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摘　要 : 对聚合过程控制工作的近期成果及主要问题做了述评 ,重点为聚合物的质量控制 ,如聚合物基本分子参数

的间接控制与直接控制等。
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　　现代聚合反应工程涵盖甚广 ,发展很快。特别

是近年来由于多种学科的协同、交叉与渗透 ,聚合反

应工程的界定已从高分子科学、化学与工艺和过程

工程原理的结合 ,演变为强调和控制工程原理的结

合。研究工作一般包括 :聚合与化学改性反应动力

学 ,数学模型与仿真 ,聚合反应器的设计与放大 ,特

殊变送器的研制与过程监控 ,聚合反应器的优化、状

态估计与计算机控制等[1 ]。在研究工作中 ,人工智

能技术的应用正在受到密切的注意。当涉及工业生

产实践时 ,显然还应包括计算机网络、管理信息系统

与经济品质控制等。因此只有运用跨学科、即多学

科综合的方法才能导出适宜的技术策略 ,以便更为

有效地设计与控制聚合反应器 ,从而使聚合物的生

产得以改进 ;而在一些特定情况下 ,如增强反应注射

成型[2 ] ,由于反应快、几何分布要求高 ,以及流变学

问题复杂等原因 ,离开控制工程与计算机技术是不

可能实现的。

1992年 ,在调查、分析 50 多篇文献的基础上 ,

Ray[3 ]综述了聚合反应器的建模与控制问题 ,并就

聚合反应的一些特有现象、各类模型、变送器、过程

监控策略、控制难点 ,以及控制系统的设计方法等做

了归纳和讨论。其后 , Embirucu等人[4 ]对聚合反应

器先进控制的有关论文做了概括。内容为 :反应器

的建模与控制 ,聚合物性质的估计 ,最优控制与稳态

优化 ,非线性控制 ,线性预测控制和自适应控制等。

并且指出 ,目前在聚合反应器的状态估计方面已有

大量文章发表 ,但其覆盖范围依然有限 ;而将上述先

进控制技术用于实际工业聚合环境的研究迄今尚未

取得重大成果。Embirucu等人认为 ,当务之急是要

开发有效的、特别是用于测量与识别分子量与分子

量分布 (MWD)的测量装置与识别方案。

聚合物的基本分子参数是直接影响聚合物制品

性质的关键参数[5 ,6 ]。例如 ,MWD通过熔融物的熔

点和流动性质影响聚合物的加工特性。此外 ,MWD

还决定被加工产品的许多机械性质 ,如强度和抗冲

击力等。因此 ,在聚合过程中精确控制 MWD一直

是国际上力求解决的热门课题 ,只是问题复杂 ,难点

甚多。本文拟从聚合物质量的间接控制、聚合物基

本分子参数的控制 ,以及其它有关的几个方面介绍

聚合控制的近期进展。

1　聚合物质量的间接控制

在历史上 ,由于长期缺乏 MWD的在线测量仪

表以及对聚合动力学的了解有限 ,使得 MWD的直

接控制极为困难 ,大多数所谓的聚合物质量控制只

是控制表征产品某一平均性质的个别参数 ,如粘度

和熔融指数等。

一个成功的例子[7 ]是加拿大 Dupont 公司工业

聚乙烯装置的模型预估控制。该装置用于溶液聚

合 ,由几个串联的连续流搅拌釜式反应器及一个柱

塞流管式反应器所组成 ,通过反应器的各种搭配以

达到指定产品的指定特性。控制方案的要点是 :由

于分析器和反应器间有滞后 ,采用了一种线性的特

性估计算法 ,根据当前的反应器条件预估釜内物质

的熔融指数和密度。控制算法引导工艺过程使之符

合工艺规范 ,同时可使能耗最小、产量增加 ,并能减

少改换牌号的过渡时间。



McAuley等人[8 ]研究了一种基于模型的非线性

反馈控制器 ,以控制工业气相聚乙烯反应器的产品

性质。控制器调整瞬时熔融指数与密度 ,在牌号切

换时提供伺服控制 ,并通过改变氢和丁烯的进料速

率使产品性质逼近预期的轨迹。该非线性控制器以

广域输入2输出线性化为基础 ,其性能据称远胜于用

于同一目的的线性控制器 ,因此是在多种反应器条

件下生产多种不同牌号产品时控制聚合物性质的有

力工具 ,并能达到几乎是最佳的牌号切换。

为了量化间接质量指标与聚合物基本分子参数

之间的关系 ,Mankar 等人[9 ]开发了一组粘度计2反
应器成套设备 ,研究对象为甲基丙烯酸甲酯本体聚

合。在等温条件下 ,连续测量两个不同温度的聚合

混合物的粘度 ,并在几个不同时刻取出反应物质的

样品 ,进行单体转化率和重均分子量分析。所获得

的数据使用 Martin方程进行曲线拟合 ,其中待定系

数按经验参数处理 ,根据这些实验数据构成了状态

估计器 (软测量) 。该粘度计2反应器成套设备也可
用来获取非等温条件下的粘度 ,以及配合适当的状

态变量估计与优化软件 ,用以研究本体聚合的在线

优化控制。

顺便指出 ,作为软仪表 ,人工神经网络 ANN 已

用于连续聚合过程的粘度预估[10 ,11 ] ,其作用有点类

似 Smith预估器 ,即 :根据在线粘度计的读数及搅拌

机的转矩等工艺参数 ,预估反应釜内粘度的瞬时值 ,

以实现粘度的自动控制。如果直接使用在线粘度计

作为粘度控制系统的变送器 ,则因粘度计约有 3 min

的滞后而使控制品质无法达到预定的指标。

其实 ,为了快速反映聚合反应器的内在工况 ,可

将一对电极置入反应器 ,并与频率适当的交流电源

相连接 ,根据电极过程动力学 ,电极间的阻抗必因聚

合反应而变化。因此 ,连续测量流过电极的有功与

无功电流即可及时掌握反应的进程。笔者的这一想

法已在实验室规模的阳离子聚合过程中得到了验

证。

2　聚合物基本分子参数的控制

利用聚合模型实现 MWD前馈控制的方案虽有

报道 ,但其困难是明显的 :对于未能测得的扰动不可

能予以补偿 ,因而会使 MWD控制 (并最终使聚合物

品质)恶化。而凭借间断和滞后的实验室凝胶色谱

仪的分析数据对控制系统作粗略的在线校正 ,会导

致过程起伏 ,甚至会使系统失去稳定性。

近年来 ,国外已有测量 MWD的在线仪表 (如 :

Applied Automation公司的 Optichrom Advance液相

色谱仪)可供使用 ,但其提供的测量数据是周期性的

(滞后时间一般为 10～40 min ,有时还要长[6 ]) ,并

常因噪声而被歪曲 ,所以单单据此进行反馈控制其

控制品质不可能满足生产的需求。

Ellis等人[6 ]针对异丁烯酸甲酯 (MMA)间歇聚

合开发了一种双时标 MWD估计算法 ,既引入周期

性、有时滞的在线测量 MWD的色谱数据 ,又引入相

对简单、快速的温度、密度 (以计算单体转化率)等测

量数据。利用一个能够预估聚合过程 MWD图线的

机理模型 ,并和一个增广卡尔曼滤波器 EKF 相结

合 ,以产生 MWD、单体转化率、引发剂转化率和反

应温度等当前估计值。Ellis等人实际试验的控制

系统如图 1所示 :其中 ,R为反应釜 , E为估计器 , t、

x 和 A分别表示温度、单体转化率和色谱仪数据 ,

所用控制器 C为 PID。给定值及被控变量为重均分

子量 M w ,控制器输出改变温度或单体加入量设定

值 ,或同时改变这两个设定值。结果表明 ,该系统可

以排除实际扰动的影响 ,并能降低批与批间的质量

波动。

图 1　MMA的 MWD控制

Fig. 1　MWD control in MMA

　

Chang等人[12 ]提出了一种改进了的两步法估

计自由基间歇聚合釜的反应温度以获取具有指定

MWD的聚合物。首先估计能够给出 MWD期待值

的瞬时平均链长与分散指数对时间的分布 ,然后仅

通过对瞬时平均链长的有效跟踪即可获取反应温度

对时间的分布。Chang等人还检验了达到这一反应

温度对时间分布的可能性。后来[13 ]在从一个 10 L

的异丁烯酸甲酯 (MMA)间歇溶液聚合釜获取数据、

并拟合了一个动力学模型的基础上 ,将上述的的两

步法再次用于最佳温度轨迹的计算。实验研究证

明 ,经过辨识的动力学模型是精确的 ,对于具有加

热、冷却系统的常规间歇釜 ,以常规的 PI控制器跟

踪最佳温度轨迹也是可行的 ,据称依赖这一计算出

来的最佳温度轨迹可使聚合物产品符合质量规范。
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Clarke2Pringle 等人[14 ]从分析高维输出空间的

有效控制问题出发 ,认为现有的控制方法实际上往

往只是控制质量变量的一个子集 ,间接地控制整个

质量空间。典型例子是以控制分布的某个平均值来

间接控制整个的MWD。然而 ,当控制器消除单一被

控变量 (如重均链长)的扰动时 ,有可能同时会将扰

动转移至其余的质量变量 (整个 MWD) ,甚至会扩

大扰动的效应。所以 ,在好象实现了良好控制 (均值

达标)的同时 ,事实上聚合物的质量也许反而降低。

为此 ,Clarke2Pringle 等人引入了称为扰动扩大因子

DIF的分析工具来预估这一效应 ,在只对单一被控

变量 (如重均链长)采取措施的条件下 ,用 DIF预估

哪一个调节作用会导致对整个 MWD 的控制为最

佳。它还可以进一步用于以下的评估 :如果同时考

虑其它被控变量 (如数均链长)或其它调节作用 (如

现有调节作用的组合) ,整个 MWD的控制是否将会

有所改善。不过用于说明这些想法的例子仅是一个

模拟的聚苯乙烯反应釜。

从 90年代中期开始 ,文献中出现了几篇 ANN

技术用于聚合过程质量控制的文章。Tsen等人[15 ]

以间歇釜中乙酸乙烯乳液聚合过程为例 ,探讨了机

理模型与 ANN 模型相结合的控制方案 ,如图 2 所

图 2　采用 ANN的质量控制

Fig. 2　Quality control with ANN

　

示。图中 IC表示初始条件 , P为工艺过程 ,MPC是

模型预测控制环节 ,C为控制作用 ,M 为中间数据 ,

F表示最终产品。理由是 :机理模型虽能预估单体

转化率 ,但却不能预估产品质量 (数均分子量与分散

指数) ,因为乳液中的杂质不但决定了反应的诱导

期 ,还会影响间歇釜的最终条件 (终止时间与分子

量) ,而研制机理模型 ,用以精确定量杂质对产品质

量的影响是很困难的 ,所以必须借助经验或半经验

模型 (如 ANN)获取反应器系统的实际行为。从另

一方面说 ,虽然机理模型不能精确预估有关变量的

绝对值 ,但是通常可以预估过程行为的趋势 ,从而通

过内插和外推 ,就能利用机理模型产生训练 ANN

所需的数据 ;由于能从现场获取的数据很少 ,单凭实

际工艺数据是无法完成 ANN训练的。

Zhang等人[16 ]采用、且仅采用ANN估计MMA

间歇聚合釜中的杂质含量 ,以计算引发剂初始量的

有效值 ,并对聚合物质量变量的变化轨迹作出准确

的预估。不过 ,Zhang等人只做了计算机仿真 ,尚未

进行实际的试验。

在连续缩聚领域 ,笔者与同事于 80年代末率先

实现了工业规模聚酯生产过程的 MWD控制 ,产生

了显著的效益[5 ]。此后 ,研究工作继续发展 ,构成

了以跨学科为主要特点的聚合物微观质量控制系统

(参见图 3) ,包括 :两个 MWD机理模型[17 ] ,模型以

图 3　聚合物微观质量控制系统

Fig. 3　Microscopic quality control in polymers

　

现场可测的工艺变量为输入 ,以聚合物的 MWD为

输出。一个模型 (M1)采用真实时间 ,相当于 MWD

软仪表 ,另一个 ( M2)采用机器时间 ,提前预报数十

分钟以后的 MWD ,为控制环节事先采取措施 ,以消

除扰动的影响提供技术基础 ;一个模式识别环节 R ,

用以检查模型预报的 MWD是否偏离给定值 ,并提

示偏离原因 ;以及一套在线专家系统 ES ,因时、因事

制宜 ,提供适当的控制策略 ,以实现 MWD的协调控

制。对于机理模型无法引入的因素 (如物料中的杂

质) ,专家系统在生成控制策略时 ,将通过操作条件

的分析考虑其效应。控制品质主要体现于 MWD波

动减小 ,从而分布变窄 ,使聚合物性质均一。全系统

由上位机、下位机两级计算机组成 ,图 3 中的 DCS

是下位机 ,执行专家系统给出的控制策略 ,其余均在

上位机中。图中 P表示工艺过程 ,C为控制作用 ,D

为扰动 ,MWD的下标 p、f 与 r 分别表示预估、预报

与预期 (即给定) 。

3　聚合控制中的几个其它问题

当前 ,工业界对聚合反应器的控制已经深感兴

趣 ,因为现代控制技术 (如最优控制、非线性状态估
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计等)可以提高生产力 ,并且有利于实现聚合物的质

量控制。这些技术甚至已经用于一直难以控制的、

复杂的乳液聚合[18 ]。而 Saldivar 等人[19 ]研究了同

时控制半连续乳液共聚过程中组分与共聚物分子量

的问题。利用乳液共聚过程的机理模型产生开环最

优策略 ,然后在甲基丙烯酸甲酯2乙烯基乙酸酯体系
中做了试验检验。通过对生成的瞬时聚合物性质的

优化 ,有效地计算了开环最优策略。实验结果肯定

了这些方法的可行性。一个模型预测控制方案 (用

于在线复算优化策略以计入扰动的影响)业已就绪 ,

仿真结果表明 ,方案性能良好。

Clarke2Pringle等人[20 ]提出了利用近似模型产

生预期 MWD的逐釜优化的方法。该法用聚合物基

本知识简化原本复杂的优化问题 ,并为选择调节作

用增加了自由度。一釜生产结束时的 MWD测量值

用来更新下一釜调节作用的轨迹 ,经逐步迭代 ,最终

成为优良的控制策略。为使优化方法扩展为在线控

制方法 ,首先必须处置测定 MWD时产生的相关测

量误差的数学描述问题。Clarke2Pringle 等人还开

发了一个多变量统计过程控制 (MSPC)监控方案以

决定反应釜何时需要新一轮的优化。当 MWD为预

期值时 ,优化器处于休止状态 ;而当过程变化并产生

聚合物次品时 ,优化器会快速地对过程再优化。方

案的验证采用了模拟的半连续聚苯乙烯釜。

由于反应器具有很强的非线性 ,所以间歇聚合

釜的动态特性会随反应的进行而发生显著的变化 ;

此外 ,反应器的温度控制和聚合物的质量控制对间

歇聚合釜而言都有重要的规定 ,故用于间歇聚合釜

的控制器必须具备足够的鲁棒性。Yumotot 等

人[21 ]讨论了几种用于间歇聚合釜的鲁棒控制器的

设计方法 ,并提出了一种鲁棒控制器以满足上述的

需求。该控制器由基于非线性过程模型的前馈控制

器和基于沿最优轨迹线性化模型的 H∞/反馈控制

器所组成。其中所设计的 H∞/反馈控制器对因非

线性和参数不确定性引起的动态学变化是鲁棒的。

仿真研究表明了此一控制策略的有效性。

在聚合工业 ,特别是多品种、小批量、高附加值

的生产 ,往往使用间歇釜 ,而间歇釜的温度控制具有

重要的意义 ,“古典”的顺序控制一般难以满足要求。

一个理论上可行的方案是先构成虚拟闭环系统 ,即 :

根据对象模型 ,通过计算机仿真设计出最佳的控制

器 ,并使系统偏差为最小 ,所获得的控制器的输出轨

迹就是实际开环控制所需的轨迹。然而离线仿真 ,

要求模型十分精确 ,目前尚难实现。为此人们不得

不退而求其次 ,例如 Crowley等人[22 ]借助于在线密

度计和增广卡尔曼滤波器 EKF对 MMA 间歇聚合

试验系统的温度控制进行了研究。卡尔曼滤波器的

主要用途是估计釜壁的有效传热系数 ,自动计算串

级控制系统中夹套温度的给定值 ,以便使反应温度

以最小的超调量迅速达到目标温度。当单体转化率

不能直接测得时 ,卡尔曼滤波器还用于估计单位时

间因聚合而产生的热量 ,并据此计算单体转化率。

对于这种间歇聚合过程 , Krothapally等人[23 ]研

究了同时采用 ANN与模型预测控制的在线优化问

题 ,以 ANN按初始条件产生头 2 h的温度对时间的

最佳分布 ,以模型预测控制计算其后的温度对时间

的最佳分布。不过 , Krothapally等人的工作止于计

算机仿真 ,并未进行物理试验。此外 ,在文献中还有

采用非线性动态规划法计算反应器温度设定值序列

的报道[24 ] ,其目的是控制自由基间歇聚合过程的重

量链长分布。

本文对聚合过程控制工作的近期成果及主要问

题做了述评。限于篇幅 ,聚合过程控制中的另外一

些重要问题 (如反应器与 MWD 建模)未能加以讨

论。聚合控制因其具有重大的科学技术意义与经济

意义 ,近年来发展很快 ,特点是跨学科和多学科的综

合 ,而且往往难度很高 ,每一个实质性的进步均需各

类专业人员的通力合作。
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Polymerisation control and its headway

WAN G Hui
(Department of Automation , Beijing University of Chemical Technology , Beijing 100029 , China)

Abstract : The recent work on , together with the key issues in , the control of polymerisation processes is re2
viewed , centering on the quality control in polymers , such as the indirect and direct control of basic molecular

parameters.
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