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Uj kolonna Konfiguraciok nyomasvalté szakaszos desztillaciéhoz

I1. Részletes szamitasok
New column configurations for pressure swing batch distillation I1. Rigorous Simulation

Modla G., Lang P., Kopasz A.

Budapesti Miiszaki és Gazdasdagtudomanyi Egyetem Gépészeti Eljardasok Tanszék

Summary

The pressure swing distillation in different batch column configurations is investigated by rigorous simulation
calculations. The calculations are made by a professional flow-sheet simulator for the separation of a minimum
(ethanol-toluene) and a maximum boiling (water— ethylene-diamine) azeotropic mixture. Besides studying the
well known configurations (rectifier, stripper) we also investigate two novel configurations such as double
column batch rectifier and double column batch stripper. The alternate application of a batch rectifier and a batch
stripper is also studied. The different column configurations are compared.

Absztrakt

Részletes szamitasokat végeztiink kiilonbozé szakaszos kolonna konfiguraciokra nyomasvalto desztillaciora. A
szamitasokat egy professzionalis folyamatszimulatort hasznalva végeztiikk minimalis (etanol-toluol) és maximalis
forraspontt (viz-etilén-diamin) azeotrop elegyekre. A jol ismertek (rektifikalo, szakaszos sztripper, kdzépso
tartalyos oszlop) vizsgalata mellett két (ij konfiguraciora (kétkolonnas szakaszos rektifikalo és a kétkolonnas
szakaszos sztripper) is javaslatot tettiink. Megvizsgaltuk a rektifikalas és sztippelés idében valtakozo
alkalmazasat is. Végiil 6sszehasonlitottuk a kiilonb6z6 konfiguraciokat.

1. Bevezetés

Azeotropot képz6é komponensek (4 és B)
szétvalasztdsdhoz valamilyen specialis desztillacios
eljarast kell alkalmaznunk. A nyomasvalté (NYVD)
desztillaciot, amely nyomasérzékeny azeotropok
szétvalasztd agens alkalmazésa nélkiili elvalasztasat
teszi lehetdvé, elészor Lewis javasolta 1928-ban,
folyamatos tizemmodban.

A NYVD szakaszos alkalmazasat vizsgaltak
Repke és mtarsai 2006-ban. Egy minimalis forrponta
homoazeotrop elegy (acetonitril-viz) szétvalasztasat
vizsgaltadk szakaszos rektifikdlas és sztippelés
esetére. Félizemi mérések és részletes modellezd
szamitasok eredményeit kozolték.

Modla és munkatarsai 2007-ben -maximalis
szétvalasztas feltételezése mellett-, kiilonb6zo
szakaszos oszlop konfiguraciokra a NYVD
megvaldsithatosagat vizsgaltdk binér minimalis és
maximalis forrponti azeotrop elegyek esetére. A
kiilonb6z6 nyomasokat egymastol elvalaszthatjuk:

- id6ben, egy oszloprészt (szakaszos rektifikalo és
sztripper), illetve

- térben, két oszloprészen (pl. kozéps6 tartalyos
oszlop (KTO)) alkalmazva.

Megallapitottak, hogy a KTO nem alkalmas a
binér NYVD-ra. Két 0j konfiguraciot is javasoltak: a
kétoszlopos szakaszos rektifikalot (DOSZR) és a
(DOSZSZ),
melyeknek szamos el6nyiik van, igy példaul nincs

kétoszlopos  szakaszos  sztrippert
id6beli nyomasvaltas a folyamat soran, és mindkét
oszlop allanddsult allapotban iizemelhet.
Megallapitottak, hogy mind a maximalis, mind a
minimalis forrponti azeotropok szétvalasztasa
lehetséges a sztrippelés és a rektifakalas felvaltva
torténd alkalmazasaval is.
E munka céljai a kdvetkezok:
-a megvaldsithatosagi  vizsgalatok kovetkez-
tetéseinek igazolasa részletes modellezéssel,
-a megvalosithatd konfiguraciok hatékonysaganak
vizsgalata valos kortilményekre,
-a kiilonboz6 konfiguraciok dsszehasonlitasa.
A szamitasokat az etanol(d) - toluol(B)
minimalis és a viz(4) —etiléndiamin(B) maximalis
forrponta azeotrop elegyekre végeztiik.
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2. Goz-folyadék egyensilyok
Az egyensulyi diagramokat és az azeotropok
adatait a két kiilonb6z6 nyomason az 1. abra ill. az 1.
tablazat tartalmazza.
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1.4bra Az elegyek y-x diagrammjai
a. etanol-toluol
(P'=0,1, P"=1,1 bar)

b. Viz-EDA

(P'=0,1, P"=8,0 bar)

Elegy P Xaz T, Topa Torp
bar | [%l] [°C] [°C] [°C]
Etanol (4)- 0,1 67 26,4 29,1 453
Toluol (B) 1,1 79 78,8 80,4 113,6
Viz(A)- 0,1 47 62,2 45,8 50,8
EDA (B) 8,0 21 199,5 170,5 198,6
1.tablazat Azeotropok adatok
A nyomds valtoztatasaval az  azeotrop

Osszetételek eltolhatok. Mindkét elegy esetében az
azeotropok kozotti kiillonbség tobb mint 5%, az
alkalmazott nyomaskiilonbség pedig kisebb mint 10
bar, tehat a nyomasvaltassal torténd szétvalasztas
gazdasagos lehet (Perry és mtarsai, 1998).

3. Részletes szamitasok

A maximalis szétvalasztas feltételezésével
végzett megvaldsithatdsagi vizsgalatok utan (Modla
¢és mtarsai 2007) részletes szimulacios szamitasokat

is végeztiink valoés miikddési feltételekre.

3.1 A szimulaciés modszer

A kovetkezd egyszerisito feltételeket alkalmaztuk:
-elméleti tanyérok,
-allando térfogata folyadék hold-up a tanyérokon,
-elhanyagolhato g6z hold-up.

A megoldand6 modell egyenletek jol ismertek:
a. nem-linearis differencial-egyenletek (anyag- és

hémérlegek),

b. algebrai egyenletek (gbéz-folyadék (VLE)
egyensulyi egyenletek, 0Osszegzési egyenletek,
hold-up  egyenértékliség, fizikai  jellemzok
modelljei).

A szamitasokhoz ~a  Chemstations  (2006)
professzionalis  folyamatszimulatora  dinamikus

modellezd részét (CCDCOLUMN) hasznaltuk, a
kovetkez6 modulokat alkalmazva:

-DYNCOLUMN (oszloprészek, szimultan
korrekcids modszerrel)

-DYNAMIC VESSEL (tartdlyok ¢és termék-
gytijtok)

-HEAT EXCHANGER, PUMP, VALVE

(hdcserélok, szivattyuk, szelepek)
-MIXER, DIVIDER (keverdk és elosztok)

3.2 Szimulaciés eredmények
A kovetkezo konfiguraciokat vizsgaltuk:

-SZR, SZR-SZSZ, DOSZR max. azeotropok
szétvalasztasara,
-SZS7Z, SZR-SZSZ, DOSZSZ min. azeotropok
szétvalasztasara.

Az  elméleti  tanyérok szadma  minden

oszloprészben 20 volt (kondenzétor és visszaforrald
nélkiil). Az egyszeriiség kedvéért ugyanazokat a
reflux- és visszaforralasi aranyokat adtuk meg a
kiilonb6zd 1épésekre (SZR, SZSZ, SZR-SZSZ) és
(DOSZR, DOSZSZ). A hold-up
mennyisége egyoszlopos esetekben 50 cm®/tanyér,
mig a DOSZR, és a DOSZSZ esetében (a kisebb
miatt) 25
mennyisége 11 dm’. Kezdetben a berendezésekben
folyadék van. A felfutds iddtartama
nélkiil) 60 perc. A
miveletnek akkor van vége:

-SZR, SZSZ, SZR-SZSZ esetén, ha valamelyik
gyartasi 1épés 15 percnél rovidebb lesz,

-DOSZR, DOSZSZ
mennyiségének 2 % -nal kevesebb a tartalyban 1évo
folyadék.

oszlopokra

gozterhelés cm’/tanyér. A sarzs
forrponti

(tisztitas  termékelvétel

esetén, ha a  sarzs

3.2.1 Max. azeotropok szétvilasztdsa

A sarzs 40% vizet tartalmaz

a. Szakaszos rektifikalo
A visszaforral6t elhagyd gbéz molarama:

V=340 mol/h. A nyomadasvaltozas sebessége:

dP/dt=1 bar/min. Feltételek a termék (desztillatum)

elvételre:

-inditas: R=co mellett a pillanatnyi termék tisztasag

99% (xw >0,99 vagy x<0,01) 3 percig

-leéllitas: a tisztasag 0,95 ala esik (xy<0,95 vagy

x>0,05)



A nyomads, a termék- és tartalydsszetételek (xyz)
idébeni valtozasa a 2. abran lathato.
A folyamat soran:
-a termelési periddusok rovidiilnek,
-a tartdly Osszetétele egyre gyorsabban valtozik,
egyre sz¢€lesebb intervallumban.
Az eredményeket a 2. tablazatban foglaltuk Ossze.
Magas terméktisztasagok érhetdk el: xp4,=99,0 %
Xw.p.av=99,3 %.

Mindkét komponens kinyerése (77;) elfogadhato:
na= 88,7 % és ng=86,2 %.
A termékelvétel nélkiilli periodusok (termék
tisztitasa, nyomasvaltas) hossza tekintélyes (a teljes
miiveleti id6 44,2%-a).
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2. abra A nyomas (a), a termék- és
maradékdsszetétel (b) idébeni valtozasa a SZR-nal
b. A rektifikalas és szrippelés kombindcidja
A ciklust alacsony nyomasu sztrippeléssel
kezdjiik, eldtte a sarzsot a felsé tartalyba toltjik. A
fels¢ tartalyt elhagy6 folyadékaram: L;=340 mol/h.
A ciklus masodik 1épésében nagy nyomast
rektifikalast végziink. (A betaplalas mar az also
tartdlyban van, mivel az volt az 1. 1épés termék-
gyljtéje). A visszaforralasi arany: V,.,=340 mol/h. A
rektifikalas utan a alsé tartalyban 1évé maradékot a
felsébe kell tolteni (a kovetkezd sztrippeld 1épés
megkezdése elott).

A (nem linearis) nyomasvaltozas atlagos sebessége
dP/d=1,0 bar/min. A termékelvétel leallitisanak
feltétele:

-a sztrippeld 1épésekben a tartdly maradék eléri a
98%-o0s tisztasigot (xy, ,=0,02),

-a rektifikalo 1épésekben:

- inditas: R=c0 mellett a pillanatnyi termék tisztasag
3 percig legalabb 99% (xp 20,99 vagy x<0,01)
-ledllitas: a tisztasag 0,95 ala esik (xy<0,95 vagy
x>0,05)

A nyomas, valamint a (pillanatnyi) fejgéz és
fenék-folyadék Osszetételének valtozasa a 3. abran
lathatd. Az els6 sztrippelés (Rg=co mellett) felfutasi
szakaszaban a fenék-folyadék Osszetétele gyorsan
eléri, és a Iépés végéig megtartja az azeotrop értéket.
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3. abra A nyomas (a), valamint a (pillanatnyi) fejgéz
és fenék-folyadék osszetétel (b) idébeni valtozasa

A 1épés gyartasi szakaszaban (Rg<oo mellett) a
viz koncentracidja a fejgbzben (és természetesen a
felsé tartalyban is) fokozatosan csokken, végiil a
felsd tartaly Osszetétele eléri az EDA-ra elGirt
tisztasagot. A rektifikalasi 1épés kezdetén az Rg=co
melletti felfutasi szakaszban a fejgbz néhany perc
alatt kitisztul. A rektifikalo
desztillatumként vizet kapunk, a tartaly Osszetétele

1épésben

pedig a nagynyomasu azeotrop pont felé mozdul. Az
el6irt tisztasaghh termékek elfogadhatdé kinyerés
mellett (82,7% ¢és 82,0%) gyarthatok. Ezek a



kinyerések azonban alacsonyabbak, mint a
szakaszos rektifikald esetében (magasabb tisztasagu
termékek mellett) voltak. A termékelvétel nélkiili
periddusok (termék tisztitdsa, nyomasvaltas) a
hossza tekintélyes (a teljes miiveleti id6 19,0 %-a).

Minden paraméter mely a folyamat hatékonysagat
jellemzi erre a konfiguraciora a legkedvezétlenebb.

c. Kétoszlopos szakaszos rektifikalo

A visszaforralot elhagyd gdéz-molaramok:
V,=0,4x340=136 mol/h, V',,=204 mol/h. Az
oszlopok nyomasa idében nem valtozik: P'= 0,1 bar
és P'=8 bar. A termék és a tartaly-maradék
Osszetételének valtozasa a 4. abran lathato.
Mindkét termék gyorsan kitisztul (kevesebb, mint 20
perc alatt), és tiszta is marad hossza ideig. A
tartalyosszetétel igen sziik tartomanyon beliil (39,0%
¢és 40,1 % kozott) marad. Ezzel az 0j konfiguracidval
érhetdk el a legnagyobb terméktisztasagok (99,99%
€s 99,97%), és a legmagasabb kinyerések (90,2% és
92,6%). Csak egy elvétel nélkiili periddus van (a
mivelet elején a desztillaitum tisztitdsa), melynek
id6tartama a teljes miveleti idének csupan 10%-a
(és ez még tovabb is csokkenthetd).
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4.abra A termék €s tartalydsszetétel idébeni
valtozasa (DOSZR)

A folyamat hatékonysagat jellemz6 Osszes
paraméter erre a konfiguraciora a legkedvezébb (2.
tablazat). A magasnyomasi kolonna
kondenzatoranak (Q.ond’ = -4,75 MI/h, T,..d"= kb.
170°C), és az alacsony nyomasi kolonna
visszaforralojanak  (Q,s'= 7,5 MI/h, T =cca.
77°C) termikus csatolasaval tovabbi energia

megtakaritas  érhet6 el (a rendszer teljes
energiaigényének 34%-a).

3.2.2 Min. forrponti azeotropok szétvalasztasa
A sarzs 71 mol% etanolt tartalmaz.

a. Szakaszos sztripper

A felso tartalyt elhagyo folyadék molarama:
Ly=340 mol/h. A nyomasvaltozas
sebessége:dP/d=0,2 bar/min. A termékelvétel
feltételei:
-inditas: R=cc mellett a pillanatnyi terméktisztasag 3
percig legalabb 99% (x<0,01 vagy xy >0,99),
-leéllitas: a tisztasag 0,95 ala esik (x5>0,05 vagy
xy<0,95).
A nyomas, a termék és tartaly Osszetételek idébeni
valtozasa az 5. abran lathato.
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5. dbra A nyomas (a), termék és tartaly-maradék
Osszetételének (b) idobeni valtozasa SZSZ esetén

A folyamat soran:

-a termelési periddusok rovidiilnek,

-a tartdly Osszetétele egyre gyorsabban valtozik,
egyre szélesebb intervallumban.

Magas terméktisztasagok érhetdk el (99,4%, 99,4 %)
elfogadhat6 kinyerések mellett (80,4%, 78,0 %)

A termékelvétel nélkiilli periodusok (termék
tisztitdsa, nyomas valtas) id6tartama nagyon hosszii
(a teljes miiveleti id6 52,9%-a).



b. A rektifikalas és szrippelés kombindcioja

A ciklust alacsony nyomasu rektifikdlassal
kezdjiik; eldtte a sarzsot az also tartalyba toltjik. A
visszaforralasi gézaram: V,.,=340 mol/h. A ciklus
masodik 1épésében nagy nyomdasu sztrippelést
végziink. (A sztrippelés betaplalasa a rektifikalasi
1épés desztillituma.) Az oszlopba belépd folyadék
arama: L;=340 mol/h. A sztrippelési 1épések utan a
felsd tartalyban 1év6 maradékot az also tartalyba kell
tolteni (a kovetkezo, rektifikalassal kezdédd ciklus
megkezdése elott).

A nyomasvaltozas atlagos sebessége dP/dr=0.2
bar/min. A termékelvételek leallitasanak feltételei:
-a rektifikalo 1épésben: a tartdly maradék eléri a
98%:-o0s tisztasagot (x;z>0,98)
-a sztrippeld 1épésben:
- inditas: R=co mellett a pillanatnyi termék tisztasag
B-re 3 percig legalabb 99% (x5<0,01),
-leallitas: a tisztasag 5% ala esik (x;>0,05).
A nyomas, valamint a (pillanatnyi) fejgéz €s fenék-
folyadék osszetételének id6beni valtozasa a 6. abran
lathato.
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6. abra A nyomas (a), fejgbz- és fenék-folyadék
Osszetétel (b) id6beni valtozasa SZR-SZSZ
kombinacio esetén

Az els6 rektifikalas (R=co melletti) felfutasi
szakaszaban a fejgéz Osszetétele gyorsan eléri, és a
1épés végéig megtartja az azeotrop értéket. A 1épés

termelési szakaszaban (Rg<co mellett) az etanol
fenék-folyadékban (és
természetesen az alsod tartidlyban is) fokozatosan

koncentracidja a

novekszik, és végiil az also tartaly folyadéka eléri az
eloirt etanol tisztasagot.

A sztrippelési 1épés kezdetén (Rg=co mellett), a
felfutasi szakaszban a fenékfolyadék etanol tartalma
gyorsan esik és tiszta toluol gyarthaté folyamatosan
fenéktermékként. A fejgbéz (és a felsd tartaly)
Osszetétele a nagynyomast azeotrop pont felé
mozdul el.

A termékek eldirt tisztasaggal, elfogadhato
kinyerés (63,1% ¢és 94,5%) mellett gyarthatok.
Ugyanakkor ezek a kinyerések alacsonyabbak, mint
a szakaszos sztripper esetében (magasabb
tisztasagok mellett) voltak. A termékelvétel nélkiili
periodusok (termék tisztitasa, nyomasvaltas) hossza
jelentékeny (a teljes miiveleti id6 14,7%-a).

Minden
hatékonysagat mutatja, erre a konfiguraciora

kedvezotlenebb. (3. tablazat)

paraméter, mely a  folyamat

c¢. Dupla oszlopos szakaszos sztripper

A kozos, fels tartalybol az oszlopba belépd
folyadék arama L'/=0.72x340=244,8 mol/h ¢és
L"=95,2 mol/h. Az oszlopok nyomésa idében nem
valtozik: P'=0,1 bar és P"=1,1 bar. A termék és
tartaly-maradék Osszetételének valtozasa a 7. abran
lathato.
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7. abra A termék és tartaly-maradék Gsszetételének
valtozasa (DOSZR)

Mindkét termék gyorsan kitisztul (kevesebb,
mint 10 perc alatt), és sokaig nagyon tiszta is marad.
A tartalyGsszetétel igen szik tartomanyon beliil
(70,6% ¢és 71,6 % kozott) marad. Ezzel az qj



konfiguracidval érhetdk el a legnagyobb tisztasagok
(99,99% ¢és 99,86%) és a legmagasabb kinyerések
(92,3% ¢és 97,8%). Csak egy termékelvétel nélkiili
szakasz van (a mivelet elején a desztillatum
tisztitdsa), melynek iddtartama a teljes miiveleti
idének kevesebb, mint 10%-a (és ez még tovabb is
csokkenthetd). Minden paraméter, amely a folyamat
hatékonysagat jellemzi, erre a konfiguracidora a
legkedvezobb (3. tablazat).

A magasabb nyomasu kolonna kondenzatoranak
(Ocond” =-10,38 MI/h, T,,,i"=kb. 26,4 °C), valamint
az alacsonyabb nyomast kolonna visszaforraljanak
(O = 3,44 MI/h, T,s''= kb. 114 °C) termikus
csatolasaval tovabbi energia megtakaritas érhet6 el
(a rendszer teljes energiaigényének 25%-a).

2. tablazat A kiilonb6z6 konfiguraciok eredményei
(max. azeotrop)

BR BR-BS DCBR
Viz-kinyerés % 88,7 82,7 90,2
EDA-kinyerés % 86,2 82,0 92,6
Viz-tisztasag mol % 98,99 | 98,02 99,99
EDA-tisztasag mol % 99,35 | 98,03 99,97
Viz-termelés fajlagos MIJ/mol 5,98 10,8 3,77
energia-igénye (SO/SW,)
EDA-gyartas fajlagos MJ/mol 4,10 7,28 2,45
energia- igénye
(SQ/SWy)
Ossz-energia MJ 4956 | 836,6 316,6
Ossz-id6 min 1039 1790 687
Gyartasi id6 min 598 1451 627

3. tablazat A kiilonb6z6 konfiguraciok eredményei
(min. azeotrop)

BS BR-BS | DCBS

EtOH-kinyerés % 80,4 63,1 92,3
Toluol-kinyerés % 78,0 94,5 97,8
EtOH-tisztasag mol % 99,4 98,3 99,99
Toluol-tisztasag mol % 99,4 98,3 99,86

EtOH-gyartas fajlagos MJ/mol | 4,22 15,72 3,08
energia- igénye
(SO/SW)

Toluol-gyartas fajlagos MJ/mol 10,6 25,71 7,11
energia-igénye (SQ/SWg)

Ossz-energia MJ 369,4 1080 311,5
Ossz-id6 min 877 2274 680
Gyartasi id6 min 464 1939 620

Kovetkeztetések
A nyomasvaltd desztillaciot vizsgaltuk a
kiilonb6z6 szakaszos kolonna konfiguraciok esetére
a CCDCOLUMN
folyamatszimulator alkalmazasdval A  korabbi,

professzionalis

megvaldsithatosagi vizsgalatok ( Modla és mtérsai,
2007)  eredményei  alapjan a  kovetkezd
konfiguraciokat vizsgaltuk, és hasonlitottuk dssze:

- min. azeotropokra: szakaszos sztripper (SZSZ),
duplaoszlopos szakaszos sztripper (DOSZSZ),

- max. azeotropokra: szakaszos rektifikalo (SZR),
duplaoszlopos szakaszos rektifikalo (DOSZR) és

- mindkét azeotrop tipusra a rektifikdlas és
sztrippelés idében valtakozo6 alkalmazasat.

Amint az a megvalosithatosagi vizsgalatok
alapjan varhato is volt, a legjobbnak a két 1j
konfiguracié bizonyult (DOSZR ¢és DOSZSZ),
melyek nem igényelnek nyomasvaltast a folyamat
kozben. A rektifikalo-sztripper  kombinacional
hatékonyabbnak talaltuk ez egyszeriibb
konfiguraciokat (SZR ¢és SZSZ). Azt is
megmutattuk, hogy a DOSZR ¢és DOSZSZ

oszloprészei allandosult allapotban tizemeltethetdk.
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Jelolések

Ly reflux moélaram [mol/s]

P nyomas [bar]

0 flitési teljesitmény [W]

R reflux arany [mol/mol]

Rs visszaforralasi arany [mol/mol]
SD fejtermék mennyisége [mol]



SO hémennyiség [J]
SWtermék mennyisége [mol]

t 1d6 [s]

14 g6z molaram [mol/s]
X folyadék moltdrt [mol/mol]
y g6z moltdrt [mol/mol]
Gorog betiik

n kinyerés

Also Indexek

A tiszta A komponens
av atlag

az azeotrop

B tiszta B komponens
\Y% tartaly

VR tartalymaradék

W termék

Fels6 Indexek

1,2 oszloprész index

HP magasabb nyomas
LII nyomads index

LP alacsonyabb nyomas
vol térfogati

A Koszonetnyilvanitas
Munkakat az Orszagos Tudomanyos Kutatasi Alap
(OTKA, T-049184) és a
Versenyképesség Operativ Program (KPI, GVOP-
3.1.1.-2004-05-0544/3) tamogatta.

Gazdasagi

Fiiggelék
Goz-folyadék egyensilyi paraméterek:
a. Antoine-konstansok :

B
In(p)=A- TaC
ahol  p gbznyomas [torr],
T homérséklet [K]
komponens A B C
Viz 18.3040 | 3816.40 -46.13
EDA 16.408 3108.5 -72.15
Etanol 18.912 3804.0 -41.68
Toluol 16.266 3242.4 -47.181

b. UNIQUAC paraméterek
Viz (4) — EDA (B):

u;i-u;i [cal/mol]

u;i-u;i [cal/mol]

i
A B -19.6564

-790.52

Etanol (4) — Toluol (B):
i _] Ujj-Ujj [cal/mol]

Uji-Uii [cal/mol]

A B -174.305

961.671




