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ГНЦ РФ Научно-исследовательский физико-химический институт
 им. Л.Я. Карпова, г. Москва
Для ускорения разработки и исследования каталитических процессов предложена и подробно обсуждена автоматиче​ская система научных исследований (АСНИ), включающая в себя следующие этапы: формулирование цели и постановка задачи; изучение всей информации о процессе до начала исследования; построение физико-химической структуры модели каталитического процесса; предварительное построение математической модели; создание математического обеспечения, проведение вычислительных экспериментов (ВЭ) на ЭВМ в стационарных и нестационарных условиях и бифуркационный анализ систем нелинейных уравнений модели; планирование натурного эксперимента (НЭ); осуществление натурного лабораторного эксперимента; сопоставление результатов ВЭ и НЭ. Обсуждены предпосылки, условия, методы, перспективы и преимущества использования АСНИ в науке и производстве и создания интеллектуальных систем, включающих АСНИ и измерительно-вычислительный комплекс.
ВВЕДЕНИЕ
Химическая промышленность и особенно промышленный катализ в 90-е годы прошедшего века понесли огромные потери. Так, производство химических продуктов снизилось более чем в 2 раза. Поэтому возникла острейшая задача — в короткие сроки создать новые эффективные конкурентоспособные катализаторы, промышленные каталитические процессы и производства. На ее решение времени отпущено очень мало. Надо помнить, что время - не возобновляемый ресурс, а потеряно его было слишком много. Поэтому необходима разработка перспективной методологии решения проблем промышленного катализа. В этих целях должны быть использованы современные возможности науки и техники для внедрения методов испытания, а также новые средства и подходы к организации экспериментальных исследований с помощью ЭВМ, математики и физики. Необходимо показать, что в российских условиях мобильность науки и техники в решении научно-технических проблем химической промышленности может быть значительно выше, чем в западных странах. Успехи в промышленном катализе определяются:
· интеллектуальным потенциалом;
· скоростью приобретения знаний;
· изысканием катализаторов;
· проведением научно-технических исследований;
· изучением кинетики каталитических реакций;
· математическим моделированием (ММ);
· внедрением в практику новых научных знаний и открытий.
Нельзя надеяться на создание новых процессов по наитию, без глубокого проникновения в их сущность или на разработку новых ресурсосберегающих конкурентоспособных технологий в рамках чисто эмпирического подхода. Дальнейшее развитие промышленного катализа немыслимо без глубоких современных научно-технических и экономических знаний.

Экономика, базирующаяся на знаниях, — это современный этап развития общества, самый эффективный механизм преодоления трудностей развития и решения научно-технических проблем. Экономика знаний существенно отличается от традиционной рыночной экономики. Последняя, руководствующаяся только прибылью, устанавливает материальные барьеры между учеными и специалистами различного профиля, тогда как производство современных знаний требует коллективного труда ученых и широкой коммуникации между ними. К сожалению, реформы уничтожили ряд школ в области химической технологии.

Время для разработки идей, создания и освоения нового производства постоянно и быстро уменьшается, и уже никто не имеет 3—5 лет на разработку нового процесса.

Для сокращения сроков решения стоящих проблем возникает задача интенсификации интеллектуального труда. Необходимо добиваться эффективного объединения интеллектуальных возможностей различных специалистов, базируясь на использовании новых экспериментальных методов, а также достижениях математики, физики, вычислительной техники и научно-технической информации.

При создании каталитического производства физикохимики и инженеры-технологи помимо разработки технологии катализатора и каталитического процесса должны одновременно решать ряд вопросов, таких, как финансирование, экономика, обеспечение ресурсами, учет особенностей района будущего строительства и др. Для сокращения времени разработки все эти аспекты необходимо рассматривать в единстве и одновременно.

Таким образом, создание нового конкурентоспособного технологического процесса — сложная научная и организационная проблема. Для этого требуются поиск новых научных направлений, постановка комплексных исследований, получение материалов с заданными качествами и свойствами.

При всей сложности изучения скорости гетерогенной каталитической реакции возникает проблема поиска в короткие сроки простого технического решения при высоком уровне технологической разработки.

Промышленное внедрение ряда каталитических процессов показало ограниченность традиционных теоретических и экспериментальных методов и подходов. Поэтому указанные цели могут быть достигнуты лишь путем коренного обновления методологического и материального обеспечения на основе всесторонней математизации как научных исследований, так и опытно-конструкторских разработок.

Постановка общей задачи должна быть важнейшим первым отдельным этапом с дальнейшим делением на самостоятельные конкретные задачи. Такой подход позволит резко сократить объем экспериментальных работ и оценить возможности применения тех или иных методов.

Хороший эксперимент невозможен без предварительной теории, для которой он является «верховным судьей». Основная идея построения автоматизированных систем научных исследований (АСНИ) — сначала подумай, а потом приступай к созданию экспериментальной установки и проведению эксперимента.

1. МЕТОДОЛОГИЯ АСНИ

Исследование каталитического процесса с помощью АСНИ состоит из следующих последовательных этапов:

—
формулирование цели и постановка задачи;

—
изучение всей информации о процессе до начала исследования;

—
построение физико-химической структуры модели каталитического процесса;

—
предварительное построение математической модели;

—
создание математического обеспечения;

—
проведение вычислительных экспериментов (ВЭ) на ЭВМ в стационарных и нестационарных условиях и бифуркационный анализ систем нелинейных уравнений модели;

—
планирование натурного эксперимента (НЭ);

—
осуществление натурного лабораторного эксперимента;

—
сопоставление результатов ВЭ и НЭ.

Основой ВЭ является математическое моделирование, теоретической базой — прикладная математика, а технической — персональные компьютеры и ЭВМ большой мощности. Структура методологии сочетания НЭ и ВЭ состоит в последовательном проведении всех этапов цикла, где каждый очередной цикл приближает к решению поставленной задачи. Цикл начинают с предварительного построения модели на основе всей известной информации о решаемой задаче. Затем разрабатывают алгоритмы и программы и проводят анализ полученной математической модели, на основе чего планируют экспериментальные исследования и только после этого начинают эксперимент (см. рисунок).
Функциональная структура АСНИ

Основной смысл последовательности этапов состоит в предварительном расчете и определении того, что и как надо измерять. Если за один проход рабочего цикла результаты прогноза хорошо согласуются с данными НЭ, вычисления прекращаются. В противном случае меняются либо параметры ММ, либо сама модель (учитывается ряд причин, которыми ранее пренебрегали), а следовательно, алгоритм и программа, и проводится очередной цикл. Разработанная технология позволила резко повысить качество, надежность и полноту математических моделей и сократить сроки их получения.

Обратная связь между НЭ в АСНИ и ВЭ позволяет исследователю углубить свои знания об объекте изучения, указать наиболее возможные сценарии и разобраться в противоречиях.

Очень важно для АСНИ графическое представление результатов. Визуальное наблюдение содействует творческому процессу решения поставленных задач. ЭВМ не только быстро считает, но и быстро запоминает огромный поток чисел. Это свойство ЭВМ позволяет следить за очень быстрыми физико-химическими процессами и становится своеобразным микроскопом. Благодаря этой функции ЭВМ возможно проводить эксперимент со сложными реакционными системами. Затем ЭВМ включается в обработку большого количества экспериментальных данных. На этом этапе необходимо сотрудничество физикохимиков, инженеров-технологов с профессиональными математиками для составления алгоритмов и программ. Алгоритм должен обеспечивать не только скорость работы, но и ее качество, что позволит сократить продолжительность эксперимента и объем подлежащего обработке цифрового материала.

Логически непротиворечивых теорий о механизме и кинетике химического превращения возникает несколько, и основной смысл последовательности этапов состоит в понимании того, что надо измерять и как находить истинные зависимости. Каждое последующее измерение производится после обработки и осмысления предыдущего. Такой подход предусматривает всестороннюю активизацию интеллектуальной деятельности и преодоление консерватизма эмпирического исследования. За счет оптимального сочетания НЭ и ВЭ происходит не только рост производительности труда научного сотрудника, но и повышение качества экспериментальных результатов и полноты полученных кинетической и других математических моделей.

Цикл НЭ и ВЭ позволяет создать последовательность кинетических и других математических моделей, описывающих опытные данные с различной степенью подробности. При этом выясняются условия применимости различных моделей в широких диапазонах изменения их характеристик и проводится исследование параметрической чувствительности. На основе полученных моделей возможен прогноз для такого набора параметров, при котором осуществление НЭ крайне затруднено или в данное время невозможно. Новые результаты, полученные с помощью ВЭ, стимулируют постановку новых НЭ. Таким образом, происходит органичное слияние НЭ, теоретических методов физики, физической химии, математики и ВЭ. Преимущества и сила ЭВМ и математики раскрываются в полной мере лишь в сочетании перечисленных разделов науки. Результаты работ особенно плодотворны и ценны, когда исследования проводятся с помощью математических моделей, основанных на первых принципах физико-химических и физических закономерностей, лежащих в основе каталитических и химико-технологических процессов. В этом случае методология взаимосвязи НЭ и ВЭ опирается на стиль мышления, в котором глубокое знание конкретной системы сочетается с пониманием общих фундаментальных основ науки, и достигается сбалансированность между теорией и экспериментом, а также теорией и практикой. Результаты ВЭ более достоверны при сопоставлении с опытом, если модели опираются на более надежные и точные исходные экспериментальные данные, чем результаты более грубых экспериментальных измерений.

Характерное отличительное свойство сочетания ВЭ и НЭ заключается в диалоговом режиме общения физикохимика, инженера-исследователя, инженера-технолога с ЭВМ, осуществляемом с применением АСНИ, которая объединяет работу экспериментатора и теоретика. Первый использует ЭВМ для управления экспериментами, а также накопления и обработки данных; второй — для прогнозирования результатов опыта и планирования эксперимента. Итогом их взаимодействия становится ясное понимание физико-химических и химико-технологических явлений на основе информации, полученной с помощью ЭВМ.

В процессе совместной работы специалистов различного профиля возникает коллективный интеллект (КИ). Сотрудничество порождает новые качества коллектива и вследствие синергетического эффекта. Параметрами порядка в деятельности научного коллектива становятся: образование, нравственность, общее миропонимание, законы естественных наук и научные парадигмы. Необходимо понимать, что развитие КИ происходит возрастающими темпами, тогда как индивидуальный интеллект мало изменяется. При исследовании сложных каталитических систем, имеющих междисциплинарный характер, КИ во многих случаях имеет решающее значение. Как правило, рождение оригинальных фундаментальных идей происходит в коллективе исследователей, работающих над крупными научно-техническими проблемами катализа в условиях постоянного взаимного общения, обсуждения на семинарах, т.е. при реализации преимуществ коллективного интеллекта.

При ВЭ мы фактически исследуем систему в поле внешних возмущений, приближенности вычислений и дискретизации дифференциальных уравнений. Для устойчивых систем процесс счета устойчив и мы имеем необходимое решение, а для неустойчивых — получаем новый принципиальный инструмент, позволяющий исследовать динамику неустойчивых стационарных состояний каталитических систем. Так, например, для устойчивых автоколебаний вариация начальных значений не повлияет на конечный результат, и система выйдет на устойчивый предельный цикл. В случае неустойчивой системы поведение фазовых траекторий на странном аттракторе будет отличаться. Таким образом, мы рассматриваем возможную эволюцию системы при наличии возмущения.

Итерационная процедура сочетания ВЭ и НЭ позволяет преодолеть сложности, возникающие при прямом измерении характера протекания исследованных стадий каталитического и химико-технологического процесса, а также вследствие ограничения возможностей физических приборов. Наиболее значительные достижения современной физики и новой техники получены благодаря именно сочетанию ВЭ и НЭ. Их сбалансированность — это одна из труднейших проблем проведения научно-исследовательских работ, нуждающаяся в подготовленных по-новому специалистах.

В процессе ВЭ и НЭ в АСНИ вырабатывается система кинетических и математических моделей, позволяющих с различной степенью подробности учитывать физические и физико-химические факторы, при этом определяются области их применимости для каждого уровня описания. Использование АСНИ дает возможность быстро, за время решения задачи на ЭВМ, получить количественную информацию о химико-технологическом процессе, вскрывая его внутренние связи и закономерности и сокращая при этом характерные для натурных испытаний материальные и трудовые затраты.

Математическое моделирование и вычислительный эксперимент являются современным методом теоретического исследования наукоемких задач, когда получение требуемых результатов традиционными способами экономически нерентабельно и невозможно.

Надо понимать, что получение новой информации, новых знаний немыслимо без развитой методологии. Раскрывающая истинные возможности каталитического процесса, она существует уже более 30 лет, детально разработана и апробирована в научных исследованиях ряда сложных каталитических реакций. Отечественная наука была одной из первых в развитии ММ каталитических процессов на основе сочетания НЭ и ВЭ в АСНИ. АСНИ стали инструментом познания, глубокого проникновения в суть изучаемых каталитических процессов и явлений. В период 1975—1990 гг. методы АСНИ, ММ, ВЭ, НЭ успешно использовались в ОКБА «Химавтоматика» (Москва) и НИФХИ им. Л.Я. Карпова (Москва) при создании ряда промышленных каталитических технологий (получение нитрила акриловой кислоты аммонолизом пропилена, производство бензина из метанола и др.). Тем самым удалось сократить сроки разработок в 10—20 раз, снизить их стоимость, а главное — достичь принципиально новых эффективных решений. Необходимость и плодотворность этой методологии признана на всех уровнях. Однако ее развитие и применение в практической работе не стали приоритетным направлением научно-технического прогресса в промышленном катализе.

2. ИНТЕЛЛЕКТУАЛЬНАЯ СИСТЕМА АСНИ И ИВК

Методология изучения химико-технологических процессов с помощью АСНИ предусматривала всестороннее усиление интеллектуальной деятельности и преодоление стереотипов и консерватизма эмпирического решения проблем. Такой подход ранее уже был реализован в промышленности. Сейчас наступил дальнейший этап развития АСНИ — создание интеллектуальных АСНИ, т.е. полностью основанных на знаниях, которые непосредственно связываются с решением конкретных практических задач. Интеллектуальные системы на основе ВЭ позволяют распознавать, размышлять и действовать. Открывается возможность достигать с помощью таких АСНИ понимания каталитического процесса, т.е. устанавливать не предусмотренные ранее условия проведения процессов, связи между технологическими параметрами систем.

Коллектив специалистов, работающий по АСНИ и на измерительно-вычислительном комплексе (ИВК) и использующий все средства интеллектуальной деятельности и возможности для получения знаний, образует интеллектуальную систему, создание и освоение которой приобретает важное практическое значение. Она не только объединяет средства деятельности, но и включает специалистов с их интеллектуальными возможностями. Интеллектуальные системы АСНИ содержат также ИВК, разработанные на основе обобщения опыта моделирования химико-технологических процессов, накопленного в Институте катализа СО РАН (Новосибирск) и отраслевых институтах химической промышленности.

В состав ИВК входят следующие банки данных:

—
по физико-химическим свойствам индивидуальных веществ;

—
моделей основных аппаратов химической технологии и программ для их расчетов;

—
расчета свойств смеси и термодинамических параметров.

С помощью ИВК инженер-химик может:

—
подготовить данные для проектирования химико-технологических процессов, используя имеющуюся физико-химическую информацию;

—
получить необходимые сведения по физической химии процесса на основе экспериментального материала;

—
выполнить расчеты материальных и тепловых балансов, выяснить достоверность и полноту полученных результатов.

Основополагающей частью ИВК является расчет материального и теплового балансов стационарного режима произвольной схемы химико-технологического производства. Система сопряжена с собственным банком данных, необходимым для расчета свойств отдельных компонентов технологической среды и смесей в широком диапазоне температур, давлений и составов. Для вычисления этих параметров имеются обширные библиотеки программ, позволяющих обрабатывать результаты функционирования аппаратов, составляющих технологическую схему. При наличии кинетической модели программы дают возможность надежно описать картину протекания процесса в различных реакторах.

Таким образом, использование интеллектуальных АСНИ и ИВК сближает исследование с проектированием, что резко сокращает сроки разработки процесса. Инженер-технолог уже на стадии исследования может себе представить будущее производство, его технико-экономическую эффективность и, если требуется, внести необходимые коррективы.

Освоение интеллектуальных систем АСНИ и ИВК включает в себя не только приобретение знаний и навыков работы, относящихся к отдельным составляющим. Очень важной становится роль знаний инженера-технолога и представителя фирмы-потребителя в руководстве АСНИ и ИВК как целостного образования. Инженер-технолог объединяет знания, умения, навыки и интуицию, опираясь на квалифицированных специалистов разных областей. При этом научно-техническая истина и нравственность не могут быть разделены, хотя и нравственность, и наука имеют собственные область и черты, проникая друг в друга. Исследователь каталитического процесса и потребитель полученных знаний должны быть связаны напрямую, без посредников.

Коллективное творчество на основе интеллектуальных АСНИ — это важнейший и наиболее трудный фактор успешной работы в системе АСНИ и ИВК. Предстоит преодолеть огромные трудности в проведении коллективных работ. Субъективизм может оказывать отрицательное влияние. Поэтому в работе важна высоконравственная обстановка, особенно — индивидуальная инициатива и личный творческий потенциал. Это область, в которой решает не число, а профессионализм кадров. Необходимо широкое привлечение молодежи — аспирантов и студентов государственных университетов и вузов. Укомплектованность АСНИ современными приборами, математическим обеспечением сама по себе не решает проблем, ибо работа в системе АСНИ и ИВК зависит от потенциала людей и их интеллектуальной активности и заинтересованности.

3. ПРИНЦИПЫ ПОСТРОЕНИЯ МАТЕМАТИЧЕСКИХ МОДЕЛЕЙ

В химической технологии и промышленном катализе построение математических моделей наиболее часто осуществляется, опираясь на исходные предположения и данные. В этом случае на базе предполагаемого механизма каталитического процесса формируются динамические уравнения для всех участвующих компонентов на основе химической кинетики, физической химии и физики. Для сокращения размерности модели определяют продолжительность релаксации отдельных стадий и устанавливают временнýю иерархию. Для быстрых процессов дифференциальные уравнения можно заменить алгебраическими — на основе теоремы Тихонова. Быстрые (с малым временем релаксации) переменные выражаются через ведомые. Это один из возможных подходов получения математической модели.

Однако при изучении сложных каталитических процессов, например в трехфазных системах и во взвешенном слое катализатора, в силу объективных причин нет возможности получить полную информацию о внутренней структуре и деталях протекания химического превращения. Возникают трудности определения концентраций и температур, обуславливающих состояние каталитического процесса. В этом случае мы не способны записать уравнения исследуемой системы, но можем экспериментально наблюдать процесс ее изменения во времени. На практике чаще всего нет возможности измерить зависимость от времени всех фазовых координат системы. Поэтому возникает второй подход — получение модели на основе наблюдаемых данных.

Обычно доступными для измерения являются только одна или несколько величин, характеризующих каталитический процесс. Ситуация, при которой единственный способ получения представлений об изучаемой системе состоит в ее реализации, а любая другая информация является недоступной, привела к возникновению понятия «черный ящик». Зависящее от времени реализации значение параметра (наблюдаемые концентрации, температура и др.), дискретизированное с некоторым шагом Δt, называется одномерным временным рядом: a(iΔt) = ai, i= 1, 2, …, N. Создание модели собственно и состоит в восстановлении рассматриваемой системы по экспериментальному временному ряду ai.

В настоящее время эта проблема восстановления модели на основе наблюдаемых данных охватывает ряд методов и широкий круг научных задач, решение которых направлено на получение информации о свойствах «черного ящика». Одним из способов является восстановление по одноименному ряду ai, регистрируемому в экспериментальных исследованиях. Например, размерность фазового портрета хаотической каталитической системы может быть восстановлена по ряду ai, если в качестве недостающих координат состояния используется тот же самый ряд, взятый с некоторым запаздыванием. При этом, не вникая в детали, необходимо определить, к какому классу надо отнести изучаемую систему, и затем построить фазовый портрет. Переход от последнего к нелинейным функциям неоднозначен. Наиболее часто выбирают нелинейные функции в форме полиномов.

По сравнению с первым подходом получения математической модели, второй — значительно сложнее и требует опыта, интуиции, знаний и творчества. Желательно получить схожие результаты, используя оба подхода.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В настоящее время необходимо осмыслить и понять современное состояние нашей научно-технической и научно-исследовательской способности решать проблемы развития химической индустрии. Нельзя терять время. Для преодоления «технического разрыва» необходимы научно-технические исследования самого высокого качества и научного уровня.

Настоящий момент является критическим и для судеб теории и практики катализа и химической технологии. Достигнем ли мы более высокого уровня разработок с помощью ММ, ВЭ, НЭ, АСНИ и ИВК? Обеспечим ли благоприятные условия для развития? Какие крупные научно-технические проблемы и задачи будем решать в ближайшее время?

Интеллектуальная система АСНИ—ИВК позволяет подчинить единой цели фундаментальные исследования и практические разработки, снимая искусственный барьер между ними. Она стала универсальной методологией, неизбежной для современного этапа научно-технического прогресса промышленного катализа, интеллектуальным ядром компьютеризации нашей деятельности, главным инструментом внедрения многочисленных методов прикладной математики.

Интеллектуальной основой нашей деятельности по научно-техническому прогрессу химико-технологических и каталитических процессов должны быть ММ, ВЭ, НЭ в АСНИ и ИВК. Нам необходимо определить области первоочередного их применения и составить перечень задач, в решении которых предложенная методология даст заметный экономический эффект. Для этого требуется установить взаимодействие с основными фирмами и организациями в химической индустрии. Роль науки и ученых в обществе становится совсем иной, чем прежде. Научные разработки должны быть в гораздо большей степени связаны с производством, поскольку именно промышленность их использует.

Работа выполнена при финансовой поддержке

Российского фонда фундаментальных исследований,

грант № 05-03-32691а.
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