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(57) Rezumat:

Inventia se refera la o metoda sila un sistem de control
continuu automat al debitului de dioxid de sulf in
refluxorul coloanei de separare a izotopului N prin
schimb izotopic Tn sistemul oxizi de azot - solutie de
acid azotic. Metoda conform inventiei consta in con-
trolul liniar al debitului de dioxid de sulf prin citirea
temperaturii de-a lungul refluxorului (1) de oxizi de azot
cu ajutorul a 7 senzori (2) de temperatura, pozitionati
de-a lungul refluxorului (1) de oxizi de azot, de unde
informatia ajunge la interfata (3) care afigeaza tempe-
raturile si efectueaza calcule pentru a face compatibile
datele afisate cu cele preluate de calculator (5) prin
portul (6) de transmisie MODBUS, calculatorul (5)
avand rolul de a afisa Th mod grafic gradientul de
temperatura si de a inchide bucla de control continuu
automat a debitului de dioxid de sulf in refluxorul (1) de
oxizi de azot pentru a mentine zona de reactie din
refluxor (1) intr-o poziie stabild, evitdndu-se astfel
socurile de presiune datorate reglarii discontinue a
debitului de dioxid de sulf, care provoaca reamestecari
izotopice pe coloana de separare. Sistemul conform
inventiei este alcatuit dintr-un refluxor (1) in care sunt
pozitionati 7 senzori (2) de temperatura, o interfata (3),
un debitmetru (4) masic - controler, un calculator (5) si
un port (6) de transmisie MODBUS.
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METODA S| SISTEM DE CONTROL CONTINUU, AUTOMAT A DEBITULUI DE
DIOXID DE SULF iN REFLUXORUL COLOANEI DE SEPARARE A IZOTOPULUI *N
PRIN SCHIMB IZOTOPIC IN SISTEMUL OXIZI DE AZOT - SOLUTIE DE ACID
AZOTIC

Inventia se refera la metoda si sistem de control continuu, automat a debitului de
dioxid de sulf in refluxorul coloanei de separare a izotopului '°N prin schimb izotopic
"*N/"N n sistemul (NO, NO2)g — HNOse), NITROX. Metoda si sistemul consta in
pozitionarea precisa a valorii maximului de temperatura, de pe curba care indica
gradientul termic de-a lungul refluxorului, prin controlul liniar al debitului de dioxid de
sulf admis n refluxor.

Prezenta inventie se aplica in cazul producerii izotopului °*N prin schimb izotopic
in sistemul NITROX.

Este cunoscutd metoda de producere a izotopului °N prin schimb izotopic in
sistemul oxizi de azot in faza gazoasa - solutie 10M de acid azotic, in faza lichida, in
care separarea izotopului '°N are loc intr-una sau mai multe coloane de separare cu
umplutura, [1-7]. Pentru simplificarea prezentarii acestei metode ne vom referi in
continuare la o instalatie cu o coloana de separare, prezentatd schematic in Fig. 1.

Coloana de separare (1) Fig. 1, este alimentata (F, Ny) in partea superioara cu
solutia de acid azotic de concentratie 10M, care curge pe umplutura si ajunge in
refluxorul de oxizi de azot (2) unde HNOj3 este convertit in oxizi de azot prin reactie cu
dioxid de sulf, conform reactiilor:

2HNO; + 3S0; + 2H,0 = 2NO + 3H,;SO4 (1

2HNO; + SO, = 2NO; + H,SO, (2)
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Oxidul si dioxidul de azot n fazad gazoasa circuld in contracurent cu solutia de
acid azotic in coloana de separare si, datorita schimbului izotopic:

("SNO, "®NO,)g + H"*NO3(s) = (**NO, ™NO,)(g) + H'°NOss (3)
a = 1,055; [HNO3] = 10M; T = 25°C

izotopul '°N se concentreazi la baza coloanei de separare, in moleculele de acid azotic
si se extrage sub forma de H'*°NOj3 (P, Np).

In partea superioara a coloanei de separare se gaseste refluxorul de acid azotic,
in care oxizii de azot, saraciti in izotopul "°*N, sunt convertiti in acid azotic prin reactie cu
apa si oxigen. Din partea superioara a acestui refluxor se extrage deseul izotopic al
instalatiei (W, Ny).

Unul dintre dezavantajele acestei metode de separare a izotopului °N o
reprezinta faptul ca in refluxorul (2) reactiile dintre solutia de acid azotic si dioxidul de
sulf trebuie sa se desfagoare pe umplutura neutra a refluxorului (inele Raschig de sticld)
intr-o zona de reactie pozitionatd in partea superioara a refluxorului. Daca zona de
reactie se deplaseaza 1in sus, spre capul refluxorului,existd posibilitatea ca sa intre
dioxid de sulf in coloana de separare, iar daca se deplaseaza spre baza refluxorului , se
poate pierde azot imbogatit in izotopul "°N, sub forma de acid azotic si/sau oxizi de
azot, Tn acidul sulfuric, care se evacueaza din instalatie. Ambele situatii sunt nedorite si,
pentru evitarea lor, se procedeaza la controlul automat al debitului de dioxid de sulf
admis la baza refluxorului astfel incat zona de reactie sa aibe o pozitie stabila in partea
superioara a refluxorului. Mentionam ca, datorita complexitatii reactiei dintre solutia de
acid azotic, in faza lichida si dioxidul de sulf, gaz, intr-un reactor de tip coloana pe
umplutura inerta, nu exista un model care sa descrie acest proces. Acest lucru a impus
realizarea unui model matematic de ordinul unu, care ofera o funtie simpla de transfer.

Un dezavantaj al metodei actuale de control a debitului de dioxid de sulf admis in
refluxor, este faptul ca se utilizeaza un controler de tip on — off apeladu-se la masurarea
ternperaturii intr-un singur punct pe refluxor. Aceastd metoda consta in admiterea sau
oprirea unui debit suplimentar de dioxid de sulf (cca. 10% din debitul total) in functie de
temperatura masurata intr-un anumit punct pe refluxor. Acest mod de control are
dezavantajul ca reglarea debitului de dioxid de sulf se face discontinuu provocand
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socuri de presiune. Acestea se transmit Tn coloana de separare si duc la reamestecari
izotopice si deci la marirea Tnaltimii echivalente unui taler teoretic cu efecte negative
asupra eficieniei de separare.

Metoda si sistemul de control continuu, automat a debitului de dioxid de sulf in
refluxorul coloanei de separare a izotopului **N conform inventiei consta in pozitionarea
precisd a valorii maximului de temperatura de pe curba ce indicd gradientul de
temperatura de-a lungul refluxorului prin controlul liniar al debitului de dioxid de sulf
admis Tn refluxor.

Avantajul metodei si sistemului conform inventiei, fatd de metoda clasica de
control, constd Tn faptul ca debitul de dioxid de sulf se regleaza continuu pentru a
mentine zona de reactie din refluxor intr-o pozitie doritd, stabila. Se evita astfel socurile
de presiune datorate reglarii discontinue a debitului de dioxid de sulf, care provoaca
reamestecari izotopice pe coloana de separare.

Controlul liniar al debitului de dioxid de sulf conform inveniiei presupune
inchiderea unei bucle de reglare pentru un proces caracterizat de un timp de in tarziere
lung, Tn comparatie cu valoarea constantei de timp a refluxorului. Functia de transfer a
procesului controlat este echivalatda cu o functie de ordinul |, avand prezentd o
componenta specificad timpului mort. Procesul este reglat automat avand functia de
transfer integrata 1intr-un controler cu model intern (IMC). Utilizarea acestui tip de
controler presupune determinarea constantelor de timp, care definesc funciia de
transfer a procesului controlat. Astfel, pentru un timp de esantionare dat (egal cu 10
secunde in cazul de fatd) se determina timpul mort, respectiv constanta de timp, care
rezulta dintr-un algoritm de evaluare [8]. Acesta se bazeaza pe raspunsul n variatie de
temperatura a refluxorului de oxizi de azot la o variatie de tip treaptd a debitului de
dioxid de sulf, rezultand deplasarea punctului de maxim al gradientului de temperatura.

Schema bloc a sistemului de automatizare a debitului de dioxid de sulf conform
inventiei este prezentata in Fig. 2.

Temperatura de-a lungul refluxorului de oxizi de azot (1) Fig. 2 este citita cu
ajutorul a 7 senzori de temperatura (2). De la senzorii de temperatura informatia ajunge
la interfata (3) care afiseaza temperaturile, dar are si rolul de a efectua calcule pentru a

face compatibile datele afisate (pe interfata) cu cele preluate de calculator (5) prin portul
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de transmmisie MODBUS (6). Calculatorul are rolul de a afisa in mod grafic gradientul de
temperatura si de a inchide bucla de control continuu, automat a debitului de dioxid de
sulf admis Tn refluxorul de oxizi de azot. De asemenea interfata (3) furnizeaza informatia
pentru debitmetrul masic-controler (4) care are rolul de a masura si de a regla continuu
debitul de dioxid de sulf admis n refluxor. Prin interfata (3), debitmetrul masic-controler
permite functionarea autonoma in cazul in care se produce o cadere a calculatorului. In
aceasta situatie se trece automat pe un control primar, bipozitional, pentru a nu pierde
controlul asupra pozitiei zonei de reactie dintre acidul azotic si dioxidul de sulf din
refluxor. In felul acesta se asigura mentinerea pozitiei zonei de reactie astfel incat sa nu
aiba de suferit procesul de separare izotopica, pastrandu-se stabil gradientul de
concentratie izotopica stabilit de-a lungul coloanei de separare. Acest lucru este foarte
important avand Tn vedere ca intrarea in regim stationar a coloanei de separare, cand
concentratia izotopica ajunge la valoarea de palier, este de cca. 14 zile.

Se da in continuare un exemplu de realizare a inventjei.

Sistemul de automatizare conform inventiei evalueaza continuu distributia
temperaturii de-a lungul refluxorului de oxizi de azot al coloanei de separare si
efectueaza o interpolare de tip Spline restrictionat [9, 10] intre fiecare pereche de valori
de temperatura furnizatd de senzori. Se determina automat valoarea temperaturii
maxime $i valoarea abscisei (pozifiei) de pe lungimea refluxorului, care se compara cu
cu valoarea fixata (setata) determinata experimental. Aceasta corespunde pozitiei dorite
a zonei de reactie HNO3; ~ SO; in partea superioara a refluxorului, astfel incat sa nu
intre dioxid de sulf in coloana de separare $i sa nu se piarda azot imbogatit in izotopul
N Tn acidul sulfuric care este evacuat la baza refluxorului.

Cénd maximului de temperatura, de pe curba de-a lungul refluxorului, Ti
corespunde o abscisd cu o valoare mai mica decat cea fixata (setatd) prin
experimentarea refluxorului, inseamna ca exista tendinta ca zona de reactie sa se
deplaseze spre baza refluxorului. Sistemul de automatizare conform inventiei da
comanda de admitere a unui debit ceva mai mare de dioxid de sulf pentru a se opune
acestei tendinte. In situatia in care pozifia maximului de temperatura depaseste
valoarea setata, inseamna ca exista tendinfa ca zona de reactie sa se deplaseze spre

capul (varful) refluxorului. Sistemul de automatizare conform inventiei comanda
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micsorarea debitului de dioxid de sulf pentru a se opune acestei tendinte. In felul acesta
se asigura o pozitie stabila a zonei de reactie in refluxor in mod automat.
Inventia se aplica in cazul refluxorului metalic cand nu existd posibilitatea

urmaririi vizuale a zonei de reactie.
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Revendicari

Revendicare 1

Metoda de control continuu, automat a debitului de dioxid de sulf admis in
refluxorul de oxizi de azot al coloanei de separare a izotopului '°N prin metoda
schimbului izotopic °N/"N in sistemul oxizi de azot — solutie de acid azotic 10M,
NITROX.

Revendicare 2

Sistem de control automat, continuu conform revendicarii 1 prin aceea ca este
alcatuit din: 7 senzori de temperatura distribuiti de-a lungul refluxorului de oxizi de azot
al coloanei de separare izotopica; interfatd care are rolul de a afiga temperaturile
indicate de cei 7 senzori si de a efectua calcule pentru a compatibiliza datele afigate cu
cele preluate de calculator; debitmetrul masic — controler, cu rol de a masura si regla
continuu debitul de dioxid de sulf admis Tn refluxor; calculator care are rolul de a face
posibild inchiderea buclei de control automat a debitului de dioxid de sulf admis in
refluxor; port de transmisie MODBUS.
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Fig. 2
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