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Согласно [1], реакция на палладин-медь-ацстатном катализаторе 
з паровой фазе 1Гротекает по параллельной схеме:

С3Нв 4- 1/2 О, 4֊ СНаСОО11 ----- ► С3Н5ОСОС113 4- Н2О;

С3Нв 4֊ 9/2 О,----- > ЗСО2 -Т ЗН2О.

Процесс характеризуется изменением активности каталитической сис
темы во времени. Кинетическая модель таких процессов, которые про
текают в аппарате с гидродинамическим режимом движения потока 
близким к режиму идеального вытеснения, представляет собой систе
му квазилинейных дифференциальных уравнений в частных производ
ных гиперболического типа:

дс. р 9 2/с1(Т)ка(Т)А(С1, са)4(Сх,сэ) .
д! \ 2КА7')А(С1,С2)^К3(Г)/^СиС.)'

да р. — = — и-----------------------------------------------------  ; (I) 
Ы----- - С3)4֊/<3(7')Л(С1։ С,)

А=։^/<г(Г)0. (3)
о/

с краевыми условиями

с,(о, /) = С,’(о, <՝։(о,о =-. с?(/). о(/, о) = е,(/),
г-где

/, (С„ С,) = с’о, • 4֊(С1 ֊ с?) —7 с» - с?);

А(С։, с։) = съ. - (С, - с?) -4֊ (С, - с°,у, 
м

С։, С.------молярная концентрация аллилаце'1ата АЬАС и двуокиси
углерода СО։ в реакционных газах, соответственно; Со , С^,, — .мо
лярная концентрация кислорода и пропилена в исходной парогазовой 
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смеси (ПГС); ■* молярная подача ПСГ. кмоль/лс-час; I текущая 
длина аппарата, м; астрономическое время, час. Q коэффициент 
дезактивации каталитической системы; /<3, /<3, /<« — константы скоро
стей отдельных стадий реакции. Проблема оптимизации заключается 
в выборе оптимальной температурной последовательности Г(/, i), мо
лярной подачи ПГС -I и времени работы реактора н цикле работы 
катализатора обеспечивающих максимум выхода целевого про
дукта за цикл:

max J(>, Т, tu) - ----------!--------- f £)<//, (4)
Л *u tu -Mp4՜ Ai J

0

где /ц и tv время работы аппарата в цикле и регенерации катали
затора, час; tn время, необходимое для перехода от режима реге
нерации к режиму работы, час; S— поперечное сечение трубки, м2 
при выполнении ограничений:

Лп1п 7 (/, -Ч- ^шлх I 'mln -> * ’

Физическое существование оптимума критерия (4) можно объяснить 
следующим образом: при малых значениях tK суммарный выход за цикл 
будет мал. при больших же значениях средний выход целевого про
дукта за цикл будеч также небольшой из-за уменьшения производи
тельности катализатора. Следовательно, выход ALAC за цикл, незави 
симо от времени пребывания, будет иметь максимум но/,..

Характерной особенностью процесса является то, что на степень 
превращения кислорода Л'() налагается ограничение типа равенства:

х (z„ () = =, = 0>6б (5)
Go.

Решение задачи оптимизации при наличии ограничения (5) проводи 
лось с помощью «метода штрафов» [2]. Идея метода состоит в том. 
чтобы сконструировать такую функцию J,(v, /„), которая бы резко
возрастала при выходе точки, соответствующей аргументам функции, 
из области D. где удовлетворяется требование (5). Таким образом, 
вместо функционала / для максимизации взят вспомогательный функ
ционал Л:

'ц
max/. Ч Г. /в)х=---------—----- [ХО,(Д, 0 ֊71’^.

V. Г. гц /ц4 ^֊гЛ. J J (б)

После соответствующих преобразований получаем:

max J. (х. Г, 4) = (՝-------------------{С, (/., t) - х 1 С, (Л, t) 4-
■*, т, tu J Ai4՜ 4՜

гЗС,(Д. О (7)
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Для решения задачи применен двухуровневый метод оптимизации. 
На верхнем уровне осуществляется поиск переменных ? и Л, с помощью 
метода наискорейшего спуска [3]. На нижнем уровне, для найденных 
значений ՝/ и с помощью принципа максимума Понтрягина выбирает
ся оптимальное управление.

Критерий оптимизации (7) при этом будет иметь вид:

шах У, 
т

[С։(Д. 0֊а|С։(Л, 0 4֊

I ЗС9(Ь, ф<Сн Сг(Т)сИ, (8)
о

а функция Понтрягина и система сопряженных уравнений —

/у = ^АА-ЮЛА) ֊ О)
֊г Аз/а

7Г “ 75ГТ?’/Г/ ,=! + + ՛։ А +
(.1 (УА1/1-Ь АзЛ)

4- 2/<։АХ։/г ֊ 2/<Лд 4֊ /<з)/НИ (Ю)

с (± 
(2^А + А/.)։ Г\з

Л’К։/;+ЗМ5/5

12/<- а;а г блуи</. ֊ ֊֊ кл, (К, + *,)/?!; (11)

х/А Р\4т- = ™ , <Ь 2К> V»/«- Ь (>2)
<7/ 2лх/։ 4֊ Кл/а

с краевыми условиями:

МЛ о 2а [С, (/.,/) 4-ЗСЛЛ, 0-2СвоЛП;

МЛ 0=֊г^-65----- }----- -НСМЛ О-ЗСа(/., 0-2^1];
оСг Гц 4 гр 4֊ /|։

Ф>(А. М = -^- = 0. 
дЬ

Алгоритм решения задачи реализуется следующим образом.
1. Задаются исходными значениями ՝* и /и.
2. Решается задача выбора I) с помощью принципа мак

симума, которая позволяет свести оптимальную задачу к краевой для 
системы дифференциальных уравнений в частных производных. Внача
ле интегрируются уравнения (1) и (2) но /. затем уравнение (3) по I.
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При этом значения С,. С։ н 0 сохранялись по (/. /). Далее, обратно ин
тегрируются уравнения (10) —(12) и на каждом шаге интегрирования 
определяется Т (/. /) из условия достижения максимума функция Нон 
грягниа (9). Максимум функции /У находился методом простого пере
бора температуры в интервале (Г.1։п, 7’тах) с шагом 0,5'. Итерацион
ная процедура продолжается до обеспечения сходимости по 7’(/. I).

3. Используя направленный перебор по V и /ц. повторяется этап 2

Задача решалась на ЭВМ ЕС-1022 на языке программирования 
PL!\. С целью экономии затрат машинного времени первоначальный 
профиль Т </. Z) задавался в виде монотонно возрастающей функции 
Зависимость величины функционала |8) от номера итерации прнведс 
ча на рис. I. Результаты оптимизации показали, что оптимальными я.1։ 
ляются: tn = 720 ч. и г — 800 хьиолб/.чЧ'ш. что 1ля выбранного диамет
ра трубки соответствует линейной скорости ПГС L' - 0.8 л'/с. При этом 
перепад давления по высоте зернистого слоя пренебрежимо мал по 
сравнению с общим давлением системы. Оптимальное распределения 
температуры 7* (/. t) при ՝/"' и /ц?: приведены на рис. 2.

Как видно из рисунков, характер оптимальной температурной по
следовательности по тлине аппарата СО временем изменяется сравни 
тельно незначительно В таких случаях процесс достаточно хорошо мо 
.кет быть реализован в трубчатом реакторе с внутренним теплообменом. 
На этом основании 1ля процесса синтеза аллилацетата выбран кожухо- 
трубчатый реактор со стационарным слоем катализатора в трубном 
пространстве и циркуляцией хладоагента в межтрубном пространстве 
аппарата.
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В результате оптимизации процесса сделан выбор типа реакцион
ного аппарата, найдены оптимальное время работы аппарата в цикле 
работы катализатора Г1։. линейная скорость IIГС 1> и определена опти
мальная температурная стратегия ведения процесса во времени.

6
Рис. 2.

Ереааиск отл ОНПО <11#астяолнмёр» 18.11.1982

45



U. IL ԽԱՉԱՏՐՅԱՆ, Դ. Գ. ՄԱՐՋԱՆՅԱՆ, Ռ. Դ. ԱԼՄՈՅԱՆ, Լ. Ա ՄԱՐՏԻՐՈՍ ՅԱՆ

ԱԼԼ1ՎԱՑԵՏԱՏԻ ԴԱՕԱՖԱ9.ԱՅԻՆ ՍԻՆԹԵԶ!’ ՊՐՈՑԵՍ!’ ՕՊՏԻՄԱԼԱՑՈԻՄ!?

Ա մ փ ո փ н է մ

Դիւոա րկված են արդյոնաբ հրական օրգանական սինթեզում կարևոր մո~ 
նոմեր հանդիսացող ալլիլացետատի սինթեզի պրոցեսի օպտ իմ ալա ցմ ան 
հարցեր։

Մշակված ոչ ստացիոնար կինետիկական մոդելի հիման վրա կատարված 
է րվսէգիսաաւոիւ/տիկական պրոցևււի օււրոիմ ալարում ր' կիրառելով Լրկմա- 
կարդակ ո/գտիմ ս/լացմ ան մեթոդը։

Օպտիմիղացման արդյունքի հիման վրա կա и,'‘արվել է ռեակտորի տիպի 
րնարությունր ե որոշվել են պրոցեսի օպտիմալ վարման պարամետրերը։
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