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ФУНКЦІОНАЛЬНА ІДЕНТИФІКАЦІЯ КОЕФІЦІЄНТІВ ДИ-
ФУЗІЇ ДЛЯ ПРОЦЕСУ АДСОРБЦІЇ АЛІФАТИЧНИХ СПОЛУК 

ЦЕОЛІТАМИ
Реалізовано методику функціональної ідентифікації 

коефіцієнтів дифузії для процесу адсорбції аліфатичних 
сполук в цеолітному середовищі з використанням градієнт-
ного методу та аналітичних розв’язків моделі однокомпо-
нентного масопереносу в неоднорідному каталітичному 
середовищі нанопористих частинок. Проведена ідентифі-
кація коефіцієнтів дифузії для внутрішньочастинкового 
масопереносу. За результатами ідентифікації виконана 
перевірка моделей на адекватність експериментальним 
дослідженням.

Ключові слова: адсорбція, коефіцієнт дифузії, функціо-
нальна ідентифікація, цеоліт, математичне моделювання
Застосування сучасних високоефективних методів ідентифі-

кації внутрішьнокінетичних параметрів складних розподілених 
багатокомпонентних систем, якими є багатокомпонентні системи 
масопереносу в неоднорідних каталітичних середовищах части-
нок пористої структури, дозволяє оптимально керувати фізичним 
експериментом, істотно знизити витрати на його проведення, під-
вищити якість результатів, що визначають фізичну картину до-
сліджуваних явищ і процесів. Питання досліджень різних аспектів 
моделювання переносу в мікропористих середовищах з різними ха-
рактеристиками поглинання розглядалося в багатьох працях, серед 
яких [1 - 4]. У цих роботах виконано теоретичне обґрунтування та 
наведено результати моделювання систем дворівневого адсорбцій-
ного масопереносу в неоднорідних каталітичних середовищах мі-
кропористих частинок, виконано постановки прямих і спряжених 
крайових задач для отримання градієнтів функціоналів-нев’язок 
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на основі теорії оптимального управління станами складних сис-
тем та реалізовано градієнт-процедуру ідентифікації параметрів 
внутрішньої кінетики переносу з використанням результатів екс-
периментальних досліджень.

Водночас, важливим залишається питання розробки й застосу-
вання до зазначених систем методів  функціональної ідентифікації, 
що дозволяють визначати невідомі параметри та умови не у вигляді 
чисел, а у вигляді функціональних залежностей від часу або однієї 
з геометричних координат. Такий підхід дає можливість отримати 
більш наочну візуалізацію та в динаміці простежити зміну зазна-
чених параметрів.

Постановка прямої задачі ідентифікації. Для відновлення кое-
фіцієнта дифузії int mraD  мікрочастинок m-ого шару пористого се-
редовища отримуємо таку задачу ідентифікації:
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де M — кількість шарів Ωm середовища;  ,m mq c  концентрація речо-
вини, в абсорбованому вигляді та в рідині в m-му шарі; R — діаметр 
сферичних мікрочастинок, що складають структуру пористого се-
редовища; km — деякий параметр; ΩmT = Ωm×(0,T) . 

Виходячи з наявності експериментальних значень концентра-
ції для процесу адсорбції аліфатичних сполук [5] 
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будемо шукати функціональні залежності коефіцієнтів дифузії 

intram
D , як функції від часу, при яких розв’язок mq  початкової задачі 
(1) буде задовольняти умові (2).

Функціонал-нев’язка, що визначає величину відхилення шука-
ного значення від його сліду (експериментального значення) має 
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Для використання регуляризаційних градієнтних методів іден-
тифікації змінних у часі коефіцієнтів дифузії, слідуючи [3, 6], граді-
єнта функціонала-нев’язки можна записати у вигляді: 
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Регуляризаційний вираз n+1-го кроку визначення ідентифіку-
ючої функціональної залежності, відповідно до [3, 6], із викорис-
танням методу мінімальних помилок, для визначення ідентифіко-
ваної функціональної залежності коефіцієнта внутрішньочастин-
кової дифузії 1

int m

n
raD + від часу і від координати z шару:

int

int

2

int
1

int int 2

12 ; , , ( )
2( ) ( ) ( ) , (0, )

( )

m

m m ram

ram

n
m ra m

n n n
ra ra D

n
D

q D t z g t
D t D t J t t T

J t
+

  −  = − ∇ ∈
∇

,

(5)

де 

( )
2

int
2 ( )int

int 2
1 0

2 ; ,1/ 2, 2 ( , )
n

ra km
m

m

Dn t tra kn R
m ra m m

k

D
q D t z e k c z d

R

η
τη

τ τ
∞ −

=

 −
 =
  

∑ ∫
,

(6)

( ) ( )2 2

int int
0

2 ; ,1/ 2 ( ) 2 ; ,1/ 2 ( )
m m

T
n n

m ra m m ra mq D t g t q D t g t dt − = − ∫
,

(7)

int int

2 2

0

( ) ( )
ra ram m

T
n n
D DJ t J t dt ∇ = ∇ ∫

.
(8)

На рисунку 1 наведено експериментальні дані адсорбції [5] та 
їх апроксимаційну криву. Результати проведеної процедури іден-
тифікації наведено на рис. 2−5. Для цілісності картини тестування 
алгоритм ідентифікації мав понад 1500 ітерацій, які умовно розбиті 
на групи. На рисунках нижче наведено лише найбільш характерис-
тичні: 1 — початкове наближення, 2 — 15та  ітерація, 3 — 45та ітера-
ція, 4 — 70та ітерація, 5 — 150та ітерація, 6 — 300та ітерація, 7 — 700та 
ітерація, 8 — 1100та ітерація, 9 — 1270та ітерація.  Для останньої гру-
пи ітерацій спостерігається досягнення достатньо стійкої карти-
ни профілю, що забезпечує максимальне наближення модельного 
профілю концентрацій до його експериментального сліду.
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Рисунок 1. Експериментальні дані адсорбції та їх апроксимація. 
На рис. 2 наведено процес еволюції функціональної залежності 

коефіцієнтів внутрішньочастинкової дифузії у часі. В якості почат-
кового наближення для ідентифікації функціональної залежності 
коефіцієнтів внутрішньочастинкової дифузії прийнято1,0 ·  10-8. 
Далі, в міру проходження ітерацій функціональної залежності 
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На рис. 3 показано процес ітераційного наближення модель-
ного профілю концентрацій mod nel

mq  до експериментального сліду 
exp erm
mq  у повній відповідності з еволюцією функціональної залеж-

ності в часі коефіцієнта внутрішньочастинкової дифузії intra ( )
m

nD t  
(рис. 2), отриманого в процесі процедури ідентифікації. Як бачимо 
з рис. 3, вже на 5−7 групах ітерацій маємо доволі стійку картину 
збіжності, яка призводить практично до максимально повного на-
ближення модельного профілю концентрації до його експеримен-
тального сліду. 

Аналогічна картина спостерігається при зміні нев’язки m ( )ne t  
по усій протяжності часового інтервалу (рис. 4). На 7−9 групах іте-
рацій спостерігаємо її практично повне зменшення до нуля, що від-
повідає отриманню необхідного функціонального розподілу коефі-
цієнтів дифузії intra ( )

m
nD t , що призводить до наближення модель-

ного розв’язку до його сліду.

Рисунок 3. Ітераційне наближен-
ня модельних концентраційних 

профілів до експериментального. 

Рисунок 4. Еволюція зменшення 
нев’язки на кожній ітерації. 
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Рисунок 5. Відновлені  функціональні залежності коефіцієнтів дифу-
зії n

intram
D  та ітераційне наближення модельних концентраційних 

профілів для частинки вершини шару.

Рисунок 6. Відновлені функціональні залежності коефіцієнтів дифу-
зії n

intram
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Mykhaylo Petryk, Dmytro Mykhalyk 

FUNCTIONAL IDENTIFICATION OF DIFFUSION 
COEFFICIENTS FOR ADSORPTION PROCESS OF ALIPHATIC 

COMPOUNDS IN ZEOLITES 
The procedure of the functional identification of 

diffusion coefficients for the process of adsorption of 
aliphatic compounds in zeolite medium using the gradient 
method and the analytical solutions of one-component 
model of mass transfer in heterogeneous catalytic medium 
nanoporous particles has been conducted. Identification of 
diffusion coefficients for interparticle mass transfer has been 
done. According to the identification results, the adequacy of 
models to experimental research has been proven. 

Keywords: adsorption, diffusion coefficient, functional 
identification, zeolite, mathematical modeling


