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摘　要: 化工过程的周期操作可利用反应过程固有的非线性特性突破稳态操作性能瓶颈. 然而, 操作参数的合适

选取和对非线性特性分析能力的不足使其在应用中受到制约. 为此, 近年来学者们提出一种非线性频率响应方

法, 旨在通过系统输出直流分量快速判定周期操作能否提升化学反应效益. 然而, 由于该方法对第一原理模型的

依赖和对高阶非线性特性分析能力的不足, 通常只能实现定性分析. 为弥补现有方法在系统定量分析和优化设计

中的不足, 提出一种基于数据驱动和非线性频率分析的方法. 该方法利用反应过程的输入-输出数据, 结合筛选出

的数值方法, 构建数据驱动  NFR模型代替第一原理模型, 实现化工系统定量分析和优化设计, 最大限度地发掘周

期操作的性能提升效用. 同时, 针对方波周期操作下的等温  CSTR和  CO2-水气液平衡过程, 从数值仿真和应用层

面分别验证该方法的系统分析和优化设计应用潜力.
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Abstract: Forced  periodic  operation  can  exploit  inherent  nonlinearities  to  exceed  the  steady-state  performance.
However,  the  application  is  limited  by  parameter  selection  and  inadequate  nonlinear  analysis.  To  address  these
problems,  the  existing  nonlinear  frequency  response  (NFR)  method  is  proposed  to  judge  the  operation  efficiency
through the DC component.  Nevertheless,  the reliance on the first  principle model and the incapacity of higher order
nonlinearities  analysis  restrict  the  method  to  qualitative  analysis.  To  address  the  limitations,  a  data-driven  nonlinear
frequency analysis method is proposed in this paper. It is to use the input-output process data and the selected numerical
approximations  to  construct  a  data-driven  NFR  model,  instead  of  the  first  principle  model,  to  achieve  quantitative
analysis and the optimal design, which enables the maximal efficiency of the forced periodic operation. The method is
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both simulation and experiments respectively.
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定的连续运行, 反应过程通常被要求在设定的最优

稳态下运行, 以确保原料利用率、能耗水平和产品质

量等核心指标达到预期目标
[1]. 然而, 随着反应-分离

耦合系统、强非线性反应体系和多尺度多相反应器

等复杂化工系统架构的广泛应用, 传统稳态操作模

式逐渐难以兼顾持续降低能源消耗和提升产能的双

重需求
[2]. 因此, 如何突破稳态操作瓶颈, 借助动态策

略提高转化率以实现过程强化, 成为了化工过程系

统工程及控制领域亟待解决的重要问题
[3-4].

周期操作作为一种典型动态强化策略, 因其能

够在不改变反应器结构的前提下, 利用反应的固有

非线性特性实现过程强化, 而受到广泛关注
[5]. 其基

本思想是通过周期性地调节化工生产过程的进料条

件 (如流量、温度、浓度等), 使得过程输出也呈现相

应的周期性变化. 得益于过程的非线性特性, 转化

率、选择性、收率等的时均过程性能表现可能出现优

于原有稳态操作的现象
[6], 如图 1所示.

作为周期操作过程强化的早期实验探索, Opoku-
Gyamfi等[7]

率先在甲烷自热重整过程中开展实验研

究, 证实了在适当的进料组成周期调控下, 氢气的产

率提升幅度可达 15%. 随后, 一系列典型实验研究进

一步表明, 周期操作亦可带来气液传质效率的显著

提高
[8], 副反应的有效抑制

[9], 以及分子量分布的拓

宽
[10]

等多个方面的强化效果. 然而, 这些依赖实验手

段验证化学反应系统周期操作效果的研究, 在关键

操作参数 (幅值、频率、相位等)的选择上, 往往依赖

既定的稳态操作条件推断或经验试错, 难以充分发

挥周期操作策略的全部潜在优势.
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图1   周期操作相比于稳态操作性能提升示意图
 

为了能够更加客观地选取周期操作的关键操作

参数, 并为实验提供理论支撑, 研究人员还提出了一

系列基于模型的分析方法, 主要可以分为两类: 第一

类是基于化工过程第一原理模型的数值方法. 例如,
Zoubeik等[11]

将计算流体力学仿真与实验手段结合,
研究了周期进料压力技术对交叉流过滤过程膜污染

情况的影响 , 表明膜通量恢复率可提升至 80%.
Kravaris等[12]

在 π-准则的基础上引入中心流形理论,
提出了一种适用于更高幅值的分析方法, 有效评估

了周期操作对系统性能的改善. 然而, 此类基于模型

的方法通常涉及多个耦合的非线性方程, 求解较为

复杂. 第二类方法则借助非线性系统分析理论对输

出进行模型近似 , 以实现系统分析和优化 . 例如 ,
Nikačević等 [13]

将 DASOLV与序列二次规划结合 ,
针对 Fischer–Tropsch合成中毫米尺度固定床反应器

的操作参数进行分析与优化, 旨在以最小的反应器

体积实现 C5
+
产率的最大化. 此外, 一次谐波傅里叶

级数
[14], 拉普拉斯-博雷尔变换

[15], 庞特里亚金极大

值原理
[16], 微分平坦性

[17]
等方法也被广泛用于周期

操作研究中, 从时域、频域等不同角度探讨了周期操

作对系统性能表现提升的作用. 然而, 这些方法在处

理高维非线性系统时, 往往面临模型假设难以满足

等问题, 从而限制了系统分析和优化.
进一步, 为了快速判定周期操作是否适用于改

善化工反应过程的时均性能, Petkovska等[18]
提出了

一种适用于频域分析的 NFR方法. NFR方法的核心

是基于化学反应的第一原理模型, 推导广义频率响

应函数, 以近似表征周期操作相较于稳态操作在系

统输出上产生的差异 Δ, 如图 1所示. 如果 Δ<0, 则周

期操作有助于过程性能提升. 目前, NFR方法已广泛

应用于甲醇合成
[19], 乙酸酐水解

[20]
和电化学系统

[21]

等具有单输入或多输入周期调控的典型化工过程,
并发展为借助计算机降低计算复杂过程的 cNFR方

法
[22-23]. 然而, NFR方法受到第一原理模型复杂度的

制约, 难以实现对具有强非线性或高阶复杂化工系

统的频域分析, 只适用于弱非线性过程.
针对以上问题, 本文作者在前期工作中提出了

一种基于数据驱动的 NFR方法, 用于周期操作化工

系统的定量分析与优化设计
[24]. 区别于原有 NFR方

法, 方法的核心是利用少量系统输入-输出数据, 直
接构建 Δ与操作参数之间的高阶非线性频率响关

系, 并在余弦周期操作的弱非线性化工过程中实现
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了系统定量分析和优化设计验证. 同时, 相比于最优

控制
[25], 模型预测控制

[26]
和需要在线实验迭代的极

值寻优控制策略
[27]

等动态优化方法, 数据驱动 NFR

方法也因仅需利用少量输入-输出数据, 即可实现定

量分析与优化设计, 在缺乏高精度第一原理模型或

计算资源受限的条件下具有明显优势.

然而, 随着研究的深入, 我们发现适当改变输入

波形有望进一步提升过程的转化率. 因此, 在本文

研究中, 我们将研究对象扩展至非线性特征更为显

著的方波周期操作情形 , 以对比探究数据驱动

NFR模型在更强非线性情况下的适用性. 相比于前

期研究
[24], 一方面, 本文重新构建了适用于方波周期

操作的数据驱动 NFR模型, 以验证方法在更强非线

性条件下定量分析与优化设计的能力; 另一方面, 鉴

于方波周期激励具有更显著的跃变和更丰富的高频

成分, 本文在模型构建阶段引入了多种数值逼近方

法, 通过比较与筛选确定最优模型结构, 以应对高阶

非线性特性可能对定量分析造成的评估准确性下降

问题. 同时, 不同数值逼近方法在系统分析中的适用

情形与优势也得到了进一步研究. 最终, 新方法被分

别应用于等温 CSTR仿真过程和 CO2-水气液平衡实

验, 从理论分析和实际应用层面验证了方波周期操

作下方法的可行性和潜在应用价值.

本文的目标是解决 NFR方法在面对复杂高阶

化工反应系统定量分析的挑战, 提升数据驱动 NFR

方法在更高非线性特性下的适用性和在工程应用中

的潜力. 围绕这一目标, 本文主要创新如下:

1) 构建一个能够表征较强非线性特性的周期操

作数据驱动 NFR模型, 结合筛选出的适配反应过程

的数据方法, 充分考虑高阶非线性效应;

2) 基于构建的数据驱动 NFR模型, 定量分析周

期操作对化工反应系统时均过程性能表现的影响;

3) 实现方波周期操作激励的操作参数优化设

计, 最大限度地提升周期操作增益.
 

1    非线性化工系统的 NFR 模型
 

1.1    周期操作化工过程的 NFR 模型及其评价指标

非线性化工系统的NFR模型是一种基于Volterra

级数理论的频域分析模型, 用于定量刻画系统中不

同阶次非线性效应对动态响应的贡献
[28]. 对于在零

平衡状态下稳定运行的非线性化工反应系统, 其输

入–输出关系通常可通过有限阶 Volterra核函数的

卷积叠加形式刻画, 具体表示为
[29]:

y(t) = y0+
N∑

n=1

∞w
−∞

. . .

∞w
−∞

hn(τ1, . . . , τn)
n∏

i=1

u(t− τi)dτi.

(1)

y0 u(t) y(t)

N

hn(τ1, . . . , τn) n

其中,  是系统在稳态条件下的输出,  和 分

别是系统的非线性输入和输出,  是系统非线性的

最高阶数,  是系统的 阶 Volterra核函

数, 用于描述系统的非线性特性.
对于这类非线性化工系统, 若受到一般形式的

多音正弦输入激励:

u(t) =
K∑
i=1

Ai cos(ωit+ ∠Ai) =
K∑

i=−K,i ̸=0

Ai

2
ejωit.

(2)

A−i = A∗
i ω−i = −ωi Y (jω)其中,  ,  , 其输出频谱 可

以由 (1)的多维傅里叶变换得到并表示为
[30]

Y (jω) =



Y0 +
1

2n

∑
ωk1

+...+ωkn=0

Ak1
. . .

Akn
Hn(jωk1

, . . . , jωkn
), ω = 0

1

2n−1

∑
ωk1

+...+ωkn=0

Ak1
. . .

Akn
Hn(jωk1

, . . . , jωkn
), ω > 0

{k1, . . . , kn} ∈ {±1, . . . ,±K}
(3)

Y0 Hn(jωk1, . . . , jωkn)

n

其中 ,  为系统稳态输出 ,  为

阶广义频率响应函数, 由相应的 Volterra核函数经

多维傅里叶变换得到:

Hn(jωk1
, . . . , jωkn

) =

∞w
−∞

. . .

∞w
−∞

hn(τ1, . . . , τn)e
−j(ωk1

τ1+...+ωknτn)dτ1 . . . dτn

(4)

yDC

方程 (3)在频域中揭示了系统非线性可通过对

输入信号的耦合作用, 在输出频谱中产生新的频率

分量, 从而反映出系统的动力学特性. 该分析模型在

周期操作研究中亦被称为 NFR模型, 被广泛用于化

工系统的动态分析
[31]. 特别地, 系统非线性导致的 0

阶输出分量, 也被称为系统输出响应的直流分量

yDC = Y (jω)|
ω=0

= Y0+

1

2n

∑
ωk1

+...+ωkn=0

Ak1
. . . Akn

Hn(jωk1
, . . . , jωkn

).

(5)

反映了周期操作相比于稳态操作在输出平均值上的

偏移
[32], 因而能够作为评价指标定量衡量周期操作

为非线性化工系统提供的过程性能提升. 研究表明:
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yDC <

0

yDC ⩾ 0

1) 当系统响应与反应物剩余相关时, 若
, 则周期操作能为系统输出带来增益 , 反之 , 若

, 则无法提升性能, 甚至可能抑制系统效率;
yDC > 0

yDC ⩽ 0

2) 当系统响应与产物生成相关时, 若 ,
则周期操作能为系统输出带来增益 , 反之 , 若

, 则无法提升性能, 甚至可能抑制系统效率;
对于一般形式的方波周期操作激励

u(t) =
4Au0

π

∞∑
i=1,3

cos(iωt− π

2
)

i
. (6)

u0其中,  是系统稳态输入, 方程 (5)可最终推演为
[33]

yDC = Y0 +A2(2(
4u0/π

2
)
2

H2(jω,−jω)+

2(
4u0/3π

2
)
2

H2(3jω,−3jω) + . . .)+

A4(6(
4u0/π

2
)
4

H4(jω, jω,−jω,−jω)+

6(
4u0/3π

2
)
4

H4(3jω, 3jω,−3jω,−3jω)+

4(
4u0/π

2
)
3

(
4u0/3π

2
)(H4(jω, jω, jω,−3jω)+

H4(−jω,−jω,−jω, 3jω))

24(
4u0/π

2
)
2

(
4u0/3π

2
)
2

H4(jω,−jω, 3jω,−3jω) + . . .) + . . . .
(7)

A ω yDC

方程 (7)从频域角度揭示了方波周期操作条件下不

同阶数广义频率响应函数对系统时均过程性能表现

的贡献
[34]. 由此可见, 只要能够确定周期操作的操作

参数, 即幅值 和频率 , 就可以由 (7)确定的 快

速评估周期操作对化工反应系统性能的提升效果. 

1.2    NFR 模型在方波周期操作等温 CSTR 系统中

的应用分析

在我们此前的研究
[24]

中, 为说明如何利用非线

性化工系统的 NFR模型, 分析周期操作相比于稳态

操作的优势, 已经对余弦周期操作下动力学模型为

V
dy(t)

dt
= Fup(t)− Fy(t)− V k(y(t))

n
. (8)

y0和稳态条件下反应器出口处剩余反应物浓度 满足

Fu0 − Fy0 − k(y0)
n
V = 0. (9)

t V F

k n

up(t) y(t)

y0

的等温 CSTR系统非线性特性进行了详细分析. 其
中,  是时间,  是等温 CSTR的恒定体积,  是反应

物的体积流量 ,  是反应速率常数 ,  是反应级数 ,
和 分别是反应器入口和出口处的反应物浓

度,  是稳态操作下反应器出口处反应物剩余浓度.
进一步, 针对非线性更显著的方波输入

up(t) = u0+u(t) = u0+
4Au0

π

∞∑
i=1,3

cos(iωt− π/2)

i
.

(10)

yDC

由化工系统 NFR模型推导的一般步骤
[35]

和 (7)可

得, 系统过程性能表现的评价指标 可解析表示为
[36]:

yDC =

Y0 +A2(
−4y0αn(n− 1)F 2(1 + α)

2

π2(1 + nα)((1 + nα)
2
F 2 + ω2V 2)

+

−4y0αn(n− 1)F 2(1 + α)
2

9π2(1 + nα)((1 + nα)
2
F 2 + 9ω2V 2)

. . .)+

A4((
4u0/π

2
)
4
(Σ1 +Σ2 +Σ3 +Σ4)

1 + nα
+ . . .) + . . . .

(11)

其中

Σ1 = −αn(n− 1)(H2(jω, jω)H2(−jω,−jω)+

2(H2(jω,−jω)
2
))/y0

Σ2 = −3αn(n− 1)(H1(jω)H3(jω,−jω,−jω)+

H1(−jω)H3(jω, jω,−jω))/y0

Σ3 = −αn(n− 1)(n− 2)((H1(jω))
2

H2(−jω,−jω) + (H1(−jω))
2
H2(jω, jω)+

4H1(jω)H1(−jω)H2(jω,−jω))/2(y0)
2

Σ4 = −αn(n− 1)(n− 2)(n− 3)(H1(jω))
2

(H1(−jω))
2
/4(y0)

3
, α = kFV −1(y0)

n−1
.

{ω,A} yDC

然而, 由于 (11)的复杂性, 现有基于 NFR模型

的分析方法
[36]

通常仅保留 (11)的二阶非线性截断

近似, 用以在不同操作参数 下判定 的符

号, 从而确定周期操作能否为非线性化工反应过程

引入时均性能表现增益, 实现系统的定性分析.

尽管二阶截断近似的 NFR模型提供了有效的

定性分析框架, 但是, 在定量分析层面, NFR方法仍

存在两个突出问题: 首先, 随着非线性效应的累积,

二阶截断近似的 NFR模型无法有效捕捉高阶动态

效应, 从而导致操作幅值较高时, 方法的分析精度显

著下降, 不再适用于周期操作增益的定量评估. 其次,

更重要的是, NFR方法本质上源于第一原理模型的

Volterra级数展开, 对于反应机理难以精确建模的复

杂非线性化工过程, NFR方法则无法适用.
 

2    周期操作化工反应系统的数据驱动

NFR 模型及系统分析与优化设计方法
 

2.1    数据驱动 NFR 模型构建的一般步骤

2N

yDC

对于能够用 Volterra级数 (1)描述的非线性化

工系统, 假设其最高非线性阶数为 , 由 (7)可知,

系统输出响应的直流分量 可统一表示为:
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yDC(ω,A) = Y0 +A2N2(ω) + . . .+A2NN2N(ω)
(12)

N2i(ω), i = 1, . . . , N ω其中,  是周期操作频率 的函

数, 其具体形式随着对系统施加的周期激励的波形

变化而变化. 对于方波周期操作输入, 对照 (7)可知

N2(ω) = 2(
4u0/π

2
)
2

H2(jω,−jω)+

2(
4u0/3π

2
)
2

H2(3jω,−3jω) + . . .

N4(ω) = 6(
4u0/π

2
)
4

H4(jω, jω,−jω,−jω)+

6(
4u0/3π

2
)
4

H4(jω, jω,−jω,−jω) + . . .

. . . . . . . . . . . . . . . . . . .
(13)

yDC

N2i(ω), i = 1, . . . , N

尽管 (12)和 (13)仍是 的高阶解析表示, 但其数

据驱动特性使得 可直接由输

入-输出数据确定, 从而在不依赖 Volterra级数和第

一原理模型的条件下实现系统分析. 方法的基本步

骤如下:

Y0 {ωj, AM}, j =
1, . . . , n+ 1,M = 1, . . . ,m

假设非线性化工反应系统在稳态操作下的输出

和在周期操作输入操作参数

下的系统输出

{yDC(ωj, AM)|ωj ∈ [ω1, ω2, . . . , ωn+1],

AM ∈ [A1, A2, . . . , Am]}. (14)

(n+ 1) N2(ω), . . . ,

N2N(ω)

均已由仿真或实际化学反应实验得到. 由 (12)的矩

阵表示可知, 在指定的 个频率处, 
可由过程的输入-输出数据直接确定 N2(ωj)

...
N2N(ωj)

 =

(ΦT
AΦA)

−1
ΦT

A

 yDC(ωj, A)− Y0

...
yDC(ωj, A)− Y0

 ,

ΦA =

A2
1 . . . A2N

1

...
. . .

...
A2

m . . . A2N
m

 . (15)

N2(ω), . . . , N2N(ω)

(n+ 1)

N2(ω), . . . , N2N(ω)

在此基础上, 为获得 的连续

近似解析表示, 结合 (15)中 个特定频率处的

结果和数值逼近方法, 例如:
1) 三次样条插值:
N̂ sp

2i (ω) = aij + bij(ω − ωj)+

cij(ω − ωj)
2
+ dij(ω − ωj)

3

ω ∈ [ωj, ωj+1], i = 1, . . . , N, j = 1, . . . , n+ 1
(16)

aij bij cij dij其中,  ,  ,  ,  为样条系数, 可由标准插值算法
[37]

确定.
2) Lagrange插值

[38]

N̂La
2i (ω) =

n+1∑
j=1

N2i (ωj)
n∏

k=0
k ̸=j

ω − ωk

ωj − ωk

. (17)

3) 分段三次 Hermite 插值
[39]

N̂He
2i (ω) = h00(ξ)N̂2i(ωj) + h10(ξ)∆ωjN̂

′
2i(ωj)+

h01(ξ)N̂2i(ωj+1) + h11(ξ)∆ωjN̂
′
2i(ωj+1)

ξ =
ω − ωj

ωj+1 − ωj

, ω ∈ [ωj, ωj+1], i = 1, . . . , N

(18)

其中

h00(ξ) = 2ξ3 − 3ξ2 + 1, h10(ξ) = ξ3 − 2ξ2 + ξ

h01(ξ) = −2ξ3 + 3ξ2, h11(ξ) = ξ3 − ξ2.

4) 其他数值逼近方法

N2(ω), . . . , N2N(ω)

N̂2(ω), . . . , N̂2N(ω)

sp La He

可在整个频率区间内得到 的多

种近似数值逼近解析表示 . 其中,
上 标 ,  和 分 别 代 表 三 次 样 条 插 值 ,
Lagrange插值和分段三次 Hermite插值方法.

ŷDC(ω,A)进而,  可由 (16)-(18)分别表示为

ŷmeth
DC (ω,A) =

Y0 +A2N̂meth
2 (ω) + . . .+A2NN̂meth

2N (ω).
(19)

meth ∈ {sp, La,He, . . .}其中,  为数值逼近方法的

统一标记.
在此基础上, 由均方误差

MSEmeth =

1

m× (n+ 1)

m×(n+1)∑
i=1

(yDC(ω,A)− ŷmeth
DC (ω,A))

2
.

(20)

可知

min{MSEsp,MSELa,MSEHe, . . .}. (21)

N2(ω), . . . , N2N(ω)对应的数值方法即为 的最

佳近似. 通常情况下, 若须保证模型光滑且具有二阶

连续导数, 三次样条插值较为适用; 分段三次 Hermite
插值则适用于采样点分布不均或局部变化较为明显

的情形; 而在插值点数量较少时, Lagrange插值形式

相对简单. 需要说明的是, 本文将上述三种插值方法

视为候选, 其效果优劣由均方误差 (21)客观判定.
最终, 方波周期操作非线性化工系统的数据驱

动 NFR模型可由 (21)确定的数据方法构建为:

ŷDC(ω,A) = Y0 +A2N̂2(ω) + . . .+A2NN̂2N(ω).
(22)

N̂2i(ω), i = 1, . . . , 2N

ŷDC(ω,A)

其中 ,  为由 (21)确定的数值

逼近形式,  为周期操作系统输出响应直流
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分量的近似, 为进一步分析方波周期操作激励下的

化工系统动态行为和优化系统过程性能表现奠定了

基础. 

2.2    基于数据驱动 NFR 模型的分析与优化设计
 

2.2.1    系统分析

针对非线性更为显著的方波周期操作, 数据驱

动 NFR方法对化工过程系统分析的核心思路在于

利用构建的数据驱动 NFR模型, 对系统输出响应的

直流分量进行定量评估, 以衡量周期操作相较于稳

态操作为化工反应过程带来的时均过程性能增益.
区别于现有 NFR方法, 数据驱动方法往往仅需

易于获得的少量输入-输出数据完成模型辨识, 使得

方法在工程应用中具有更高的可行性. 在系统分析

层面, 基于数值逼近的模型构建方式, 如 (16)-(22)所
示, 使得对系统非线性特性的刻画不再依赖第一原

理模型, 并且扩展了可分析的非线性阶次, 在复杂工

况下为周期操作提供一种可信赖的分析手段.
数据驱动 NFR方法对周期操作的非线性化工

过程的系统分析主要包括以下三个方面:
1) 利用少量输入-输出数据, 结合适当的数据驱

动方法 , 构建能够刻画高阶动态特性的数据驱动

NFR模型 (22), 实现化工系统变化趋势的定性分析;
2) 比较数据驱动 NFR模型定量分析结果、现有

NFR方法结果和第一原理模型数值解或实际实验结

果之间的差异, 以验证数据驱动 NFR模型的准确性;

(ŷDC(ω,A)− Y0)

3) 基于验证的数据驱动 NFR模型 (22), 定量分

析不同操作参数下, 周期操作相比于稳态操作为非

线性化工过程引入的性能增益 , 揭
示周期激励对系统时均过程性能表现的影响. 

2.2.2    优化设计

在系统定量分析的基础上, 为最大限度地发挥

周期操作的效用, 进一步考虑将数据驱动 NFR模型

拓展用于优化设计, 旨在寻找最佳操作参数, 使得反

应物剩余最小化, 从而达到经济效益最优, 即

min
ω,A

(ŷDC(ω,A)− Y0)

s.t. ω1 ⩽ ω ⩽ ωn+1, A1 ⩽ A ⩽ AM . (23)

针对优化目标 (23), 由一阶最优性条件:

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂ω
= A2∂N̂2(ω)

∂ω
+ . . .+

A2N ∂N̂2N(ω)

∂ω
= 0

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂A
= 2AN̂2(ω) + . . .+

2NA2N−1N̂2N(ω) = 0

(24)

ω

和数据驱动 NFR模型 (22)可知, 可用于实现最佳周

期操作激励的全部可能频率 和幅值 A 分别为:
当采用分段数值逼近方法, 如 (16)和 (18), 时

{ω∗
p, A

∗
p} =

(ω,A)|

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂ω
= 0,

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂A
= 0

ω ∈ (ω1, ω2) ∪ . . . ∪ (ωn, ωn+1),
A ∈ (A1, AM)


p = 1, . . . , k

(25)

当采用连续数值逼近方法, 如 (17), 时

{ω∗
p, A

∗
p} =(ω,A)|

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂ω
= 0,

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂A
= 0

ω ∈ (ω1, ωn+1), A ∈ (A1, AM)


p = 1, . . . , k

(26)

k {ω∗, A∗}其中,  表示操作参数的优化设计 的备选解

总数, 其对应的周期操作时均性能增益为

(ŷDC(ω
∗
1 , A

∗
1)−Y0), . . . , (ŷDC(ω

∗
k, A

∗
k)−Y0). (27)

而后, 通过比较优化设计结果 (27)和由以下约束

{(ŷDC(ω,A)−Y0)|ω = {ω1, ωn+1}, A = {A1, AM}}.
(28)

和

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂ω
= A2∂N̂2(ω)

∂ω
+ . . .+

A2N ∂N̂2N(ω)

∂ω
= 0, (29)

∂(ŷDC(ω,A)− Y0)

∂A
= 2AN̂2(ω) + . . .+

2NA2N−1N̂2N(ω) = 0. (30)

其中, 对于分段数据方法 (16)和 (18)

{A = {A1, AM}, ω ∈ [ωj, ωj+1]}, j = 1, . . . , n

{A ∈ [A1, AM ], ω = ωj}, j = 1, . . . , n+ 1
(31)

对于连续数据方法 (17)

{A ∈ [A1, AM ], ω ∈ [ω1, ωn+1]}. (32)

(ŷDC(ω
∗, A∗)− Y0)

{ω∗, A∗}

确定的边界点处的优化设计. 最终, 对于本研究重点

关心的反应物剩余情况, 使得 最

小的操作参数 , 即为周期操作的最佳优化

设计.
综上所述, 应用数据驱动 NFR模型实现化工系

统分析和优化设计的一般步骤可总结如算法 1 所示.
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　　算法1　方波周期操作下化工系统分析和优化的数据驱

动NFR方法

　　1: 构建数据驱动NFR模型

Y0

ωj, AM j = 1, . . . , n+ 1,M = 1, . . . ,m

yDC(ωj, AM)

　　1)　采集并记录稳态操作输出 和周期操作输入参数

[ ],  下的系统输出

;

ωj, j = 1, . . . , n+ 1 N2(ω), . . . , N2N(ω)

　　2)　由(15)和1)中的系统输入-输出数据确定特定频率

处的 ;

N2(ω), . . . , N2N(ω)

　　3)　以多种数值逼近方法, 例如(16)-(18), 结合2)中结果

分别确定 的多种连续近似解析表示;

N̂2(ω), . . . , N̂2N(ω)

　　4)　依据均方误差(20), 比较并筛选出3)中最适合当前

系统的数值逼近方法, 确定 的最佳解

析表示;
　　5)　构建最适合当前化工反应系统的数据驱动NFR模

型(22);
　　2: 系统分析

A ω

　　基于5)中的数据驱动NFR模型实现非线性化工系统在

不同幅值 和频率 下变化趋势的定性分析和时均性能表现

的定量分析;
　　3: 优化设计

(ω1, ω2), . . . ,

(ωj, ωj+1) (A1, AM) ω∗, A∗

　　1)　由一阶最优性条件(24)确定操作区间

和 内操作参数的优化设计{ }的全

部备选解;

(ŷDC(ω
∗, A∗)− Y0) {ω∗, A∗}

　　2)　比较1)中结果和与由(28)-(32)确定的边界处优化结

果, 使得 最小的 即为最终优化

设计.
 

3    数据驱动 NFR 方法在等温 CSTR 中的

仿真 

3.1    等温 CSTR 的数据驱动 NFR 模型

k = 0.01 s−1mol−1 u0 = 1 mol/m3
V /F = 1000 s

Y0 =

0.2702 mol/m3

数据驱动 NFR模型, 如前所述, 有潜力刻画高

阶非线性行为, 实现非线性化工过程的灵活定量分

析. 为说明数据驱动 NFR模型在周期操作, 特别是

方波周期操作条件下的应用, 考虑对操作条件为:
,  , 

的等温 CSTR(8), 入口反应物浓度方波周期操作对

反应器出口处反应物剩余浓度的影响进行定性和

定量分析 . 由第一原理稳态模型 (9)可知 , 稳态条

件 下 反 应 器 出 口 的 反 应 物 剩 余 浓 度 为

.

ω ∈ [0.0002, 0.0010] rad/s A ∈ [10%,

100%]

当系统受到一般形式方波激励时 , 假设其操

作参数满足 , 

. 在此区间内, 任意选取 9个频率和 10个幅

值:

ω = [0.0002, 0.0003, . . . , 0.001] rad/s
A = [10%, 20%, . . . , 100%]. (33)

u0构造围绕原有稳态 变化的方波周期操作激励

up(t) = u0+u(t) = u0+
4Au0

π

∞∑
i=1,3

cos(iωt− π/2)

i
.

(34)

yDC(ωj, AM), j = 1, . . . , 9,M = 1, . . . , 10

针对这 90组激励条件, 对系统 (8)进行仿真研究, 可
得到每组激励条件下的系统输出响应直流分量

.

2N = 8考虑 8阶非线性, 即 , 等温 CSTR(8)对
方波激励 (34)的数据驱动 NFR模型可由 (14)-(22)
确定:

ŷDC(ω,A) = Y0+A2N̂2(ω)+ . . .+A8N̂8(ω). (35)

MSEHe = 7.4061× 10−9 < MSEsp =

7.4068× 10−9 < MSELa = 7.4406× 10−9

N̂2(ω), . . . , N̂8(ω)

其 中 ,  由 于

,  因 此

最终由分段三次 Hermite插值

(18)确定, 如图 2所示.
 
 

2 4 6 8 10

ω
- 4×10

-0.08

-0.04

0

0.04

0.08
N

(ω
)

2
N

^
N (ω)2

^
N (ω)2

^
N (ω)6

^

N (ω)8

^
N (ω)4

^

N̂2(ω), . . . , N̂8(ω)

图2   方波周期操作下等温 CSTR 系统 (8) 中由分段三次

Hermite 插值确定的
 

至此, 方波周期操作下等温 CSTR过程 (8)基于

系统输入-输出数据的数驱动 NFR模型已被成功构

建, 为进一步的系统分析和优化提供了理论基础. 

3.2    等温 CSTR 系统分析

ω ∈
[0.0002, 0.001] rad/s A ∈ [10%, 100%]

在考虑 8阶非线性特性的条件下, 适用于

和 范围内的

等温 CSTR(8)的数据驱动 NFR模型已由过程输入-
输出数据和分段三次 Hermite插值构建并表示为

(35).
ω ∈ [0.0002, 0.001]

rad/s A ∈ [10%, 100%]

ŷDC(ω,A)

图 3展示了在操作参数

,  条件下 , 数据驱动 NFR模

型 (35)对等温 CSTR(8)系统输出响应直流分量

的全局评估结果, 直观反映了在不同频率

和幅值条件下, 系统时均过程性能表现的变化趋势,
即周期操作幅值越高, 频率越低, 出口处反应物浓度

剩余量越低.

ω = {0.00025,
0.00085} rad/s A = [15%, 25%, . . . , 95%]

为了进一步实现系统定量分析并验证数据驱动

NFR模型的准确性, 在不同激励条件

和 下 , 基
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于数据驱动 NFR模型 (35)对反应器出口处反应物

剩余浓度与稳态操作之间的差异进行评估, 结果如表 1

和 2所示. 此外, 可视为理论真值的第一原理模型数

值结果和现有 NFR方法基于 (11)的二阶非线性阶

段近似结果也分别展示在表 1和 2中作为对比, 其

中

δNFR =

(yDC(ω,A)− Y0)NFR
− (yDC(ω,A)− Y0)num

(yDC(ω,A)− Y0)num

.

(36)

(yDC(ω,A)− Y0)NFR

(yDC(ω,A)− Y0)num

为现有 NFR方法分析结果 与第

一原理模型数值结果 之间的相

对误差.

δDATA =

(yDC(ω,A)− Y0)DATA
− (yDC(ω,A)− Y0)num

(yDC(ω,A)− Y0)num

.

(37)

(yDC(ω,A)− Y0)DATA

(yDC(ω,A)− Y0)num

为数据驱动 NFR模型得到的系统定量分析结果

与第一原理模型数值结果

之间的相对误差.

综合对比表 1和表 2中反应物剩余浓度差异的

分析结果可知 , 与现有 NFR方法相似 , 数据驱动

NFR模型在不同频率和幅值下对系统输出直流分量

的评估与第一原理模型数值结果之间保持一致的符

号和变化趋势, 表明了模型能够有效反映系统的动

态特性, 实现定性分析.

ω A ⩾
然而, 更为关键的是, 在系统分析的数值方面,

即使在较低频率 (  = 0.000 25 rad/s)或较高幅值 (

55%)的操作条件下, 相比于现有 NFR方法, 数据驱

动 NFR模型结果与理论真值之间仍保持较高的一

致性. 这表明改进后的数据驱动 NFR模型通过涵盖

高阶非线性项和更客观的模型构建, 能够更准确地

定量刻画周期操作对非线性化工系统的影响.

此外, 与我们此前针对余弦周期操作的研究成

果
[24]

相比, 在相似的操作频率和幅值下, 余弦和方波

周期操作对等温 CSTR的增益呈现出一致的总体变

化趋势, 即出口处反应物的剩余浓度随着周期操作

幅值的增大和频率的减小而降低. 然而, 方波周期操

作引入的增益略高于余弦情况. 这进一步证实了周

期操作波形变化对系统增益的影响. 同时, 相比于余

弦周期操作研究
[24], 由于方法在数值逼近上的多样

性及对更高阶非线性特性的考虑, 使得即使在非线

性更强的方波周期操作下, 构建的数据驱动 NFR模

型对非线性化工系统性能的定量分析仍能保持与余

弦周期操作相当, 甚至更高的分析准确度.
 

3.3    操作参数优化设计

ω

为说明优化设计对周期操作化学反应过程的性

能提升作用, 基于数据驱动 NFR模型 (35), 由一阶最

优性条件 (24)和 (25)可知, 频率 在操作参数区间

ω ∈ (0.0002, 0.0003) ∪ . . . ∪ (0.0009, 0.001) rad/s.
(38)

不存在满足条件的设计. 因此, 方波周期操作激励操

作参数的优化设计仅可能存在于区间边界, 即
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图3    方波周期操作下数据驱动 NFR 模型对等温 CSTR
系统 (8) 输出直流响应分量 的评估

 

(yDC(ω,A)− Y0)NFR ω

表1     等温 CSTR 过程 (8) 的数据驱动 NFR 模型结果

在 =0.000 25 rad/s 处的对比

A幅值 

ω =频率   0.000 25 rad/s

(yDC(ω,A)− Y0) 相对误差

模型数值解 NFR方法 数据驱动方法 δNFR δDATA

15% −0.000 8 −0.000 8 −0.000 8 0.0% 0.0%

25% −0.002 4 −0.002 1 −0.002 2 −12.5% −8.3%

35% −0.004 7 −0.004 2 −0.004 6 −10.6% −2.1%

45% −0.008 0 −0.006 9 −0.008 0 −13.8% 0.0%

55% −0.012 4 −0.010 3 −0.012 5 −16.9% 0.8%

65% −0.016 9 −0.014 5 −0.018 3 −14.2% 8.3%

75% −0.025 8 −0.019 2 −0.025 6 −25.6% −0.8%

85% −0.036 2 −0.024 7 −0.036 0 −31.8% −0.6%

95% −0.052 3 −0.030 9 −0.053 0 −40.9% 1.3%

 

(yDC(ω,A)− Y0)NFR ω

表2     等温 CSTR 过程 (8) 的数据驱动 NFR 模型结果

在 =0.000 85 rad/s 处的对比

A幅值 

ω =频率   0.000 85 rad/s

(yDC(ω,A)− Y0) 相对误差

模型数值解 NFR方法 数据驱动方法 δNFR δDATA

15% −0.000 8 −0.000 8 −0.000 8 0.0% 0.0%

25% −0.002 2 −0.002 1 −0.002 2 −4.5% 0.0%

35% −0.004 4 −0.004 1 −0.004 4 −6.8% 0.0%

45% −0.007 5 −0.006 7 −0.007 5 −10.7% 0.0%

55% −0.011 6 −0.010 1 −0.011 6 −12.9% 0.9%

65% −0.016 9 −0.014 1 −0.016 8 −16.6% 0.0%

75% −0.023 8 −0.018 7 −0.023 6 −21.4% 0.0%

85% −0.033 0 −0.024 1 −0.032 7 −27.0% −0.3%

95% −0.046 5 −0.030 1 −0.046 3 −35.3% 0.7%
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A = {10%, 100%}, ω ∈ [0.0002, 0.001] rad/s.
(39)

或

A ∈ [10%, 100%], ω = {0.0002, ..., 0.001} rad/s.
(40)

结合边界优化条件 (28)-(31)可最终确定, 使得等温

CSTR出口反应物剩余浓度最低的最优操作参数为

{ω∗, A∗} = {0.0002 rad/s, 100%}. (41)

在此操作条件下, 由数据驱动 NFR模型 (35)预估的

反应物浓度降低为

min
ω,A

(ŷDC(ω,A)− Y0) =

ŷDC(ω
∗, A∗)− Y0 ≈ -0.06687 mol/m3

. (42)

与可视为真值的第一原理模型 (8)的数值仿真结果

{ω∗, A∗}
num

= {0.0002rad/s, 100%} (43)

min
ω,A

((yDC(ω,A)− Y0)num
) =

(yDC(ω
∗, A∗)− Y0)num

≈ -0.06691 mol/m3
.
(44)

之间的相对误差仅为−0.06%. 此外, 在此优化设计

下, 周期操作使得反应物转化率 X 由稳态操作的

X0 = (1− Y0/u0)× 100% = 72.98%. (45)

提升至

X = (1− ŷDC(ω
∗, A∗)/u(t))× 100% = 79.67%.

(46)

进一步验证了周期操作策略和优化设计在过程性能

表现提升方面相较于传统稳态操作的潜在优势. 

4    数据驱动 NFR 方法在 CO2-水气液平衡

中的应用 

4.1    实验装置

为了进一步验证能够适应非线性更显著情况的

数据驱动 NFR方法在实际化学反应过程中系统定

量分析和优化设计的应用潜力, 在仿真研究的基础

上, 进一步考虑室温常压条件下水和二氧化碳之间

的可逆气-液平衡反应

CO2 +H2O ⇌ H2CO3. (47)

基于前期构建的小型 CO2-水气液平衡反应周期操作

实验平台
[24], 重新引入非线性更强的方波周期操作

激励, 作用于二氧化碳输入浓度, 以揭示输入气体浓

度方波周期波动对反应后 CO2 剩余量的影响. 围绕

这一可逆反应过程, 在稳态操作和不同周期操作参

数下, 分别获得系统输入-输出数据, 用于数据驱动

NFR模型的构建和周期操作对系统时均性能表现的

影响分析优化, 实验装置如图 4所示.

实验平台主要由气-液供给控制单元, 化学反应

主体和数据采集与记录三个部分组成. CO2 和 N2 分

别作为反应气体和惰性载气, 其流量由搭载 MCGS
组态界面的上位机预设, 并通过质量流量控制器执

行, 以保证在总气体流量恒定的条件下实现二氧化

碳输入浓度的方波周期操作输入或稳态输入. 具体

而言, 在稳态操作下, 在上位机中将 CO2 和 N2 的流

量预设为一组固定值, 并由质量流量控制器跟踪执

行, 从而得到恒定的入口混合气体组成. 对于方波周

期操作情况, 上位机按照 MCGS中预设的混合气体

总流量、稳态浓度、幅值和频率, 自动切换气体流量

的设定值. 质量流量控制器实时跟踪上位机下发的

设定值完成实际流量调节 , 从而形成占空比为

50%的方波周期操作输入. 而后, 混合气体与流量受

恒流泵控制的去离子水分别被通入反应罐内, 在其

中反应并达到气-液平衡状态, 产物随后经分离罐实

现气–液分离 . 最终 , 反应后剩余混合气体中的

CO2 浓度由传感器采集并实时展示在数据显示模块

中, 用于比较稳态操作和方波周期操作条件下 CO2

残余量的差异. 实验的初始操作条件如表 3所示.
 
 

表3     CO2-水气液反应周期操作实验装置操作条件

操作条件 数值 单位

稳态操作氮气流量 12 ml/min

稳态操作二氧化碳流量 8 ml/min

恒流去离子水流量 10 ml/min

反应罐容积 130 ml
  

4.2    NFR 模型在 CO2-水气液平衡反应中的应用

形式

对于 CO2-水气液反应过程, 过程性能改善主要

体现在 CO2 输入浓度方波周期波动对出口处

CO2 剩余量的影响. 为定量分析方波周期操作相较

于稳态操作的增益, 需首先处理反应前后 CO2 浓度
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图4    CO2-水气液平衡周期操作实验平台装置图
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量纲不一致的问题. 反应前 CO2 浓度由气体流量配

比决定

CCO2
(t) =

FCO2
(t)

FN2
(t) + FCO2

(t)
. (48)

CCO2
(t) FCO2

(t)

FN2
(t) N2

其中 ,  为混合气体中 CO2 浓度 ,  为

CO2 流量,  为 流量. 而反应后 CO2 浓度则由

传感器测得的体积分数表示
[40]

V f(t) =
FCO2

(t)− FAbs(t)

FN2
(t) + FCO2

(t)− FAbs(t)
. (49)

V f(t) FAbs(t)其中,  为 CO2 的体积分数,  为气液平衡

过程中被吸收的 CO2, 直接对比二者的浓度变化并

不具备可比性. 然而, 由 (49)可知, 气液平衡过程中

被吸收的 CO2

FAbs(t) = FN2
(t) + FCO2

(t)− FN2
(t)

1− V f(t)
. (50)

FAbs(t)量纲与流量保持一致
[24]. 因此 , 以 代替

CO2 浓度作为评价指标, 从而能够更有效地实现稳

态操作与方波周期操作下 CO2 剩余量的定量分析.
据此, 对于 CO2-水气液反应过程, 方波周期操作

的 CO2 吸收量可表示为

F fp
Abs(ω,A) =

1

Q

Q∑
k=1

F fp
Abs(tk). (51)

F fp
Abs(ω,A) {ω,A}

Q

其中,  是操作参数为 时一个完整

稳定周期内 CO2 的被吸收量,  为反应达到平衡状

态后一个完整方波周期内的采样点总数.
综上, 结合 (51)和 (12)可知, CO2-水气液平衡

反应过程的 NFR模型可最终确定为:

yDC(ω,A)− Y0 =
1

Q

Q∑
k=1

F fp
Abs(tk)− F ss

Abs =

A2N2(ω) + . . .+N2N(ω). (52)

F ss
Abs其中 ,  是稳态操作下达到气 -液平衡状态后

CO2 的被吸收量. 

4.3    CO2-水气液平衡过程系统分析

V fCO2
(t)

Y0 = F s
Abs =

2.5606 ml/min

考虑稳态操作情况 , 当 CO2-水反应系统的初

始操作条件如表 3所示时 , 由 CO2 传感器采集的

反应后混合气体中 CO2 浓度 , 结合 (50)可
得 , 系统在稳态运行时的吸收量为

.
Y0

ω ∈ [2π/20, 2π/8] rad/min

A ∈ [50%, 80%]

进一步, 围绕稳态操作 , 引入方波周期操作激

励, 作用于 CO2 浓度. 在
和 内, 任意选取 6个周期操作频率

ω = (
2π

20
,
2π

18
,
2π

14
,
2π

12
,
2π

10
,
2π

8
) rad/min. (53)

和 6个周期操作幅值

A = (50%, 55%, 60%, 65%, 75%, 80%). (54)

V fCO2
(t)

yDC(ω,A)

(yDC(ω,A)− Y0)

构造 36组周期操作激励条件. 对于由此构造的方波

周期操作激励 , 由 CO2 传感器采集的 和

(51), 可得到对应的 36组系统输出直流分量

. 进而, 由 (52)得到周期操作相比于稳态

操作的 CO2 吸收量增量 , 如表 4所

示.
 
 

(yDC(ω,A)− Y0)表4     CO2-水气液反应过程CO2 吸收量增量

A幅值

yDC(ω,A)− Y0

ω频率

2π/20 2π/18 2π/14 2π/12 2π/10 2π/8

50% 0.330 0 0.247 8 0.142 4 0.077 2 0.016 8 −0.073 7

55% 0.307 3 0.287 3 0.091 4 0.093 7 0.077 3 −0.009 7

60% 0.360 1 0.329 0 0.162 5 0.163 9 0.085 4 0.019 9

65% 0.335 3 0.364 3 0.193 9 0.187 5 0.045 9 0.021 8

75% 0.284 4 0.288 8 0.113 6 0.028 1 0.067 9 −0.065 5

80% 0.206 0 0.213 2 −0.024 9 −0.151 5 −0.075 3 −0.136 9
 

N考虑 8阶过程非线性, 即 2 =8, CO2-水气液反

应系统对 CO2 浓度方波周期操作激励的数据驱动

NFR模型可由 (14)-(22)和 (52)确定:

ŷDC(ω,A) = Y0+A2N̂2(ω)+ . . .+A8N̂8(ω). (55)

MSEsp = 2.62× 10−4 < MSEHe =

2.69× 10−4 < MSELa = 5.35× 10−4 N̂2(ω),

. . . , N̂8(ω)

其 中 ,  由 于

, 因此

的解析表示最终由三次样条插值 (16)确

定, 并展示在图 5中.
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图5   方波周期操作下数据驱动 NFR 模型 (55) 中由三次样

条插值得到的
 

ω ∈
A ∈ [50%, 80%]

(ŷDC(ω,A)− Y0)

图 6展示了在操作参数 [2π/20,  2π/8]  rad/
min,  情况下, 数据驱动NFR模型 (55)

对 CO2-水气液平衡反应过程 (47)中周期操作相比

于稳态操作的吸收量增量 的变化

趋势评估结果. 由图 6可以直观地观察到不同操作

条件下, 周期操作对 CO2 吸收能力的影响.
{ω = 2π/

16 rad/min, A = [50%, 55%, . . . , 80%]} {A =

进一步 , 表 5和 6分别列出了在

和
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70%, ω = [2π/20, 2π/18, . . . , 2π/8] rad/min}
yDC(ω,A)

条

件下, 数据驱动 NFR模型 (55)对 的分析

结果. 值得注意的是, 这些实验数据并未参与数据驱

动 NFR模型 (55)的构建. 此外, 由 CO2 传感器直接

采集的实际实验数据也展示在表 5和表 6中, 作为

对比基准, 其中

δDATA =
ŷDC(ω,A)− yDC(ω,A)

yDC(ω,A)
. (56)

ŷDC(ω,A)

yDC(ω,A)

表示由数据驱动 NFR模型 (55)得到的 与

实际实验测量数据 之间的相对误差.
综合表 5和表 6的系统分析对比结果可以看出,

即使在实际实验应用中, 数据驱动 NFR模型仍能够

{ω,A}
准确判定 CO2-水气液反应过程的变化趋势, 而且在

不同操作参数 下均与实际实验结果保持较高

的一致性. 这表明数据驱动 NFR模型能够定量反映

出不同工况下去离子水对 CO2 吸收能力的变化, 实
现对方波周期操作激励效果的准确定量评估.

这一结果与我们先前 CO2 浓度余弦周期操作的

研究
[24]

保持一致, 即数据驱动 NFR模型在实际应用

中同样能够保障较高的定量分析准确性. 此外, 对比

余弦周期操作研究结果
[24]

可知, 方波周期操作下, 数
据驱动 NFR模型对 CO2 的吸收量增量定量分析的

相对误差水平与前期研究大致相当, 部分操作参数

下甚至有所降低. 这进一步表明, 即使在非线性更为

显著的方波周期操作下, 得益于方法在数值逼近上

的多样性和对更高阶非线性的考虑, 数据驱动 NFR
模型的定量分析准确性得到了进一步提升.

此外, 由于方波周期操作与此前余弦周期操作

研究
[24]

的混合气体总流量并不相同, 因此 CO2 吸收

量无法直接逐点对比分析, 以明确吸收量增益. 基于

这一考虑, 在相应实验条件下对比分析系统性能表

现的相对增益可知, 余弦和方波周期操作在相似的

频率与幅值范围内呈现出相似的总体变化趋势, 即
相比于稳态操作, CO2 的吸收量随着幅值的增大而

有所提升, 并随频率变化出现一段增益较高的频率

区间. 同时, 在保持入口 CO2 平均浓度一致的前提

下, 由于方波在高-低浓度之间具有更陡峭的跃变,
对应的相对时均性能增益略高于余弦周期操作情况. 

4.4    CO2-水气液平衡过程的操作参数优化设计

在定量分析的基础上 , 为最大限度地提升

CO2 吸收量, 达到最大化反应物转化率的目的, 即

max
ω,A

(ŷDC(ω,A)− Y0)

s.t.
2π

20
⩽ ω(rad/min) ⩽ 2π

8
, 50% ⩽ A ⩽ 80%.

(57)

对于操作参数区间

ω ∈ (
2π

20
,
2π

18
), (

2π

18
,
2π

14
), . . . , (

2π

10
,
2π

8
) rad/min,

A ∈ (50%, 80%). (58)

和相应边界

ω = {2π
20

,
2π

18
,
2π

14
,
2π

12
,
2π

10
,
2π

8
} rad/min,

A ∈ [50%, 80%]. (59)

由 (24)-(31)可知, 满足一阶最优条件的优化设

计出现在操作参数区间内部, 即

{ω∗, A∗} = { 2π

18.9
rad/min, 65%}. (60)
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 / 2
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图6    CO2-水气液反应过程 CO2 的吸收量增量 (ŷDC(ω, A)-
Y0), 其中 ω∈[2π/20, 2π/8] rad/min, A∈[50%,80%]

 

ω

yDC(ω,A)

表5     数据驱动 NFR 模型 (55) 结果和实验结果在 =2π/
16 rad/min 处对 的分析对比

A幅值

ω频率 =2π/16 rad/min

yDC(ω,A) 相对误差

实验数据 数据驱动NFR模型 δDATA

50% 2.561 0 2.554 9 −0.2%

55% 2.731 2 2.699 5 −1.2%

60% 2.908 5 2.906 0 −0.1%

65% 3.029 2 2.995 2 −1.1%

70% 3.035 2 3.017 2 −0.6%

75% 2.663 0 2.674 8 0.4%

80% 2.560 9 2.555 4 −0.2%
 

yDC(ω,A)

表6     数据驱动 NFR 模型 (55) 结果和实验结果在 A=70%
处对 的分析对比

频率ω

A幅值  =70%

yDC(ω,A) 相对误差

实验数据 数据驱动NFR模型 δDATA

2π/8 2.730 1 2.752 9 0.8%

2π/10 2.847 9 2.843 4 −0.2%

2π/12 2.908 5 2.896 2 −0.4%

2π/14 2.943 3 2.931 2 −0.4%

2π/16 3.035 2 3.017 2 −0.6%

2π/18 3.115 0 3.098 1 −0.5%

2π/20 3.075 2 3.080 5 0.2%
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在此优化参数下, 预期的 CO2 吸收量增量为

ŷDC(ω
∗, A∗)− Y0 = 0.3696 ml/min . (61)

(yDC(ω
∗, A∗)− Y0)与实际实验结果  = 0.357 8

 ml/min之间的相对误差为 3.3%. 此外, 相比于稳态

操作吸收量 Y0=2.560 6 ml/min, 优化设计使得吸收能

力提升约

yDC(ω
∗, A∗)− Y0

Y0

=
0.3578

2.5606
× 100% = 13.97%.

(62)
 

5    结　论

本研究针对周期操作化工反应系统的定量分析

和参数优化设计问题, 提出了一种融合数据驱动和

非线性频率分析的新方法. 该方法以少量系统输入—
输出数据为基础, 结合与目标过程最契合的数值方

法完成数据模型辨识, 并以此为基础实现了克服第

一原理模型限制的过程分析与优化. 同时, 方波周期

操作输入下的等温 CSTR过程仿真实验和 CO2-水气

液平衡过程实际应用实验表明, 新方法有能力充分

发挥周期操作的潜在优势, 实现系统动态过程的准

确定量分析和工程应用.
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