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1. Kurzdarstellung

1.1. Aufgabenstellung

Im Laufe des Projekts wurden vier Hauptaufgaben bearbeitet:

1.2.

Verbesserung Parameteroptimierung fir chemische und biokinetische
Reaktionssysteme

Entwicklung einer Methode zur  Modelldiskriminierung fir die
Modellierungsphase bei schwacher Datenlage

Implementierung der entwickelten Modelldiskriminierungsmethode

Testen, Validieren und Anwenden der verbesserten Parameterschatzung und
der neu entwickelten Modelldiskriminierungsmethode an realexistierenden

Reaktionssystemen

Planung und Ablauf des Vorhabens

Das Projekt lait sich in folgende Abschnitte grob einteilen:

Verbesserung des Konvergenzverhaltens des Optimierungsalgorithmus in der
Parameterschatzung fur existierende industrielle Anwendungen

Entwicklung des Overlap-Konzepts zur Modelldiskriminierung
Implementierung des Overlap-Algorithmus in die Softwarepakete PResTo™ und

PrReDICI™



— Testen und Verfizieren des neuen Modelldiskriminierungsalgorithmus durch
Vergleichsrechnungen
— Anwenden des neuen Modelldiskriminierungsalgorithmus fir industrielle

Anwendungen (Polymerreaktionen)

1.3. Voraussetzungen, unter denen das Projekt durchgefuhrt wurde

sowie wissenschaftlicher und technischer Stand zu Beginn

In den letzten Jahren bekommen Modellierungs- und Simulationstechniken in der
chemischen und pharmazeutischen Industrie ein immer stéarkeres Gewicht. Grund
hierfur ist unter anderem die verbesserte Kenntnis der Reaktionsteilprozesse und
eine damit einhergehende hohere Komplexitat der Modelle. Ziel der industriellen
Forschung ist der Aufbau von Modellierungen komplexer Vorgange mit
ausreichender VerlaRilichkeit, die eine Optimierung der Prozef3ablaufe anhand der
Modelle moglich macht. Dazu missen die mathematischen und software-
technischen Werkzeuge zur Modellierung, Simulation und Optimierung permanent
weiterentwickelt werden. Gleichzeitig stellen sich aber neuartige Probleme, sobald
der technologische Fortschritt die Grenzen der Gultigkeit der akzeptierten Modelle
tberschreitet. Dann entsteht haufig die Situation, dal auch Experten nicht
entscheiden kénnen, welches von einer Reihe mdglicher Modelle fir die in Frage
stehende Problemklasse das verlalilichste ist und daher fir die nachsten
Modellierungsschritte als Ausgangspunkt dienen sollte. Hier sollte das Projekt
ansetzen: es sollten neue mathematische und algorithmische Ansatze zur
Modelldiskriminierung entwickelt werden, mit dem Ziel den Schritt der Auswahl

eines Modells wenigstens teilweise zu automatisieren und qualitativ abzusichern.

Die beiden Softwarepaketen Presto™ und Prebici™ Firma CiT GmbH unterstitzen die
Modellierung, Simulation und Optimierung komplexer chemische und
biotechnologischer Systeme, inklusive aller Teilschritte von der Modellerstellung,
uber die Parameterschatzung, bis hin zur Vernetzung von Modellen fur
Teilprozesse. Diese Softwarepakete sind in allen groen Firmen der chemischen

Industrie weltweit im Einsatz und sollten daher als Basis fiur die Entwicklung



dienen. Ziel war es, algorithmische Neuentwicklungen direkt hier einzubauen und

unmittelbar im industriellen Alltag zu nutzen und zu validieren.

Ansatze wie diesen gibt es im Bereich der experimentellen und statistischen
Modelldiskriminierung, aber nicht im Bereich der Modellierung mittels dynamischer
Systeme. Die anfanglichen Hauptschwierigkeiten waren das Fehlen eines im
industriellen Alltag tauglichen Diskriminierungskonzepts (woran soll man die
Qualitat eines Modells messen?), algorithmische Probleme schon mit den
Standardmethoden im Bereich Modellanpassung (Konvergenzprobleme der
Parameterschatzung fir grofle dynamische Systeme mit vielen Parametern und
relativ wenig Daten) und das Vorhandensein einer grof3en Licke zwischen den in
der universitaren Forschung behandelten Fragen und der Realitat der Anwender in

der Industrie.

1.4. Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Wahrend des Projekts fanden mehrere Treffen zwischen allen Projektpartnern an
verschiedenen Ort der Kooperationspartner (Berlin, Ludwigshafen, Rastede) statt,
an denen die Ergebnisse und der weitere Projektverlauf festgeschrieben wurden.
Des Weiteren fanden paarweise Treffen der Projektpartner an verschiedenen Ort
statt. Ziel der Projektpartner war es, im Ringtausch zwischen Neuentwicklung eines
Diskriminierungskonzepts und seiner algorithmischen Realisierung (FU/CiT GmbH),
der Implementierung als Testversionen und im Rahmen von PResto™ und PReDICI™
(CiT GmbH/FU), der Validierung an Testbeispielen (FU/CiT GmbH/BASF) und der
Anwendung in der industriellen Praxis im Vergleich mit realen Datensatzen (BASF)
Schritt fur Schritt zu einem industriell tauglichen Konzept mit Verflgbarkeit in
einem industriellen Standard genlgenden Softwaresystem zu kommen. Die durch
die Projektmittel finanzierten Mitarbeiter waren an allen diesen Aspekten
beteiligt, haben aber vor allem an der Entwicklung des neuen Diskriminierungs-
konzepts (genannt Overlap-Konzept, siehe unten fir eine Darstellung) und seiner
algorithmischen Umsetzung und Implementierung mitgearbeitet. Die von den
gewerblichen Partnern udbernommenen  Teilschritte konnen wie folgt

zusammengefasst werden.



BASF AG:

Bereitstellung der experimentellen Daten zu Test- und Validierungszwecken
des Algorithmus fir die CiT GmbH und die FUB

Bereitstellung einer detailliert dokumentierten Polymerisationreaktion
zwecks Anwendung des neuen Overlapkonzepts zur Modelldiskriminierung
Testen und Validieren der verbessertes Optimierungsalgorithmus in der
Parameterschatzung

Anwendung des Overlapkonzepts zur Modelldiskriminierung an BASF-

spezifischen Modellklassen

CiT GmbH:

Implementierung und Testen des verbesserten Optimierungsalgorithmus in
der Parameterschatzung in die existierenden Plattformen Presto™ und
PREDICI™

Testen und Validieren des verbessertes Optimierungsalgorithmus in der
Parameterschatzung an den von der BASF bereitgestellten industriellen
Beispielklassen

Implementierung und Testen des neu entwickelten Overlapkonzepts zur

Modelldiskriminierung in die existierenden Plattformen PrResTo™ und PReDICI™

Daruber hinaus entwickelte sich zu Ende des Projekts eine enge Zusammenarbeit
mit Dr. Illia Horenko (SfB 450) und Dr. Martin Weiser (ZIB) auf dem Gebiet der

Propagation von Modellvariabilitaten. Durch die Adaption des von ihnen

entwickelten TRAIL-Algorithmus konnte die Aussagekraft des Overlapkonzepts flr

einige Beispielklassen deutlich verbessert werden.

2. Eingehende Darstellung

2.1.

Erzielte Ergebnisse

Overlapkonzept. Ein neues Konzept zur Modelldiskriminierung, das Overlap-

konzept, wurde entwickelt. Im Gegensatz zu bisher etablierten Verfahren werden
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zur Ermittlung der Ubereinstimmungsgiite von Modell und Daten einerseits die
Schwankung in den Daten (Datenvariabilitat) und andererseits die Variabilitat im
betrachteten Modell, resultierend aufgrund von Schwankungen in den Parametern
(Parametervariabilitat), direkt zum Abgleich gebracht (overlap). Ziel ist es, ein
Ranking einer Reihe mdoglicher Modelle hinsichtlich der Wahrscheinlichkeit, dal} das
betrachtete Modell die Daten samt ihrer Schwankungen erklaren kann, zu
erstellen. Dieser aus der Statistik bekannte Grundansatz fuhrt bei der Anwendung
auf Modelle in Form von dynamischen Systemen auf eine Reihe neuartiger Probleme

und unterscheidet sich auch konzeptionell von bekannten Ansatzen [1].

Zur Umsetzung des Konzepts mufl auf der experimentellen Seite bei der
Datenerfassung die Variabilitat (Streuung, Stérung, etc.) der Daten mit erhoben
oder modelliert werden; gleichzeitig mu3 auf der Modellseite die Sensitivitat des
Modells beziglich Parameterstdrung charakterisierbar sein und die Variabilitat des
Modells fir gegebene Parametervariablitdt berechenbar sein. Diese Anforderung

erzwang

1. den Entwurf einen neuen GaufB-Newton Algorithmus zur Maximierung des
Overlaps fur ein gegebenes Modell beziglich optimaler Wahl der Parameter.
Dieser Algorithmus zeigt (wie Ublicherweise &hnliche Newton-artige
Algorithmen zur Optimierung mit statistisch korrelierten Parametern und
daraus resultierender schlechter Kondition der Jacobi-Matrizen) unter
bestimmten Voraussetzungen Konvergenzprobleme. Hier konnte partiell Abhilfe

geschaffen werden, siehe unten.

2. den Entwurf eines neuartigen Algorithmus zur Propagation der
Modellvariabilitat. Hier stellte sich im Laufe der Arbeiten heraus, dal} die
Propagation im Sinne der linearen Sensitivitatstheorie i.A. nicht ausreicht, da
die zu berucksichtigenden Parameterstdorungen zu grof3 sind. Daher mul3te ein
Ansatz und effizienter Algorithmus zur nichtlinearen Sensitivitatsanalyse

entwickelt und implementiert werden.



