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氨合成反应器出口氨含量的预测模型研究

郑 启 富
(浙江工业大学 浙西分校, 浙江 衢州 324006)

摘　要: 径向基函数网络 (RBFN )具有很强的非线性表达能力,循环子空间回归 (CSR )可在更广的空间

内为网络模型寻找最优的参数。应用RBFN 2CSR 方法为出口氨含量建模,取得了满意的效果。
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Abstract: A p redict ion model is p ropo sed fo r the rela t ion betw een the ammonia con ten t and its

influencing facto rs. T he model can p redict the ammonia con ten t, gu ide p roduction and op tim ize the

operational param eters of the reacto r. Because radial basis function netw o rk s have strong capab ility of

non linear exp ression and cyclic subspace regression can find the op tim al coefficien t in w ider space,

RBFN 2CSR app roach is app lied to modeling fo r the ammonia con ten t at the ex it of the ammonia

syn thesis reacto r, and satisfying resu lts is ob tained.
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1　引　　言
　　合成氨工业在国民经济中占有十分重要的地

位。目前,我国拥有年产 30万吨大型合成氨装置 19

套[1 ] ,小合成氨厂 1 060家左右[2 ]。因此,优化工艺

过程及指标,降低生产成本,能显著地提高合成氨生

产的经济效益。现有的合成氨工艺优化措施,主要有

研制新型高效的催化剂,综合利用能源,改进反应器

结构等。本文从新的角度出发,采用径向基函数网络

(RBFN ) ,结合循环子空间回归 (CSR )方法,建立氨

合成反应器出口氨含量的预测模型,用以指导合成

氨的生产和反应器的优化。

2　RBFN-CSR方法
2. 1　径向基函数网络

　　RBFN 是一种新颖有效的前馈式神经元网络,

它具有很强的非线性表达能力。设RBFN 的输入、输

出和隐结点分别为 n,m 和 q, 其拓扑结构如图 1 所

示。

图 1　RBFN的拓扑结构

　　本文选用高斯函数作为隐结点的径向基活化

函数,各隐结点的输出为
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G h (x ) = exp (- ‖x - ch‖
Ρh

)
2

h = 1, 2,⋯, q (1)

其中: x 为输入矢量, ch 和 Ρh 分别为第 h 个隐结点径

向基函数的中心矢量和宽度参数。

　　RBFN 的输出为隐结点输出的线性加权和,即

yδ( j )
i = ∑

q

h= 1
w h jG h (x i) ,　j = 1, 2,⋯,m (2)

其中w h j 为第 h 个隐结点到第 j 个输出结点的连接

权。

　　RBFN 的性能取决于其结构和参数, 包括隐结

点数 q, 各隐结点径向基函数的中心矢量 ch 和宽度

参数 Ρh。它们的选择较为困难, 一般可用遗传算法、

正交最小二乘学习算法等,但这些方法计算量大,且

很难保证得到最优解。本文采用文献 [ 3 ] 提出的方

法,将隐结点数 q取为训练样本集的样本数 p ,各隐

结点的 ch 取为相应的样本值,而 Ρh 值则采用尝试方

法选取。在确定了 q, ch和 Ρh之后,可由式 (1) 计算得

到活化矩阵G ,然后求解

Y = G ×W (3)

其中 Y为因变量矩阵,从而得到网络的权矩阵W。

　　 式 (3) 为多元线性回归算式, 常用最小二乘回

归 (L SR ) 方法求解, 要求样本数为自变量维数的 5

～ 7倍。然而, 这里的自变量维数等于样本数, 自变

量维数相对过高,难免存在显著的复共线性,使回归

模型极不稳定。为此, 本文应用 CSR 方法来克服这

一问题。

2. 2　循环子空间回归

　　CSR 方法[4, 5 ]从空间R (GT ) 中选取一系列子空

间,求得一系列最小二乘解,并依据一定的准则选择

最优解,从而可消除自变量间的复共线性,得到性能

优良的模型。

　　设G 为 p × q维矩阵,其秩为 k。记S l (1≤ l≤

k ) 为R (GT ) 的 l维K rylov子空间,而它的前 j 个线

性无关向量所构成的 j 维子空间记为 S j
l。CSR 的策

略是步进地改变整数 l和 j ,即以 1为步长,令 l从 1

→ k , j从 1→ l;然后以 j维子空间S j
l为解空间,求最

小二乘解,这样共得到 (k 2 + k ) ö2个回归模型。这些

回归模型不仅包容了 L SR , PCR (主成分回归) 和

PL SR (偏最小二乘回归) 模型, 还包括许多中间回

归模型, 因此CSR 可在更大的范围内选择稳定性、

预报精度等最优的模型。

　　CSR 的计算量较大。为了提高计算速度, 本文

采用一种快速的稳健算法[6 ]。限于篇幅,算法的具体

步骤不再赘述。

3　运用 RBFN-CSR方法建立氨含量的预测
模型

3. 1　预测模型的建立

　　氨合成是复杂的非均相反应过程。本文以文献

[ 7 ] 的实验数据为样本,将氨合成反应的反应温度、

反应压力、空速和进入反应器的H 2,N 2, CH 4 的含量

共 6个因素作为自变量, 氨合成反应器出口氨含量

为因变量,建立氨含量的预测模型。其主要建模步骤

如下:

　　1) 将训练样本数据作归一化处理;

　　2) 将RBFN 的隐结点与各个训练样本一一对

应,每个隐结点径向基函数的中心矢量 ch 取相应样

本的值,宽度参数 Ρh 的选取详见下节;

　　3) 计算各训练样本与每个隐结点径向基函数

中心矢量的距离;

　　4) 根据式 (1) 计算得到各隐结点的输出, 从而

得到活化矩阵G;

　　5) 建立如同式 (3) 的回归算式,运用CSR 方法

选取最优的回归模型。

3. 2　预测模型的检验

　　为了检验模型的稳定性和预测精度,本文采用

交叉验证的方法, 依次从 24 组样品数据中取出 23

组作为训练样本集,余下 1组作测试用。模型的自检

相对误差和预测相对误差分别记为

SE r (x i, l, j ) = û [y
δj

l (x i) - y i ]öy iû (4)

PE r (x t, l, j ) = û [y
δj

l (x t) - y t ]öy tû (5)

其中: x i 为训练样本, x t为预测样本。

　　由于采用交叉验证法,对每一组 l, j 可有 24个

模型, 计算所有 SE r (x i, l, j ) 的均值, 记为A SE r ( l,

j ) ,用以反映模型的拟合精度; 再计算所有 PE r (x t,

l, j ) 的均值和标准差, 分别记为 A PE r ( l, j ) 和

SPE r ( l, j ) ,用以反映模型的预测精度和稳定性。l, j

的取值分组共有 (232 + 23) ö2次,检验结果见表1和

表 2。限于篇幅,其中只列出部分数据。

3. 3　结果与讨论

3. 3. 1　自检误差和预测误差的趋势分析

　　随着样本信息逐步提取进入模型,模型的拟合

精度将不断提高,A SE r ( l, j ) 的值随着 l, j 的增大而

单调下降。但是,A PE r ( l, j ) 与 SPE r ( l, j ) 并非只随

l, j的增大而单调下降。在 l, j的二维区间内,存在一

个二者都趋于最小的区域, 已在表 1 和表 2 中用黑

线框出。这说明当 l, j 增加至相当大后,将从样本数

据中提取过多的成分,出现复共线性,导致模型的不
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稳定性增大, 预测精度下降。因此在选择最优模型

时,可从表 1和表 2的黑线框区域内选定 l, j 值。此

时,模型的预测精度高,稳定性好,较为理想。

3. 3. 2　隐结点宽度参数 Ρh 的选取

　　隐结点宽度参数 Ρh 的选取将影响模型的预测

精度和最佳 l, j 值的选择, 本文采用尝试的方法来

选择 Ρh。具体做法是:假设第 h 个隐结点径向基函数

中心矢量 ch 与各训练样本距离的平均值为 d h ,则令

Ρh = Λd h ,通过调节系数 Λ来寻找最优的 Ρh。

　　宽度参数对模型预测精度的影响如表 3所示。

从表 3可以看出,取不同的系数 Λ对预测结果的影
响较明显,当 Λ = 0. 92时, 预测相对误差的均值最

小。表 1和表 2即为这种取值情况下的结果。

表 2　预测相对误差的标准差 SPEr ( l, j )

表 3　宽度参数对模型预测精度的影响

宽度参数的调节系数 Λ 0. 5 0. 6 0. 7 0. 8 0. 92 1 1. 1 1. 2

最小预测相对误差均值 4. 77 3. 83 3. 52 3. 66 3. 35 4. 00 4. 49 5. 22

最佳 ( l, j ) 取值 (17, 16) (15, 8) (10, 9) (10, 9) (23, 15) (12, 12) (21, 11) (21, 11)

表 4　本文预测模型与文献[7 ]模型计算结果的比较

序
号

N H 3实验
测定值

文献[ 7 ]
模型自检值

本文模型
自检值

本文模型
预测值

文献[ 7 ]模型自
检相对误差ö◊

本文模型自检
相对误差ö◊

本文模型预测
相对误差ö◊

1 0. 065 0 0. 065 8 0. 065 3 0. 064 9 - 1. 23 - 0. 54 0. 08

2 0. 056 7 0. 052 4 0. 056 1 0. 056 6 7. 58 1. 00 0. 26

3 0. 078 5 0. 082 3 0. 077 2 0. 076 3 - 4. 84 1. 64 2. 86

4 0. 061 4 0. 063 8 0. 063 6 0. 064 8 - 3. 91 - 3. 62 - 5. 53

5 0. 090 7 0. 094 8 0. 091 1 0. 092 1 - 4. 52 - 0. 50 - 1. 50

6 0. 082 1 0. 077 2 0. 080 2 0. 078 5 5. 97 2. 29 4. 39

7 0. 106 8 0. 112 3 0. 108 6 0. 110 2 - 5. 15 - 1. 64 - 3. 20

8 0. 095 9 0. 090 9 0. 094 5 0. 093 8 5. 21 1. 43 2. 21

9 0. 120 0 0. 123 8 0. 119 5 0. 118 9 - 3. 17 0. 45 0. 95

10 0. 103 9 0. 101 7 0. 105 5 0. 107 1 2. 12 - 1. 56 - 3. 08
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续表 4

11 0. 132 5 0. 133 4 0. 133 5 0. 134 0 - 0. 68 - 0. 73 - 1. 11

12 0. 115 0 0. 113 2 0. 113 4 0. 113 1 1. 57 1. 37 1. 69

13 0. 125 2 0. 126 6 0. 122 6 0. 120 3 - 1. 12 2. 10 3. 90

14 0. 107 5 0. 115 5 0. 109 8 0. 111 7 - 7. 44 - 2. 10 - 3. 87

15 0. 114 1 0. 111 8 0. 114 3 0. 114 2 2. 02 - 0. 21 - 0. 09

16 0. 103 9 0. 108 4 0. 103 8 0. 104 5 - 4. 33 0. 06 - 0. 54

17 0. 093 2 0. 093 2 0. 094 1 0. 098 7 0 - 0. 98 - 5. 91

18 0. 090 7 0. 089 1 0. 089 9 0. 079 1 1. 76 0. 94 12. 83

19 0. 134 1 0. 133 8 0. 134 1 0. 141 6 0. 22 0 - 5. 59

20 0. 143 1 0. 138 9 0. 143 1 0. 134 0 2. 94 - 0. 01 6. 34

21 0. 088 9 0. 087 8 0. 088 9 0. 086 3 1. 24 0 2. 89

22 0. 106 6 0. 107 3 0. 106 6 0. 108 8 - 0. 66 0. 03 - 2. 09

23 0. 077 2 0. 077 9 0. 077 2 0. 083 9 - 0. 91 - 0. 04 - 8. 73

24 0. 065 3 0. 066 3 0. 065 3 0. 064 8 - 1. 53 0. 02 0. 71

　　　平　　均　　值 　　2. 92 　 　0. 97 　　3. 35

3. 3. 3　与文献[ 7 ] 结果的比较

　　由以上讨论得出,当 Λ = 0. 92, l = 23, j = 15

时,预测模型为最优,其自检结果和预测结果列于表

4。文献 [ 7 ] 根据氨合成反应的机理假设, 导出动力

学模型,并且结合实验数据求得模型参数。该文献只

给出了模型的自检结果,误差为平均自检相对误差,

但并未作出预测。为便于比较,本文将其结果一并列

于表 4。

　　从表 4可以看出,本文运用RBFN 2CSR 方法所

建的模型,平均自检相对误差比文献[ 7 ] 小很多,预

测相对误差除个别点外也都很小。由此可见,本文所

建立的模型是一种更优的氨含量预测模型。

4　结　　论
　　本文将RBFN 2CSR 方法用于建立氨合成反应

器出口氨含量的预测模型,通过验证和比较可以看

到,所建模型具有明显的优点。该模型对合成氨生产

具有指导意义,也可为反应器的进一步优化提供借

鉴。

参考文献 (R eferences) :

[ 1 ] 于遵宏, 朱炳辰, 沈才大. 大型合成氨厂工艺过程分析

[M ]. 北京:中国石化出版社, 1993.

[2 ] 梅安华,汪寿建,林棣生. 小合成氨厂工艺技术与设计手

册[M ]. 北京:化学工业出版社, 1996.

[3 ] W alczak B , M assart D L. T he radial basis functions -

Part ia l least squares app roach as a flex ib le non2linear

regression techn ique[J ]. A naly tica Ch im ica A cta, 1996,

331 (3) : 1772185.

[4 ] Kalivas J H. In terrela tionsh ip s betw een PCR and PL S

by Cy clic S ubsp ace R eg ression w ith A pp lica tions: N ew

T rend s in Chem om etrics [M ]. Changsha: H u′nan U niv

P ress, 1997.

[ 5 ] L ang P M , B rencheley J M , N ieves R G, et a l. Cyclic

subspace regression [ J ]. J of M u ltivaria te A na ly sis,

1998, 65: 58270.

[ 6 ] 庄凌,陈德钊,陈亚秋,等. 循环子空间回归的一种快速

算法及其在定量构效关系中的应用 [J ]. 分析化学,

1999, 27 (12) : 138621390.

(Zhuang L ing, Chen D ezhao, Chen Yaqiu, et a l. A

rap id algo rithm of cyclic subspace regression and its

app licat ion to quan tita t ive structu re2activity rela t ion2
sh ip s [J ]. Ch inese J of A na ly tica l Chem istry , 1999, 27

(12) : 138621390. )

[ 7 ] 李涛,徐懋生,朱继承,等. A 301氨合成催化剂本征动力

学[J ]. 华东理工大学学报, 2001, 27 (3) : 2212225.

(L i T ao, Xu M ao sheng, Zhu J icheng, et a l. In trinsic

k inetics of A 301 ammonia syn thesis cata lyst [J ]. J of

E ast Ch ina U niv of S cience & T echnology , 2001, 27 (3) :

2212225. )

482 控　　制　　与　　决　　策 第 18 卷


