuni ale particulei astfel:
» Daca sublimarea are loc numai de pe o fata a particulei scaldata de aer atunci se reduce
inaltimea h a particulei, ceea ce presupune scaderea grosimii stratului de naftalina.
» Daca sublimarea decurge de pe intreaga suprafata atunci are loc scaderea si a diametrului

particulei, insa s-a pastrat factorul de forma al particulei (raportul h/d constant).
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Figura 5.4. Sectiune prin pastile tip paleta imersate in naftalina.

Dupa calcularea masei particulei si a dimensiunilor geometrice, s-a determinat volumul
particulei astfel incat modificarea de masa sa corespunda si cu modificarea volumului. S-a
considerat ca noile dimensiuni sunt calculate corect daca eroarea de calcul a iteratiei este sub o
valoare acceptabila de 1% din acel parametru recalculat.

Modelul fenomenologic conceput a permis si determinarea masei de naftalind pierdute dupa un
interval de 10 secunde de la inceperea modeldrii, acest timp fiind necesar pentru atenuarea

oscilatiilor ce pot apdrea la intializarea calculului.
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Figura 5.5. Verficarea modelului fenomenologic construit pentru tije
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Figura 5.6. Verficarea modelului fenomenologic construit pentru pastile mici

5.2. Modelare bazata pe retele neuronale
5.2.1. Modelarea sublimarii particulelor sferice de naftalina cu retele neuronale
Acelasi proces a fost abordat si prin simulare, dezvoltand o metodologie de modelare si

optimizare bazatd pe instrumente ale inteligentei artificiale, respectiv retele neuronale si



algoritmi genetici. Scopul acestei metode a fost determinarea conditiilor optime de lucru care
conduc la maximizarea sau minimizarea vitezei de sublimare.

Rezultatele bune obtinute demonstreaza eficienta metodei neuro-evolutive proiectate.

5.2.1.2. Metodologia de modelare

In cazul de fata, s-a propus o metodologie generala si eficientd bazati pe retele neuronale
artificiale si algoritmi genetici pentru modelarea si optimizarea procesului de sublimare a
naftalinei sub forma de particule sferice.

Revenind la sublimarea particulelor sferice de naftalind, orientarea spre modelare cu
retele neuronale a avut in vedere abilitatea acestor modele de a invata ce se Intdmpla in proces
fara a fi necesara cunoasterea temeinica a legilor fizice si chimice ce guverneaza sistemul. Prin
urmare, comparativ cu posibilele modele fenomenologice, si presupunand ca se obtin rezultate
satisfacatoare 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 contin
valori pentru intrari si iesiri, iar modelul va fi capabil sa faca predictii pentru date ,,nevazute”
(date care nu au fost incluse in setul de antrenare, dar sunt situate in domeniul investigat). S-au
ales si testat retele neuronale de tip MLP pentru a evalua performantele procesului de sublimare
a naftalinei, cuantificate prin viteza de sublimare. Motivul alegerii acestui tip de retea neuronala
se bazeaza pe structura sa simpld, usurinta in proiectare si antrenare, predictiile bune pe care le
poate furniza si pe posibilitatea de combinare cu alte tehnici de simulare (in acest caz algoritmii
genetici).

5.2.1.4. Rezultate de simulare (modelare)

Setul de date experimentale a fost impartit in date de antrenare (2/3) si de testare - restul
de 1/3. Antrenarea retelelor neuronale s-a facut prin metoda incercarilor succesive, combinata cu
algoritmul de propagare inapoi. Acest lucru s-a aplicat unor modele neuronale de diferite tipuri si
configuratii.

Rezultatele prezentate in tabelul 5.2 contin eroarea medie patraticd (MSE) si coeficientul
de corelatie intre datele experimentale si cele de simulare (r) atat pentru antrenare, cat si pentru
faza de validare. Retelele neuronale au fost antrenate 1000 de epoci 1n toate cazurile evidentiate
in tabel. De asemenea, sunt incluse valorile medii obtinute prin repetarea procedurii de modelare

de cate zece ori pentru fiecare caz in parte.



Tabelul 5.2. Cateva retele neuronale dezvoltate pentru predictia vitezei de sublimare a naftalinei

r=0.99413245

MLP(3:10:1) MSE = 0.00347494 | MSE = 0.30491332
r = 0.99298369 r = 0.90598949
MLP(3:20:1) MSE = 0.00285205 | 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 sublimarii particulelor de naftalina cu retele neuronale dezvoltate
cu algoritmul evolutie diferentiala

Aplicand algoritmii evolutivi la determinarea topologiei retelelor neuronale se obtin asa
numitele metode neuro-evolutive. Din grupul algoritmilor evolutivi, algoritmul evolutie
diferentiala (DE) reprezinta un instrument cu convergenta rapida si rezultate bune comparativ cu
alti algoritmi EA, in particular cu algoritmii genetici.

5.2.2.1. Metodologie de modelare

5.2.2.1.1. Algoritmul evolutie diferentiala

DE este o euristica care poate fi aplicatd diferitelor tipuri de probleme practice.

In abordarea noastri, parametrii algoritmului evolueazi in acelasi timp cu indivizii, deci
nu se aplica formule si mecanisme deosebite pentru determinarea valorilor lor. Ideea acestei
strategii adaptive s-a bazat pe includerea parametrilor F si Cr in vectorul tinta, valorile lor
schimbandu-se numai cand fitness-ul vectorului incercare este mai mare decat al celui tinta.
Astfel, se folosesc numai parametrii ce determina cei mai buni indivizi si timpul de calcul se
pastreaza aproximativ acelasi ca in strategiile clasice.

5.2.2.1.2. Tehnica neuro-evolutiva

In aceasta sectiune, algoritmul DE, proiectat in diverse variante, a fost aplicat pentru
determinarea retelei neuronale optime care modeleaza dependenta vitezei de sublimare functie de
timp, temperaturd si debitul agentului de antrenare, pentru diferite forme si dimensiuni ale

particulelor de naftalina.



Numarul de intrari si iesiri este fixat si determinat de caracteristicile bazei de date
utilizate. In consecinti, numarul de intréri este 3 corespunzand timpului, temperaturii si debitului
agentului de antrenare, iar numarul de iesiri este egal cu 1 — viteza de sublimare.

In abordarea prezenti, pentru a obtine mai multe variante DE, au fost testate mai multe
tipuri de initializari.

Au fost testate doud variante de baza: DE/Rand/1/Bin si DE/Rand/2/Bin in care vectorul
de baza pentru mutatie este ales aleatoriu (Rand), mutatia este realizata cu unul sau doi termeni
differentiali (1, 2) si tipul de crossover este binomial (Bin). De asemenea, este inclusa in algoritm
0 strategie auto-adaptiva in care factorul mutatie si viteza de crossover au fost transformate la
fel ca solutiile (indivizii) algoritmului DE.

5.2.2.2. Rezultate de simulare

Pentru fiecare dintre cele doua variante DE, respectiv DE/Rand/1/Bin si DE/Rand/2/Bin
si pentru fiecare dintre cele patru tipuri de initializare alese (Random, Halton, Gauss, Cauchy) s-
au facut cite 50 de simuldri. Rezultatele constau in retelele neuronale obtinute, aranjate
descrescator dupa performanta, deci incepand cu cea mai bund, precum si valoarea fitness-ului,
MSE in faza de antrenare (MSEtr), MSE in faza de testare (MSEtest) si topologia (Topol) pentru
fiecare retea neuronala.

Comparatii intre datele experimentale si cele de simulare sunt redate experimental pentru
cele patru tipuri de initializare in figurile 5.9 — 5.12. Rezultate similare sunt date si pentru

varianta DE/Rand/2/Bin, in care mutatia este caracterizata de doi termeni diferentiali.
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Figura 5.9. Date experimentale si de simulare furnizate de MLP(7:15:7:1)

corespunzatoare DE/Rand/1/Bin si initializarii Random.
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Figura 5.10. Date experimentale si de simulare furnizate de MLP(7:12:7:1) corespunzatoare

DE/Rand/1/Bin si initializarii Halton points.
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Figura 5.11. Date experimentale si de simulare furnizate de MLP(7:16:1)
corespunzatoare DE/Rand/1/Bin si initializarii Gauss
5.3. Optimizarea procesului de sublimare folosind algoritmi evolutivi
5.3.1. Metodologia de optimizare
Modelul neuronal dezvoltat si prezentat in sectiunile precedente a fost inclus intr-0
procedura de optimizare rezolvatd cu AG. Algoritmul genetic a fost aplicat in doua variante,

simplu si adaptiv, printr-o implementare proprie.



5.3.1.1. Algoritm genetic simplu (AGYS)

In prezenta teza s-a folosit pentru selectie o varianti a metodei ruleti-roatd [J.E. Baker,
1987] care incepe cu un numar mic aleator si alege viitorii candidati din restul populatiei. Se
esantioneaza solutiile prin alegerea lor pe intervale, astfel incat membrii populatiei sa nu satureze
spatiul disponibil. Astfel, membrii cu fitness mai prost au, totusi, sansa de a fi alesi si se reduce
caracterul abuziv al metodei de selectie bazat pe fitness.

Principalele etape ale AG sunt prezentate 1n figura 5.17.

+ Initializare. genele indivizilor sunt initializate aleator cu valori in domeniul
disponibil

* Repeta:

Se selecteaza parinti pentru reproducere

Se creeaza un copil sau doi prin crossover

Se aplica copiilor mutatia

Se introduc copiii in noua populatie

DN N N N

Noua populatie inlocuieste vechea populatie
= Pana cand este indeplinit un criteriu de oprire (un numar maxim de generatii al

unui test de convergenta).

Figura 5.17. Etapele AG aplicat pentru optimizarea sublimarii naftalinei

5.3.1.2. Algoritm genetic adaptiv

O metoda de a evita dificultatile cu care se confrunta parametrii unui AG (mentionate in
sectiunea precedentd) este adaptarea probabilitatilor recombinarii §i mutatiei la problema de
optimizare formulati. In acelasi timp, se realizeaza imbunititirea performantei algoritmului si va
fi prevenita convergenta prematura la un optim local.

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

Pentru procesul in studiu, este necesar un model MLP (3:x:[y]:1), in care cele trei intrari
sunt: timpul, t, temperatura agentului de antrenare, T, si debitul agentului de antrenare, M, iar
lesirea este reprezentata de viteza de sublimare, vs. Reteaua poate avea unul sau doua straturi

ascunse cu x si, posibil, y neuroni intermediari.



Datorita capacitatii de interpolare a modelului neuronal, in cadrul procesului de
optimizare se realizeaza cautarea in spatiul solutiei intr-un mod flexibil. Procedura de optimizare

este redata 1n figura 5.18.

+ Un cromozom este initializat sau evolueazd cu trei gene de valoare reald,
corespunzatoare intrarilor t, T si M.

* Se calculeaza functia de fitness corespunzatoare aplicand aceste trei valori ca
intrari ale retelei neuronale; functia de fitness este iesirea retelei, vs, cand se cere valoarea
minima, sau 1/vs, cand obiectivul optimizarii este reprezentat de maximizarea vitezei de
sublimare a naftalinei.

* Cromozomul este procesat in continuare cu ajutorul operatorilor genetici ai

algoritmului.

Figura 5.18. Etapele optimizarii AGA - RNA aplicata sublimarii naftalinei

Scopul algoritmului AGA este acela de a gasi valorile minime si maxime ale vs, precum
si conditiile care duc la aceste valori. Criteriul de stop al procedurii constd in numarul maxim de
generatii.

5.3.2. Rezultate de optimizare

Pentru a evalua performanta algoritmului genetic adaptiv folosit pentru maximizarea sau
minimizarea vitezei de sublimare, s-a realizat o comparatie cu un algoritm genetic simplu,
folosind o probabilitate pentru crossover de 90% si o probabilitate a mutatiei de 2%, precum si
tehnica elitismului, conform careia cel mai bun individ din populatie este copiat direct in
urmatoarea populatie.

AGA are aceeasi configuratie ca si AG, cu deosebirea ca probabilitatile crossover-ului si
mutatiei sunt determinate Th mod dinamic in timpul executiei algoritmului. Valorile constantelor

ki =1 si ko = 0.5 sunt sugerate de Srinivas [Srinivas si Patnaik, 1994].



CONCLUZII FINALE

Teza de doctorat abordeaza un domeniu actual si atractiv al ingineriei chimice si anume
studiul experimental al transferului de masa in proces de sublimare, modelarea si optimizarea
procesului de sublimare utilizand retele neuronale si algoritmi evolutivi.

Studiul experimental al lucrarii de fata vizeaza:

6.1. Studiul cineticii sublimirii la nivel de particuli individuala fira reactie chimica

In acest scop s-au avut in vedere urmatoare aspecte:

6.1.1. Pentru studiul cineticii sublimarii la nivel de particula sferica

S-a stabilit o metoda pentru determinarea experimentald a vitezei de sublimare si a
coeficientului de transfer de masa. Astfel, s-a determinat viteza de sublimare si coeficientul de
transfer de masa la sublimarea naftalinei in prezenta aerului cald ca antrenant. Experimentele s-
au realizat utilizand particule sferice de naftalina fixate pe tije metalice in contact cu antrenantul.
S-a studiat, de asemenea, influenta temperaturii si a debitului de antrenant asupra vitezei de
sublimare.

Datele obtinute in urma experimentelor efectuate In aceastd lucrare evidentiaza
urmatoarele:

-gradul de sublimare si viteza de sublimare cresc cu cresterea debitului de antrenant si a
temperaturii;

-raza granulei scade liniar in timp cu cresterea debitului de antrenant si a temperaturii;

-gradul de sublimare si viteza de sublimare creste cu cresterea temperaturii si cu cresterea
debitului de antrenant.

6.1.2. Pentru studiul cineticii sublimarii la nivel de particula cilindrica, paleta, tija si pastila

Pentru determindrile experimentale, s-au utilizat particule cilindrice, paleti si pastile de
naftalina fixate in suporti speciali ce asigura o suprafata plana in contact cu antrenantul. Metoda
este utilizatd pentru determinarea vitezei de sublimare si a coeficientului de transfer de masa la
sublimarea naftalinei in prezenta aerului cald ca antrenant si pentru studiul influentei
temperaturii si a debitului de antrenant asupra vitezei de sublimare si a coeficientului de transfer
de masa.

Datele obtinute In urma experimentelor efectuate evidentiaza urmatoarele:

- gradul de sublimare creste cu cresterea temperaturii si a debitului de aer;



- viteza de sublimare creste cu cresterea temperaturii si a debitului de aer;

- viteza de sublimare creste accentuat cu cresterea temperaturii si cu cresterea timpului de
contact dintre antrenant si particulele de diferite forme.

6.2. Studiul cineticii sublimarii la nivel de particula individuala in prezenta reactiei chimice

S-a studiat cinetica procesului de sublimare a clorurii de amoniu in strat fix de granule
scaldat de antrenant. Ca antrenant s-a utilizat aer uscat. Pe baza datelor experimentale s-a
evidentiat influenta temperaturii si a debitului de antrenant asupra vitezei procesului de
sublimare.

Datele obtinute in urma experimentelor evidentiaza urméatoarele:

- gradul de sublimare creste cu cresterea temperaturii indiferent de debitul de antrenant;

- debitul de antrenant are o influenta pozitiva asupra gradului de sublimare la valori mici,
la valori mari ale debitului el influenteaza negativ gradul de sublimare;

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

- raza frontului de sublimare scade lent in timp, urmata de o scadere mai accentuata la
valori mai mari ale timpului.

6.3. Modelarea si optimizarea procesului de transfer de masa in sublimare

S-a realizat un model matematic care coreleaza criteriul Sherwood cu variatia criteriilor
Schmidt si Reynolds. Ecuatia criteriala obtinuta pentru fiecare tip de particulda permite de
asemenea, calculul coeficientului individual de transfer de masa. Deviatiile standard calculate
sunt mai mici de 0,04 pentru tije, pastile mari si mici §i mai mici de 0,08 pentru palete.

Acelasi proces a fost abordat si prin simulare, dezvoltand o metodologie de modelare si
optimizare bazatd pe instrumente ale inteligentei artificiale, respectiv retele neuronale si
algoritmi genetici. Scopul acestei metode a fost determinarea conditiilor optime de lucru care
conduc la maximizarea sau minimizarea vitezei de sublimare,

S-a propus o metodologie generald si eficienta bazata pe retele neuronale artificiale si
algoritmi genetici pentru modelarea si optimizarea procesului de sublimare a naftalinei sub forma
de particule sferice.

S-au ales si testat retele neuronale de tip MLP pentru a evalua performantele procesului

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



date experimentale, considerand ca principale variabile timpul, temperatura agentului de
antrenare si debitul agentului de antrenare.

Algoritmul DE, proiectat in diverse variante, a fost aplicat pentru determinarea retelei
neuronale optime care modeleaza dependenta vitezei de sublimare functie de timp, temperatura
si debitul agentului de antrenare, pentru diferite forme si dimensiuni ale particulelor de naftalina.
Pentru a obtine mai multe variante DE, au fost testate mai multe tipuri de initializari.

Au fost testate doud variante de baza: DE/Rand/1/Bin si DE/Rand/2/Bin in care vectorul
de baza pentru mutatie este ales aleatoriu (Rand), mutatia este realizata cu unul sau doi termeni
differentiali (1, 2) si tipul de crossover este binomial (Bin). De asemenea, este inclusa in algoritm
0 strategie auto-adaptiva in care factorul mutatie si viteza de crossover au fost transformate la
fel ca solutiile (indivizii) algoritmului DE.

Pentru fiecare dintre cele doua variante DE, respectiv DE/Rand/1/Bin si DE/Rand/2/Bin
si pentru fiecare dintre cele patru tipuri de initializare alese (Random, Halton, Gauss, Cauchy) s-
au facut cate 50 de simulari. Toate retelele neuronale furnizeaza rezultate satisfacatoare, dar,
daca ar trebui selectatd una dintre ele pe baza celor mai mici erori aceasta ar fi MLP(7:6:6:1),
corespunzatoare initializarii Cauchy.

Cinetica sublimarii si transferul de masa la sublimarea cu antrenant gazos pentru
particulele sferice de naftalind a fost selectat pentru a realiza optimizarea cu instrumente ale
inteligentei artificiale — algoritmi genetici, combinati cu retele neuronale. Scopul optimizarii a
fost determinarea conditiilor optime in care se realizeazd maximizarea sau minimizarea (dupa
cerintele procesului) vitezei de sublimare a particulelor sferice de naftalina.

Algorimul genetic a fost aplicat in doua variante, simplu si adaptiv, printr-o implementare
proprie.

Pentru a evalua performanta algoritmului genetic adaptiv folosit pentru maximizarea sau
minimizarea vitezei de sublimare, s-a realizat 0 comparatie cu un algoritm genetic simplu,
folosind o probabilitate pentru crossover de 90% si o probabilitate a mutatiei de 2%, precum si
tehnica elitismului, conform careia cel mai bun individ din populatie este copiat direct in

urmatoarea populatie.
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