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摘要!针对新型侧反应精馏集成技术生产醋酸甲酯的工艺生产过程#采用基于独立反应量的系统设计方法获取最佳的反应

精馏集成结构与稳态模拟结果" 针对最佳稳态工艺设计结构#在传统控制回路的设计基础上#进行醋酸甲酯质量分数与灵敏板

温度多变量模型预测控制模块设计#并通过在A9&%/流程模拟软件建立醋酸甲酯侧反应精馏动态流程模拟系统#验证控制方案

的有效性"
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@@反应精馏过程在充分利用反应热*提高设备集

成度*节省投资等方面具有明显优势+* ?!,

" 然而传

统反应精馏对适用体系有着苛刻的条件#如反应和

分离的工况条件需保持一致#并且反应能力受到分

离设备的限制" 新型带侧反应器反应精馏塔外集成

技术不仅可有效提高原料转化率和目标产物选择

性#而且可以有效克服传统反应精馏过程上述局限

性+B,

" j8;L%/ 和 A6?5.N5E等针对传统反应精馏过

程提出了 < 种不同控制结构+" ?<,

" 针对不同体系要

求的侧反应精馏特殊结构装置和控制要求#可借鉴

上述 < 种不同控制结构形式#进行动态控制系统设

计" ]5;25F教授+#,建立了带侧反应器的精馏塔动

态模型#并应用其提出的传统控制结构中的 ( 种

%0$" 和0$O&进行对比研究"

由于侧反应精馏过程具有较强的非线性和耦合

性#常规线性控制方法不能满足一些特殊工况的控

制要求+*) ?**,

#因此先进过程控制技术在特殊反应精

馏过程中的应用引起越来越多的注意" j563:15$'

H56598L.5215/;5等研究了将模型预测控制应用于

反应精馏过程的简化模型+*(,

" 近期# $8-3L;,

等+*!,将多输入多输出模型预测控制应用于反应精

馏过程#G%15等+*B,将模型预测控制和神经网络预

测控制应用于反应精馏过程#可以取得更好的控

制效果"

本文中以醋酸甲酯反应精馏体系+*",为例#采用

基于独立反应量的系统设计方法获取最佳的反应精

)#"*)
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馏集成结构与稳态模拟结果#并在此基础上对传统

多变量控制与模型预测控制方法进行研究#并通过

A9&%/流程模拟软件进行仿真验证"

?@醋酸甲酯侧反应精馏集成工艺

?A?@醋酸甲酯侧反应精馏的集成结构

醋酸甲酯反应过程是以醋酸和甲醇为原料#以

醋酸甲酯作为产品的生产过程#其反应物与产物间

相对挥发度较高#使得反应物比较容易从反应混合

物中移除#强化了反应与分离作用#属于典型理想可

逆反应精馏体系" 反应方程如下!
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@@式%*&为可逆反应#其动力学的模型采用以活

度为浓度基础#指数形式的速率控制模型+*C,
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式中#K为反应速率$<
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分别为各组分活度#5为醋酸#L 为甲

醇#4为醋酸甲酯#-为水"

在强酸性催化剂的作用下#醋酸和甲醇反应生

成水和醋酸甲酯" 重组分水从塔底排出#轻组分醋

酸甲酯从塔顶采出#甲醇和醋酸则留在塔内继续

反应"

?AB@醋酸甲酯侧反应精馏稳态优化设计

反应精馏优化设计的稳态结构与操作参数将作

为动态模拟和控制系统设计的研究基础" 本文中假

设每个侧反应器之间的塔板数相同#考察不同侧反

应器台数*每台反应器之间的塔板间隔*进料位置*

回流比等对醋酸甲酯侧反应精馏的影响情况#通过

分析在不同变量影响下塔顶醋酸甲酯成分的对应情

况#来确定一个合理的参数模型+*O,

"

以传统反应精馏的塔顶产品质量要求为标准#

保证塔顶采出醋酸甲酯产品的质量分数不小于

#CR#塔釜废液中质量分数不高于 *�" 通过对各

个参数优化的结果#得到最佳的醋酸甲酯 $U0过程

稳态模型如图 * 所示" 醋酸甲酯反应精馏塔共 !)

块塔板#醋酸进料位置为第 B 块塔板#甲醇进料位置

为第 (" 块塔板#精馏塔回流比设为 *Q"" 该反应精

馏塔外集成结构共有 " 台侧反应器#第 * 台反应器

于第 (C 块塔板处与精馏塔相连#依次向上#且每间

隔 B 块塔板设置 * 台反应器"

图 *@醋酸甲酯侧反应精馏结构及

稳态模拟设计参数

在此稳态模型中#反应精馏过程的塔板液相的

组成分布曲线如图 ( 所示" 在塔板液相组成中#各

自进料位置处的醋酸和甲醇的含量最高#反应段内

原料逐渐消耗#当进入提馏段和精馏段#残余的醋酸

和甲醇也得到迅速分离" 从整体的液相组成分布图

中可以看出#在反应段物料可以充分反应并进行缓

慢地分离#达到以分离促反应的效果#当物料超出反

应段后#由于反应物的大量消耗#分离作用又可以得

到充分发挥#实现了以反应促分离的效果"

*-+%A4$(-SA4$!-+%W1

图 (@精馏塔液相组成分布

B@QL:控制方案设计

BA?@5$:过程的基础控制回路设计

为了保证上述新型的醋酸甲酯反应与精馏塔外

集成装置的平稳运行#首先应通过选择合适的被控

变量和操作变量配对模式#设计 $U0过程的基础控

制回路如表 * 所示" 该方案是以醇进料为主变量#

酸进料为从变量#进料流量双闭环比值控制与再沸

器加热量控制灵敏板温度相结合的控制方案" 本文

中通过温度相对增益矩阵法来确定灵敏板位置#确

定该反应精馏塔外集成结构的灵敏板为第 C 块塔

板" 设计多变量基础控制结构如图 ! 所示"

))C*)
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表 ?@多变量控制方案回路表

控制回路 被控变量 控制目标 操作变量

j70*)) 冷凝器液位 ")R 塔顶回流量

j70*)* 再沸器液位 ")R 塔釜采出量

\70*)) 塔顶压力 *)*Q! F\5 冷凝量

T70*))%从& 醋酸进料量 ") F2,6D1 醋酸进料流量

T70*)*%主& 甲醇进料量 ") F2,6D1 甲醇进料流量

=70*)) 灵敏板温度 C#QOOd 塔釜加热量

070*)) 醋酸甲酯质量分数 )Q#CC"" 进料比值

j70()* Zj70()" 侧反应器液位 ")R 反应器出料量

=70()* Z=70()" 侧反应器温度 C"d 加热量

图 !@+\0控制方案结构图

BAB@多变量模型预测控制模块设计

醋酸甲酯侧反应精馏集成装置#" 个不同尺寸

大小反应器与精馏塔在塔外耦合连接#反应与分离

能力的相互耦合#物料与能量之间强耦合性#使得传

统多变量控制很难满足控制要求" 在上述控制回路

基础上#以回流量和再沸器加热量为操作变量#塔顶

醋酸甲酯浓度和灵敏板温度为被控变量设计一个

( h( 多变量模型预测控制器%+\04,/:.,66%.&#控制

结构如图 ! 所示"

(Q(Q*@预测模型辨识

在醋酸甲酯侧反应精馏系统动态模型平稳运行

的基础上#输入端加上持续激励输入信号%+序列&

激励模型获得连续的响应输出+*<,

"

图 B@系统响应输出情况

系统在运行过程中的采样周期为 )Q)* 1#共采

集 *) 1 的数据%共 * ))) 组&用作模型辨识#其中

<)) 组作为训练数据#()) 组作为外推校验数据"

图 B 为激励作用下系统的响应" 对采样数据采用改

进的最小二乘算法进行辨识#得到系统状态空间

模型!
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@@利用A70信息准则#确定模型阶次为 O 阶" 模

型参数-*9*!*>*T与初始值0%)&如下所示!
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@@图 " 和图 C 显示了在灵敏板温度和塔顶醋酸甲

酯质量分数变化的情况下#模型输出结果和实际值

的拟合情况#其中实线为模型输出#虚线为系统实际

变化情况" 灵敏板温度曲线拟合情况较好#拟合值

达到 #BQ#"R"

*-模型输出$(-实际变化

图 "@灵敏板温度拟合情况

*-模型输出$(-实际变化

图 C@醋酸甲酯质量分数拟合情况

(Q(Q(@增量式预测模型

为构建基于输入增量的系统预测模型+*# ?(),

#定

义算子
.
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.
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由式%<&*式%#&可得系统预测模型!
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式中#A为预测时域#@̂ *#4#A$\i@�\表示 \时

刻对\i@时刻的预测$4为控制时域#Ac4#本文

中取A *̂(#4 "̂#将式%*)&表示为!
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(Q(Q!@预测控制器优化性能指标设计

参考轨迹P

.%N

%\iH�\&与对象预测输出之间偏

差由性能指标函数=进行惩罚#性能指标函数如下!
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此向量可以视作轨迹误差#目标函数 %*!&可改
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@@令性能指标函数的导数为零#得到未来输入增

量的最优合集!
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@@滚动优化策略要求在每个控制周期仅仅使用优

化解的第一列%控制时域中的第一步&#由此控制增

量如下式!
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C@仿真分析

为了检验 ( h( 多变量模型预测控制器在醋酸

甲酯反应精馏塔外集成结构上的动态闭环性能#分

别调节灵敏板温度设定值 s*d#塔顶浓度设定值

s*R情况下#观察塔釜再沸器加热量*塔顶回流量*

)(C*)



()*" 年 # 月 黄庆庆等!醋酸甲酯侧反应精馏过程的多变量预测控制

灵敏板温度和产品质量动态闭环响应性能"

CA?@灵敏板温度设定值改变

图 O 是灵敏板温度设定值的参考轨迹改变情况

下#动态模拟系统的闭环响应曲线" 图中虚线代表

参考轨迹#设置情况如下#系统每隔 ! 1 设定值改变

*d#该参考轨迹的设置分别考察了系统在温度设定

值升高和降低情况下的动态响应及回复能力" 从图

中可以看出灵敏板温度具有较好的跟踪能力#在设

定值发生改变的情况下发生小范围的波动就跟踪系

统参考轨迹" 而塔顶的醋酸甲酯质量分数在发生一

个阶跃后也可以迅速稳定回原值"

*-设定值$(-实际值

图 O@温度设定值变化下的系统输出响应

CAB@醋酸甲酯质量分数设定值改变

图 < 是醋酸甲酯质量分数设定值的参考轨迹改

变情况下系统的输出情况" 设置情况与温度设定类

似#系统每正常工作 ! 1#质量分数设定值改变 *R#

该参考轨迹的设置分别考察了系统在质量分数设定

值升高和降低情况下的动态响应及回复能力" 由图

< 可以看出#随着醋酸甲酯质量分数设定值的改变

其响应也出现了一个明显的滞后#但是很快又能跟

踪到参考轨迹#原因是反应精馏质量分数的调节是

一个更为复杂的过程#不仅与精馏塔的分离有关#同

时塔外反应器的耦合也有着很大影响"

*-设定值$(-实际值

图 <@质量分数设定值变化下的系统输出响应

上述 ( 种设定值改变后#系统动态响应的性能

指标如表 (" +\0控制系统基本可在 * 1 内完成调

节#可以实现良好的控制效果"

表 B@控制方案性能指标

设定类别

调节时间D1

稳态误差&

99

绝对误差积分7AX

温度
质量

分数
温度

质量

分数
温度

质量

分数

温度增加 )QO )Q"

( h*)

?B

B h*)

?C

*QCC*<< )Q))"<(

温度减少 * )QC

(Q* h*)

?B

BQC h*)

?C

*Q<(#"B )Q))O"(

质量分数

增加

)Q# *Q(

< h*)

?"

B h*)

?"

)QB()C" )Q)BBO

质量分数

减少

)Q" *Q*

< h*)

?"

! h*)

?"

)Q!*C<( )Q)B<)#

CAC@进料量随机扰动

当系统正常工作时#对其加入进料量 s*)R的

随机扰动#观察 +\0控制系统对扰动的抑制作用"

图 # 是在进料量随机扰动下灵敏板温度和塔顶醋酸

甲醇质量分数的控制系统响应曲线#可以看出灵敏

板的温度波动在 *d范围内" 醋酸甲酯质量分数参

考轨迹保持在 )Q#CC C#由其响应情况看出质量分数

始终控制在 *R内"

*-设定值$(-实际值

图 #@进料量随机扰动下的系统输出响应

D@结论

针对醋酸甲酯反应与精馏塔外耦合集成结构#

本文中利用基于独立反应量的稳态优化设计方法#

采用A9&%/ \689流程模拟软件建立醋酸甲酯侧反应

精馏模拟实验平台#得到最佳的集成结构与最优的

操作参数" 然后在传统的多变量控制回路基础上#

将多变量模型预测控制应用于该模拟仿真平台#满

足期望的控制性能指标" 最后对醋酸甲酯侧反应精

馏过程进行模型预测控制的仿真模拟#对其系统响

应性能进行分析#表明该控制方案控制精度高*性能

好#并具有良好的鲁棒性"

)!C*)
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沃特世全面解读[QL法规新版附录&计算机化系统'

@@沃特世公司%b5:%.9

1

&()*" 年 < 月开展了一系列活

动#为中国制药行业全面解读国家食品药品监督管理局

%0TVA&发布的.药品生产质量管理规范%()*) 年修订&/

%Y+\法规&计算机化系统附录%以下简称'.计算机化系

统/(&#帮助制药企业应对全新附录所带来的严峻挑战"

Y+\法规新附录.计算机化系统/将于 ()*" 年 *( 月 *

日起执行#新附录对制药企业计算机化系统的验证*数据合

规性*数据安全性*数据备份等提出了明确要求" 在开放化

的市场竞争和国际化法规监管的双重压力下#如何在提高

质量的前提下兼顾效率是国内制药面临的共同挑战"

目前制药企业中#有些规模较小的实验室还采用单机

版色谱工作站来处理色谱数据" 根据新的.计算机化系

统/附录明确要求#每套计算机化系统必须进行验证#对于

规模化的实验室来说#如果每一台仪器都作为独立系统逐

一进行验证#则费用会大幅增加" 而当实验室仪器数量达

到 " 台以上#就需要考虑比较单机版与网络版软件的平均

成本" 相较之下#网络版软件只在首次部署的时候产生验

证成本#无疑将成为制药企业在满足验证要求的同时降低

成本的有效途径" 使用网络版软件#未来再接入新仪器时#

都只需对仪器硬件进行确认即可#无需再对软件进行全面

的重新验证" 如此#单机版与网络版软件的平均验证成本

可能相差数十倍"

沃特世的色谱数据软件 X2&,M%.

1网络版具有强大的

功能#能够有效提高实验检测效率#并允许用户通过移动设

备随时随地监控色谱系统" 而针对非色谱类仪器#沃特世

则提供另一种数据管理解决方案G8Y%/%939

1

$V+$科学数

据管理系统#它可以自动采集*编目原始数据和报告数据#

将仪器的原始数据归档至安全*可靠的W.546%数据库中#符

合电子记录和电子签名的规定等#最终帮助企业满足法规

要求" !陆嘉骏#

)BC*)


