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9 REACTOR TUBULAR iN FLUX CONTINUU PENTRU
PROCESE SIMULTANE DE FOTOCATALIZA

S| ADSORBTIE iN SUSPENSIE

(57) Rezumat:

Inventia se referd la un reactor tubular vertical, in flux
continuu, destinat epurarii avansate a apelor uzate.
Reactorul conform inventiei cuprinde un subsistem (A)
hidraulic, format din doua tuburi (1 $i 2) concentrice, de
lungimi egale, transparente, dispuse intre niste placi
plane (3 si 4) inferioard, de admisie, respectiv, supe-
rioard, de evacuare suspensie, $i care asigura centra-
rea si etansarea frontala a tuburilor (1 si 2), niste conec-
tori (5 si 6) hidraulici, un sistem (7) de asamblare ce
fixeaza componentele(1...6), un subsistem (B) care
cuprinde o sursd (8) de radiatie, fixata pe interiorul a doi
semicilindri (9a si 9b), precum si un subsistem (C) de
fixare concentricé a subsistemelor (A si B), format din
niste placi (10 si 11) inferioard, respectiv, superioara si
un cadru (12).
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Reactor tubular in flux continuu pentru procese simultane de fotocataliz
suspensie <
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Inventia se refera la un reactor tubular in flux continuu pentru procese simultane de
fotocataliza si adsorbtie bazate pe multi-materiale adsorbante si fotocatalitice aflate in suspensie,
destinat epurarii avansate (tertiare) a apelor uzate prin diminuarea concentratiei unor poluanti din
clase diferite (organici, metale grele), cu aplicatie la scara de pilot sau industriald pentru micro-
statii de epurare.

Este cunoscut un reactor de adsorbtie cu coloana de adsorbtie in flux continuu cu material
adsorbant sub forma de peleti sau de inele rasching (Salem, A., Akbari Sene, R. Removal of
lead from solution by combination of natural yeolite-kaolin-bentonite as a new low-cost
adsorbent, J. Chem. Eng., 174 (2011) 619-628). Procesul de adsorbtie se petrece pe suprafata
peletilor sau a inelelor. Reactorul prezentat are urmitoarele inconveniente: un consum mare de
pulbere adsorbantd pentru obtinerea peletilor/inelelor; un numar relativ redus de centri activi
raportai la masa de adsorbant; cost ridicat al procesului de adsorbtie generat de utilizarea
formelor de peleti sau inele rasching cu proprietati speciale (rezistente la apa, rezistentad
mecanica la socuri) si care necesita instalatii specializate de obtinere.

Mai este cunoscut un reactor fotocatalitic in flux continuu cu fotocatalizator in suspensie de
nanoparticule TiO2, care contine o sursa de radiatie din spectrul vizibil plasata intr-un tub central
(Colpini, L.M.S. et al. Discoloration and degradation of textile dye aqueous solutions with
titanium oxide catalysts obtained by the sol-gel method, Dyes and Pigments 76 (2008) 525-
529).Aceasta solutie are urmatoarele dezavantaje: utilizeaza o singurd lampa/sursd de radiatie
care nu poate asigura densitdti mari de iradiere; poate fi folosit doar pentru degradarea
poluantilor organici, foto-oxidabili; implica utilizarea unor filtre costisitoare de tip membrana
pentru retinerea nanoparticulelor.

Mai este cunoscut un reactor incarcat cu inele rasching sau peleti in care are loc un proces
simultan de adsorbtie si de fotodegradare, utilizand o singura lampa de ultraviolete (UV) dispusa
central intr-un tub de cuart transparent pentru radiatia UV (Yeber, M. C., Rodriguey, J., Freer, J.,
Duran, N. Hector, D. Mansilla, Photocatalytic degradation of cellulose bleaching effluent by
supported TiO2 and ZnO, J. Chemosphere 41 (2000) 1193-1197). Dezavantajul acestui reactor
este cd fotocataliza are o pondere redusd deoarece radiatia luminoasa ajunge pe o suprafatd
restransd a materialului fotocatalitic, expusd sursei de radiatie, procesele de adsorbtie si
fotocataliza sunt dezechilibrate temporal, conducind la indepartarea lenta a poluantilor foto-

oxidabili si deci la durate mari de proces.
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Mai este cunoscut ca substraturile de tip pulberi adsorbante si fotocatalitice bazate pe cenusi de
termocentrald si un oxid semiconductor cu proprietiti fotocatalitice sunt eficiente si ieftine (Visa,
M., Bogatu, C., Duta, A. Simultaneous adsorption of dyes and heavy metals from
multicomponent solutions using fly ash, Journal Applied Surface Science, 256, (2010), 5486—
5491). Procesul de epurare avansata a apelor uzate se desfdgoard uzual in doua etape principale
succesive: suspensia de pulbere in apa uzatd este circulati fard iradiere pentru atingerea
echilibrului de adsorbtie, apoi este supusa la iradierea in domeniile spectrale ultraviolet (UV) si
vizibil (VIS) de diferite intensitati pana la obtinerea apelor epurate care pot fi reintroduse in
circuitul natural sau industrial. In timpul iradierii poluantii organici sunt oxidati fotocatalitic, iar
poluantii anorganici continui procesul de adsorbtie. Parametrii monitorizati pentru optimizarea
procesului in fiecare etapa sunt: pH-ul si compozitia apelor uzate, debitul suspensiei, timpul de
contact, adaosul de substrat, tipul si intensitatea radiatiei. Randamentul de indepartare a
poluantilor din apele uzate este proprietatea de control ﬁtilizaté pentru optimizarea parametrilor
fotocatalizei/adsorbtiei pe substraturi heterogene. Din punct de vedere al performantei, sistemele
disperse formate din amestecuri de pulberi de fotocatalizator si adsorbant, multi-material precum
cenusa zburatoare (FA) + dioxid de titan (TiO,) (Visa, M., Andronic, L. Duta, A., Fly ash-Ti02
nanocomposite material for multi-pollutants wastewater treatment, J. of Environ. Manag., vol.
150 (2015) 336-343) sau FA + trioxid de wolfram (WOQO3) (Visa, M., Bogatu, C., Duta, A.,
Tungsten oxide — fly ash oxide composites in adsorption and photocatalysis, J. of Hazardous
Materials 289 (2015) 244-256) au un contact cu speciile de poluanti mult mai direct, iar numarul
de centri activi disponibili este mai mare la aceeasi cantitate de substrat. Pe substraturi de acest
tip, cenusa are predominant rol de adsorbant, iar oxidul metalic semiconductor functioneaza
preponderent ca fotocatalizator. |
Mai este cunoscut cé la traversarea unui strat de apd, radiatia cu lungime de undd A > 560 nm
este absorbitd aproape in totalitate pentru grosimi ale stratului de apd h > 20 mm. Radiatia cu A <
560 nm are o transmitanta ridicatd (>90%) pentru h = 20 mm si scade sub 80% pentru h = 40
mm. Cu cresterea grosimii stratului apos se obtine o scidere tot mai accentuatd a transmitantei si
implicit poate conduce la durate foarte mari ale procesului de fotocatalizd la h > 40 mm (Pope,
R.M. and E.S. Fry, Absorption spectrum (380-700 nm) of pure water. Il. Integrating cavity
measurements. App.l Opt, 1997. 36(33): p. 8710-23; Jonasz, M., Fournier, G. Light Scattering by
Particles in Water: Theoretical and Experimental Foundations: Theoretical and Experimental
Foundations. 2011: Elsevier Science).

Problema tehnicd pe care o rezolvd invenfia este simplificarea tehnologiei si a instalatiei de
epurare avansatd in flux continuu a apelor uzate prin realizarea simultanid a proceselor de

fotocataliza si absorbtie intr-un singur reactor.
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Reactorul tubular in flux continuu solufioneaza problema tehnicd prin realizarea simultana
a proceselor de fotocataliza si adsorbtie in suspensie, intr-un singur reactor vertical, utilizand
pentru fotocatalizd o sursd controlatd de iradiere (intensitate si spectru de radiatie), adaptata
tipului de poluant, distribuitd concentric la exteriorul unui ansamblu de doua tuburi verticale
concentrice, transparente pentru radiatia UV si VIS, un circuit hidraulic care asigurd deplasarea
cu vitezd controlatd intre tuburile reactorului a suspensiei de multi-materiale adsorbante si
fotocatalitice, adaptate tipului de poluant, care asigurda o eficientd energetica ridicata prin
indepartarea simultana de poluanti foto-oxidabili si adsorbabili cu viteze de proces relativ egale.
Reactorul tubular in flux continuu, conform inventiei, prezinta urmatoarele avantaje:

- simplificd constructia instalatiei de epurare, prin aceea ca procesele in flux continuu de
fotocataliza si adsorbtie in suspensie au loc simultan intr-un singur reactor tubular
vertical;

- prin utilizarea de pulberi micro-metrice de multi-material pentru fotocataliza si adsorbtie se
asigura si recuperarea usoara a acestora, prin filtrare mecanica;

- realizeazd epurarea apelor uzate care confin poluanti din diferite clase (ca de exemplu
poluanti organici, metale grele etc.) prin adaptarea intensitétii si compozitiei spectrale a
sursei de iradiere la tipul de poluanti, a vitezei de curgere si a combinatiei de multi-
materiale adsorbante si fotocatalitice.

- poate fi utilizat intr-o micro-statie de epurare in flux continuu féra recirculare prin inserierea
mai multor reactoare, ca de exemplu in cazul unor ape uzate cu concentrafii reduse de
poluanti.

- poate functiona si cu radiatie solard prin indepartarea subsistemului de iradiere artificiala
pentru a permite accesul radiatiei solare la suspensia din zona tubulara a reactorului

Se prezintd, in continuare, un exemplu de realizare a invenfiei, in legaturd cu figurile 1, 2,
3,45 6,7 8si9:

- fig. 1, reprezentare CAD 3D a reactorului de epurare avansati;

- fig.2, reprezentare CAD 3D a reactorului de epurare avansatd in configuratia deschisa a

subsistemului de radiatie;

- fig.3, reprezentare CAD 3D a subsistemului hidraulic al reactorului;

- fig.4. reprezentare CAD 3D a subsistemului hidraulic al reactorului sectionat transversal;

- fig.5, reprezentare CAD 3D a unei plici plane de admisie/evacuare cu doud canale

circulare;

- fig.6, reprezentare CAD 3D a unei plici plane de admisie/evacuare sectionatd cu doud

plane verticale perpendiculare dupa traseul X-X;
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- fig.7, reprezentare CAD 3D a unei plici plane de admisie/evacuare cu canale circulare
multiple;

- fig.8, schema de principiu a unei instalatii de epurare avansatd a apelor uzate prin procese
simultane in flux continuu de fotocataliza si adsorbtie in suspensie intr-un singur reactor;

- fig. 9, reprezentare CAD 3D a instalatiei de epurare avansata.

Reactorul tubular vertical in flux continuu, conform invenfiei, in legiturd cu fig. 1..7,
contine un subsistem A hidraulic vertical destinat deplasarii contra-gravitationale cu viteza
controlatd a unei suspensii in strat de grosime fixd sau reglabild in trepte, care si prevind
depunerea gravitationald a particulelor de multi-material fotocatalitic si adsorbant, de exemplu
TiO, (fotocatalizator) + cenusa (adsorbant), un subsistem B de generare a radiatiei luminoase
utilizatd in procesul de descompunere fotocatalitici a poluantilor, dispus la exteriorul
subsistemul A hidraulic, un subsistem C de fixare concentrici a subsistemelor A si B.

Subsistemul A hidraulic este format dintr-un tub 1 exterior si un tub 2 interior cu diametrul
mai mic decét al tubului 1, de lungimi egale si dispuse concentric pe verticald, realizate din
materiale cu un coeficient ridicat de transmitanti a radiatiei din spectrul ultraviolet (UV) si
vizibil (VIS), de exemplu cuart. Centrarea relativa si etangarea frontala a celor doua tuburi 1 si 2
se realizeazd prin intermediul a doud plici 3 si 4 plane de capit, previazute pe o suprafatd
orizontald cu niste canale D si E circulare concentrice avand addncime mai mica decét grosimea
plécii, lafimea egald cu grosimea tuburilor si diametrele medii egale cu diametrele medii ale
tuburilor 1 si 2, in care sunt introduse niste elemente F de etansare circulare, de exemplu
garnituri plate sau inele din cauciuc, cu dimensiuni corespunzitoare dimensiunilor cénalelor D si
E. in canalele D ale celor doua placi 3 si 4 este introdus tubul 1 exterior, iar tubul 2 interior in
canalele E. Pentru a permite modificarea grosimii stratului de suspensie dintre tuburile 1 si 2
intr-un interval h = 10...30 mm, pentru care se obtine o buna transmitere a radiatiei in suspensia
apoasa si se evita supraincilzirea suspensiei, placile 3 si 4 pot fi previzute cu mai multe canale E
concentrice (fig. 7) si respectiv reactorul dispune de mai multe tuburi 2 interioare cu dimensiuni
corespunzitoare acestor canale E. Plicile 3 si 4 au niste giuri G de admisie/evacuare a
suspensiei in/din spatiul dintre tuburile 1 §i 2, care sunt distribuite echiunghiular i au axa
inclinata in intervalul a = 10°...30°, (fig. 6), fata de axa reactorului tubular, in plan tangential la
cercul de dispunere a gaurilor G. Aceastd inclinare a axei gaurilor G conduce la deplasarea
contra-gravitationald combinatd de translatie si rotatie a suspensiei si implicit la un grad ridicat
de omogenitate a curgerii in masa suspensiei din reactor, in regim turbulent la limita laminarului,
evitand astfel aparitia zonelor de stagnare a fluidului care favorizeazd depunerea pe placa 3
inferioard a particulelor de multi-material aflat in suspensie. Placile 3 si 4 pot avea gaurile G

strdpunse, caz in care se poate realiza conectarea directd a acestora la circuitul hidraulic exterior,
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cu ajutorul unor conectori hidraulici multipli, sau pot fi conectate prin intermediul unor gauri H
infundate cu axa dispusa intr-un plan orizontal al placii, fig. 6. Legétura hidraulica intre gaura H
si instalatia hidraulica externd se poate realiza prin elemente de conectare 5, 6, de exemplu
stuturi, fixate si etansate in gaura H. Tubul interior 2 poate avea peretele interior reflectorizant
pentru radiatia VIS si UV, de ex. placat cu o folie de aluminiu, care contribuie astfel la cresterea
nivelului de radiatie din masa suspensiei prin reflexia radiatiei care ajunge la tubul 2 interior.
Tuburile 1 si 2 asamblate cu placile 3 si 4 sunt solidarizate cu ajutorul unor elemente 7 de
asamblare, precum surub-piulita, dispuse periferic intre placile 3 si 4, in care sunt realizate
gaurile I de trecere, fig. 3 si 4. Adaptarea vitezei de curgere a suspensiei in reactor la
vascozitatea apei uzate si a tipului si dimensiunilor particulelor de multi-material fotocatalitic si
absorbant utilizat (dimensiuni uzuale de 20-40 pum pentru particule care sa fie relativ usor
filtrabile) se realizeaza prin utilizarea in circuitul hidraulic extern a unei pompe hidraulica J si un
regulator K de debit, fig. 8 si 9. Compozitia particulelor de multi-material se configureazi din
conditia de asigurare a unor viteze relativ egale de proces (fotocataliza si adsorbtie), cu eficiente
comparabile.

Subsistemul B de generare a radiatiei necesare in procesul de fotocatalizd se compune dintr-o
sursd de radiatie distribuitd concentric cu subsistemul hidraulic A si pe iniltimea tuburilor 1 si 2,
formata din mai multe lampi 8 electrice tubulare interschimbabile de radiatie vizibila (VIS) si /
sau ultravioletd (UV), distribuite echidistant si conectate in paralel la sursa de energie electrica
prin niste circuite individuale prevazute cu comutator electric. Sursa de radiatie poate include
numai lampi de radiatie vizibila (100% VIS), numai lampi de radiatie ultravioleta (100%UV) sau
combinatii de l&mpi VIS si UV, realizand astfel o compozitia spectrala (% VIS, %UV) in trepte
adaptatd optimal poluantilor constituenti ai apei uzate din reactor. Cu ajutorul comutatoarelor
electrice se pot conecta/deconecta individual lampile subsistemului B si astfel se realizeaza
ajustarea in trepte a intensitafii radiatiei generate intre 100% (intensitate maxima, toate lampile
activate, rezulta epurare cu proces intensiv de fotocataliza) si 0% (toate lampile deconectate de la
sursa de energie electricd, se obtine epurare numai prin adsorbtie, in absenta fotocatalizei).
Lampile 8 sunt fixate pe interiorul unui ansamblu suport cilindric, format dintr-un semicilindru
9a fata si un semicilindru 9b spate, de exemplu cu ajutorul unor bratari de prindere care pot
permite deplasarea radiald a lampilor 8 pentru reglarea distantei dintre lampi si subsistemul A.
Semicilindrii 9a si 9b sunt previzuti la partea inferioara si superioard cu orificii de aerisire
radiale pentru evacuarea caldurii generate de sursa de radiatie si cu doud flanse cu gduri de
fixarea la baza a subsistemului B. Pentru a directiona majoritar radiatia generata de lampile 8
catre A, suprafata interioard a semicilindrilor 9a si 9b poate fi reflectorizantd sau poate avea

atasate elemente reflectorizante dispuse in spatele lampilor 8.
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Subsistemul C de fixare concentricd a subsistemelor A si B se compune dintr-o placa 10
inferioard, o placa 11 superioara i un cadru 12 de fixare a placilor 10 si 11. Placile 10 si 11 sunt
prevdzute cu niste giuri de fixare, dispuse pe cercuri concentrice care sa permitd asamblarea
concentrica a subsistemelor A si B, de exemplu prin asamblari filetate. Placa 11 superioara poate
avea prevazute gauri L de aerisire amplasate in zona dintre cercurile cu géuri de fixare.

Reactorul tubular vertical in flux continuu, conform inventiei, in legdtura cu fig. 8 si 9, poate
fi inclus intr-o instalatie de epurare formata din urméatoare componente: un rezervor M extern
pentru suspensia de apd uzatid-particule active, omogenizatd cu ajutorul unui agitator N, de
exemplu sistem cu pale actionat electric, o pompa hidraulica J, un regulator K de debit, un
debitmetru O doud racorduri P si Q de preluare probe, in care racordul Q poate fi utilizat si
pentru golirea instalatiei, un dezaerisitor R. Monitorizarea parametrilor de proces se poate realiza
cu ajutorul unor senzori conectati la un sistem de achizitie date si, in cazul unei instalatii
automatizate, la un sistem de control pentru reglarea automati optimala a parametrilor de proces:
un senzor S de temperatura amplasat la intrarea in subsistemul A si a unui senzor T de
temperaturd pozitionat la iesirea din A, pentru misurarea temperaturii suspensiei, a unui senzor
U de temperatura situat in spatiul dintre A si B pentru mésurarea temperaturii aerului din incinta
reactorului, a unor senzori V de radiatie (UV, VIS) pentru méisurarea intensititii radiatiei care

ajunge la nivelul tubului 1.
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Reactor tubular vertical in flux continuu, conform inventiei, caracterizat prin aceea cd este
compus din doud tuburi (1) si (2) concentrice de lungimi egale, transparente pentru radiatia
din spectrul vizibil si ultraviolet, in care tubul (2) are diametrul mai mic decét cel al tubului
(1), dispuse intre o placid (3) plani inferioard de admisie si o placa (4) pland superioard de
evacuare, care asigurd centrarea si etansarea frontala a celor doud tuburi (1) si (2) prin
intermediul unor canale (D) si (E) circulare concentrice si unor elemente de etansare (F), in
care placa (3) permite admisia suspensiei intre cele doud tuburi (1) si (2), iar placa (4)
evacuarea suspensiei prin intermediul unor gauri (G) distribuite echiunghiular si cu axa
inclinata in intervalul 10°...30° fata de axa reactorului tubular, in plan tangential la cercul de
dispunere a gaurilor, a unor gauri de colectare (H) si a unor conectori hidraulici (5) si (6), un
sistem de elemente de asamblare (7) pentru fixarea componentelor subansamblului (1)-(2)-
(3)-(4)-(5)-(6), o sursa (8) de radiatie cu intensitate si spectru reglabile, distribuitd concentric
in exteriorul si pe finaltimea tubului (1), fixatd pe interiorul unui ansamblu de doi
semicilindri (9a) si (9b), prevazuti in partea inferioard si superioara cu niste orificii de
aerisire pentru evacuarea caldurii generate de sursa de radiatie, un subansamblu (C) format
dintr-o placa (10) inferioara, o placa (11) superioara cu niste orificii de aerisire si un cadru
(12) destinat fixarii concentrice a ansamblului (7a) si (7b) in raport cu ansamblul (1)-(2)-(3)-
#-(5)-(6)-(7).

Reactor tubular vertical in flux continuu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea cd
tubul (2) interior poate fi realizat intr-o gama de diametre, iar placile (3) si (4) sunt
prevazute cu mai multe canale circulare concentrice (E) de diametre corespunzitoare
diametrelor tubului (2), pentru a permite modificarea grosimii stratului de suspensie dintre
tuburile (1) si (2) in intervalul 10...30 mm.

Reactor tubular vertical in flux continuu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea cd
sursa (8) de radiatie este formatd dintr-o succesiune de lampi electrice tubulare
interschimbabile de radiatie vizibila (VIS) si / sau ultravioletd (UV), cu comutator electric
pentru fiecare lampd pentru a permite ajustarea in trepte a intensitafii si compozitiei
spectrale (de la 100%VIS la 100%UV) a radiatiei generate.

Reactor tubular vertical in flux continuu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca
tubul (2) si semicilindrii (9a) si (9b) pot avea peretele interior reflectorizant pentru radiatia

VIS si UV, contribuind astfel la amplificarea radiatiei in zona activa a reactorului.
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