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Summary

The separation of a ternary mixture (n-pentane-acetone-cyclo-hexane) with two binary minimum azeotropes is
studied by feasibility studies and rigorous simulation calculations. By the feasibility studies based on the analysis
of the vessel paths in the residue curve maps at the two different pressures (P!, P") the separation steps are
determined for the two configurations studied (batch stripper (BS), double column batch stripper (DCBS)). The
rigorous calculations are performed by the CCDColumn professional dynamic flow-sheet simulator.

For the DCBS two operational policies are compared:

1. The production is begun in each column immediately when the bottoms reaches its prescribed purity.

2. The production is begun in both columns at the same time (when both bottoms have already reached the
prescribed purity.)

For both operational policies the optimal distribution of the liquid (W=L"/Liy) leaving the common top vessel
between the two columns, for which the energy consumption is minimal is determined.

Policy 1 gave more favourable results (lower energy consumption, wider operating region).
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Fig. 1. Recoveries (a) and total energy consumption (b) at different liquid distribution ratios (1)
for the two DCBS operational policies




Absztrakt: Egy, két binér minimalis azeotropot
tartalmazd terner elegy (n-pentan-aceton-c-hexan)
nyomasvaltd szakaszos desztillacidval (NYVSZD)
torténd  szétvalaszthatosagat tanulmanyozzuk
megvalosit-hatdosagi  vizsgalatokkal és részletes
modellezd szamitasokkal. A megvaldsithatdsagi
vizsgéalatokkal, mely a maradékgorbe térképek
elemzésén alapulnak, meghatdrozzuk az egyes
kolonna konfiguracioknal (egy és két oszlopos
szakaszos  sztripper) alkalmazandé  miiveleti
Iépéseket. A részletes modellezést professzionalis
dinamikus folyamat-szimulatorral —végezzilk. A
szamitasokat ipari méretii berendezésekre végezziik.
A dupla kolonnas szakaszos sztripper berendezésre
két tizemviteli médot hasonlitunk dssze.

1. Bevezetés

A desztillicio  az  egyik  leggyakrabban
alkalmazott szétvalaszto eljaras a vegyiparban, mely
a folyadékelegy komponensei illékonysaganak
kiilonbségén alapul. Azeotropot tartalmazo elegyek
elvalasztasahoz valamilyen specialis desztillacios
eljarast  kell  alkalmaznunk, mint példaul
nyomasvalté (NYVD), extraktiv vagy
heteroazeotrop desztillaciot.

A szakaszos desztillacio (SZD) mindig is fontos
szerepet jatszott a szezonalis, bizonytalan, alacsony
kapacitast illetve nagy tisztasagi kémiai anyagok
gyartasaban. Ennek a miiveletnek kulcsfontossagu
szerepe van a gyogyszer €s szamos mas iparban is,
valamint ~a  hulladék  olddészer  elegyek
regeneralasaban. A szakaszos desztillacio
legfontosabb elonye a folyamatossal szemben, hogy
egy egyszeri berendezéssel is sokféle -elegy
kezelhet6. Még tobbkomponensti rendszerek is
szétvalaszthatok egyetlen oszlopban.

Szamos elegy képez olyan azeotropot, melynek
Osszetétele valtozik a rendszer nyomasanak
megvaltoztatasdval, ezek a  nyomdsérzékeny
azeotropok. Lewis (1928) volt az els6, aki javaslatot
tett az azeotrop elegyek nyomasvalto
Black(1980); Abu-Eshah és Luyben(1985); Chang
¢és Shis(1989) is.

Knapp és Doherty (1992) kifejlesztettek egy 1j
eljarast, melyben a nyomdsvalto folyamatos
desztillaciot hordozo hozzaaddsdval kombinaltdk. A
hordozé alkalmazisa nagymértékben megnoveli a
milvelettel szétvalaszthaté binér azeotrop elegyek
szamat.

Repke és munkatarsai (2006) egy minimalis
forrpont.  homoazeotrop elegy (acetonitril-viz)
szétvalasztasat vizsgaltak nyomasvalto

desztillacioval szakaszos rektifikalas és sztippelés
esetére. Féliizemi mérések és részletes modellezd
szamitasok eredményeit kozoltek. A szerzok célja
sokkal inkabb a nyomasvaltd desztillacio kisérleti
tanulmanyozasa volt, mint a miivelet
megvalosithatosaganak kimeritd elméleti vizsgalata.

A fent emlitett szerzok egyike sem vizsgalta az
azeotropot tartalmazo6, haromkomponensii elegyek
szétvalasztasat.

Munkank célja egy, két binér minimalis
azeotropot tartalmazé terner elegy (n-pentan-aceton-
c-hexan) nyomasvaltd szakaszos desztillacioval
(NYVSZD) torténd szétvalaszthatosaganak
tanulmanyozasa megvaldsithatdsagi vizsgalatokkal
és részletes modellezd  szamitasokkal. A
megvalosithatosagi  vizsgalatokkal, melyek a
maradékgorbe-térképek  elemzésén  alapulnak,
meghatarozzuk az egyes kolonna konfiguracioknal
(egy- és kétoszlopos szakaszos sztripper (Modla és
Lang, 2008)) alkalmazandé miiveleti 1épéseket. A
részletes modellezést a ChemCad professzionalis
folyamat-szimulatorral (CCDCOLUMN program)
végezzilk. A szamitasokat  ipari = méretli
berendezésekre végezzilk. A dupla kolonnas
szakaszos sztripper berendezésre két lizemviteli
modot hasonlitunk dssze.

2. Megvalosithatosagi modszer

El6szor roviden ismertetjiik a megvalosithatosag

vizsgalatara alkalmazott modszert, majd
megvizsgaljuk a kiilonb6zd kolonnakonfiguraciok
megvalodsithatosagat. A megvalosithatosagi

vizsgalatok soran feltételeztik a maximalis
(tokéletes)  szétvalasztast. Ez a  kovetkezd
feltevésekbdl all:

-végtelen tanyérszam,

-igen magas reflux- és visszaforralasi arany,
-elhanyagolhat6 folyadék hold-up a tanyérokon,
-elhanyagolhat6 géz hold-up.

A  modszer a fenéktermékek (folyamatos
termékelvétel ~ mellett) ésa  tartalymaradék
megvaldsithatd Osszetételének elemzésén alapul.
Mivel haromkomponensii elegyekkel foglalkozunk a
megvalosithatosagi vizsgalatokban a maradékgorbe
térképeket fogjuk hasznalni.

2.1 Maradeékgérbe-térképek osztalyozdsa

A maradékgorbe-térkép fogalmat eldszor
Schreinemakers  (1901)  hatdrozta meg. A
maradékgorbe-térkép egy olyan haromszog-diagram
(a tiszta komponensek a haromszog csticspontjaiban
vannak), mely megmutatja az elegy szakaszos
egyszerl desztillaciojakor a folyadék Osszetételének



valtozasat az id6 fliggvényében. A maradékgorbe
trajektoridknak iranyultsaguk van, melyet nyillal
jelolhetiink. Az iranyultsag a ndvekvé hémérséklet
és egyben az id6 elérehaladasanak iranyaba mutat. A
maradékgorbe matematikai leirdsat Doherty és
Perkins (1978) adtdk meg, akik kozonséges,
nemlinedris differencialegyenletekkel irtak le az
egyszerli desztillaciot. Terner elegyek desztillacios
elvalasztasanak elemzéséhez leggyakrabban
alkalmazott eszkdz a maradékgorbe térképek
elemzése. Gurikov (1958) volt az elsd, aki
meghatarozta az azeotropia szabalyat és megadta a
Serafimov  (1970) adta meg a lehetséges
maradékgorbék osztalyozasat, 26 csoportba sorolva
azokat. A maradékgorbék még részletesebb
osztalyozasat javasolta Matsuyama és Nishimura
(1977), akik figyelembe vették az egyes
komponensek forraspont szerinti sorrendjét is.
Napjainkban a szakirodalomban az elegyek
azonositasahoz ezt a két osztalyozast alkalmazzak.

Ezen osztalyozasok nem veszik figyelembe azt,
hogy nyomads valtoztatasaval az azeotrop Osszetétel
megvaltozhat, az azeotrop megszlinhet illetve a
komponensek illékonysaga sorrendje megvaltozhat.
Els6ként Modla és mtarsai (2008) vetették fel
sziikségességét, hogy ezeket az osztalyozasokat
pontositani kellene a nyomas-érzékeny azeotropot
tartalmazo elegyekre.

A Matsuyama ¢és Nishimura-féle (M&N)
maradékgorbe-térkép osztalyozas a kovetkezo-
képpen torténik. Az azonositd els6 harom karaktere
jellemzi a  binér  azeotropokat  (rogzitett
sorrendjiik:L(konnyt)-1(k6zbensd), I-H(nehéz), H-
L): 0: nincs azeotrop; 1: minimalis forrponti
azeotrop pont, mely instabil csomoépont; 2:
minimalis  forrpontd  azeotrop  pont, mely
nyeregpont; 3: maximalis forrpontd azeotrop pont,
mely stabil csomépont; 4: maximalis forrponta
azeotrop pont, mely nyeregpont. A jelolés egy
betlivel folytatddik, mely a terner azeotropra
vonatkozik: m: minimalis forrpont terner azeotrop
pont, mely instabil csomoépont; M: maximalis
forrpont  terner azeotrop pont, mely stabil
csomopont; S: kozbensé forrpontll terner azeotrop
pont, mely nyeregpont.

A fenti osztdlyozdas nem ad semmilyen
informacioét az azeotrop nyomasérzékenységére, ami
pedig  lényegesen  befolyasolja az  elegy
szétvalasztasara alkalmazhatdo moédszereket. Ezért a
modszer kovetkezd kiterjesztését javasoljuk. Az
N&M szam utan jeloljik P betlivel, az adott
azeotrop Osszetétel esetleges nyomas-érzékenységét.
Terner azeotrop esetén a terner azeotropot jelold
betii utan keriilne ez a jelolés.

Ha a nyomads valtoztatasaval valamelyik azeotrop
megsziinik, vagy a komponensek illékonysagi
sorrendje  megvaltozik, a maradékgorbe-térkép
osztalyat mindkét nyomason meg kell adni.

3. Kolonna konfiguraciok

A NYVSZD egy- vagy kétkolonnas rendszerrel
valdsithatd meg. Az azeotrop miatt a tiszta
komponenseket csak két kiillonbdzé nyomason lehet
gyartani.

3.1  Egyoszilopos rendszerek

A nyomasvaltas csak idében oldhat6 meg, ezért,
ahhoz, hogy a komponenseket tisztan megkapjuk
legalabb két gyartasi 1épés sziikséges. A NYVD
szakaszos rektifikaloban vagy szakaszos
sztripperben is megvaldsithato.

A betaplalast (sarzsot) az also (rektifikalo, 1.a
abra) vagy felso (sztripper, 1.b abra) tartalyba toltjiik
be. A terméket folyamatosan vesszik el feliilrdl
(rektifikalo) vagy alulrdl (sztripper) a termék-gyijtd
tartalyba.

A Dbetaplalas Osszetételétdl és maradékgorbe-
térkép tipusatol fiigg, hogy az egyes Iépésekben
tudunk-e tiszta komponenseket gyartani.
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1. abra Egy kolonnas berendezések
a. szakaszos rektifikalo b. szakaszos sztripper

3.2 Keétoszlopos konfigurdaciok

A kétoszlopos konfiguraciok (pl. dupla oszlopos
szakaszos sztripper (DOSZSZ)) egy koz0s tartalybol
és két azonos tipusu (két rektifikaléo vagy két
sztrippeld) oszloprészbdl allnak (2. abra), melyek
kiilénbdz6 nyomason iizemelnek. Az oszlopok eltérd
nyomasa teszi lehetévé, hogy egyszerre gyartsunk
akar két tiszta komponenst is. A dupla oszlopos
szakaszos sztripper (DOSZSZ) minimalis forrpontt
nyomasérzékeny azeotropok elvalasztasara
alkalmas.



TARTALY

SZIVATTY)

2. abra
Dupla oszlopos szakaszos stripper

4. Megvalosithatosagi vizsgalatok

A vizsgalt terner elegy (n-pentan-aceton-c-
hexan) gb6z-folyadék egyenstlyi adatai a 1.
tablazatban talalhatéak. Az elegy komponensei két
minimalis forrponti azeotropot képeznek. Az egyik
azeotrop (aceton-n-pentan) nyomas-érzékeny, mig a
masik (c-hexan-aceton) nem az.

A c-hexan (H) és aceton (/) komponensek stabil
csomopontok, az n-pentan (L) nyeregpont (3.a abra).
Az Azy azeotrop nyeregpont (nem nyomas-
érzékeny), az Az;; azeotrop, mely az instabil
csomopont, helyzete a nyomastodl fiigg (3.b. dbra).

Az elegy (kiterjesztett) M&N osztalya: 1P-2-0.

Technologiai lépések egyoszlopos berendezésnél

Forrpont, Forrpont
P'=1,01 bar | P"=10 bar
n-pentan (L) 36,07 124,74 °C
aceton (I) 56,25 °C 142,98 °C
c-hexéan (H) 80,72 °C 182,31 °C
a. A tiszta komponensek adatai
1,01 bar 10 bar
n-pentan- 32,75 °C 116,99 °C
aceton 0,75-0,25 0,67-0,33
aceton- 53,95 °C 140,27 °C
c-hexéan 0,77-0,23 0,79-0,21

b. Azeotrop adatok (h6m., dsszetétel)
1. tablazat Goz-folyadék egyensilyi adatok
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tartomanyok

3. dbra a. Maradék-gorbe térkép b. NYVSZD

a. Sarzsosszetétel a H tartomanyban:

1. A H komponens eltavolitdsa a rendszerbdl
szakaszos sztripperrel (a maradék /-L elegy).

2. L/ szétvalasztds nyomasvaltd szakaszos
sztripperrel.

b. Sarzsésszetétel a H tartomanyon kiviil:

Ebben az esetben NYVSZD-t kell alkalmazni mar a
terner teriileten is:

0. Elokeszito 1épés:a tartaly Osszetételének bevitele
az AZIL]-AZHL]-AZIH teriiletre.

1. Az els0 gyartasi sorozatban fenéktermékként
felvaltva kapjuk a tiszta H ¢és tiszta [
komponenseket, amig a tartalyosszetétel el nem éri
az L-I oldalt.

2. A masodik gyartasi sorozatban fenéktermékként
felvaltva kapjuk a tiszta 7 és tiszta L komponenseket.

Technoldgiai lépések kétoszlopos berendezésnél

a. Sarzsdsszetétel a H. tartomanyban:
1. A H komponens eltavolitdsa a rendszerbdl az
egyik kolonna miikodtetésével (a maradék L-71

elegy).

a. egyoszlopos
4. abra A tartaly nyomvonal (---) ill. x-profilok ()

b. kétoszlopos

2. L/l szétvalasztas a két kolonna, kiilonbozo
nyomason valé mikodtetésével.

b. Sarzsosszetétel a H tartomanyon kiviil:

0. Elokészito 1épés:a tartaly Osszetételének bevitele
az A7 -AZ" -Azy teriiletre csak az egyik kolonna
mitkodtetésével.

1. H és I komponensek gyartasa a két kolonna
fenéktermékeként (a tartalyban L-/ elegy marad).

2. L és I komponensek gyartasa a két kolonna
fenéktermékekeént.

Részletes modellezéssel csak a dupla oszlopos
konfiguraciot (DOSZSZ) vizsgaljuk, mert ha a sarzs
Osszetétele:



- az I. tartomanyban van, akkor az egyoszlopos
esetben a feladat visszavezethetd binér elvalasztasra,
- az . tartomanyon kiviil van, akkor az egyoszlopos
berendezéssel csak nagyon sok -nyomasvaltassal
kezdodo- 1épéssel lehet elfogadhatd kinyeréseket
elérni.

5. Részletes modellezo szamitasok

A sarzs mennyisége 1 m® (13,42 kmol), az alébbi
Osszetétellel:

n-pentan | aceton | c-hexan
(L) @ (H)
mol% 19,3 64,5 16,2
tf% 25,6 54,3 20,1

A szétvalasztasi kovetelmény: 98 mol% tisztasagu
termékek. A dupla oszlopos szakaszos sztripper
mindkét oszlopa 40 elméleti tanyért tartalmaz (N'=
N"=40). P'= 1 bar P"=10 bar, a tanyér hold-up: 2
liter/tanyér.

A kozos felso tartalybol a két oszlopba Osszesen
elvitt folyadékaram: Lge,= 10 m*h (kb. 11,6
kmol/h).

Vizsgalataink soran a terméktisztasagot rogzitettiik,
melyet valtozo visszaforralasi arannyal
biztositottunk. Kiilonb6z6 folyadékelosztasi
aranyoknal (n:LI/LésSZ) kerestik az optimalis
mikodtetési  feltételeket  (minimalis  energia
fogyasztas). Két kiillonbozé ilizemviteli modot
vizsgaltunk meg, és hasonlitottunk &ssze:

1. Az egyik kolonna, amelyiknek a fenékterméke
elérte a kell§ tisztasagot, azonnal megkezdi a termék
gyartasat.

2. A gyartas mindkét kolonnaval csak akkor
kezd6dik, amikor mar mindkét fenéktermék elérte a
kelld tisztasagot.

Mindkét esetben két gyartasi 1épés lehetséges:

1. 1épés H és I gyartasa

2. 1épés L és [ gyartasa
Esetiinkben a kiindulasi elegy Osszetétele miatt csak
az els6 valdsithaté meg, mert annak végén oly kevés
a maradék mennyisége, hogy azt mar nem lehet az
adott ipari berendezésben szétvalasztani.

5.1 1. tizemviteli mod

1. 1épés H és [ gyartasa

A folyadékelosztasi arany novelésével a H termék
kinyerése novekszik, az [ terméké csokken (5.a
abra). Az atlagos kinyerés kissé novekszik. Az
atlagos energia-fogyasztasnak minimuma van
Nn=0,55 esetén (5.b abra).
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5. abra Az 1 folyadékelosztasi arany hatasa a
kinyerésekre (a) és az energiafogyasztasra (b)
az 1. lizemviteli médnal

5.2 2. iizemviteli mod

1. 1épés H és I gyartasa

A folyadékelosztasi arany novelésével a H termék
kinyerése novekszik, az I terméké csokken (6.a
abra). Az atlagos kinyerés kissé novekszik. Az
atlagos energia-fogyasztdsnak minimuma van
Nn=0,65 esetén (6.b abra). Meg kell jegyezni, hogy
0,6 alatti folyadékelosztasi aranynal az eldirt
terméktisztasag nem volt elérhetd.
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6. abra Az 1 folyadékelosztasi arany hatasa a
kinyerésekre (a) és az energiafogyasztasra (b)
a 2. lizemviteli modnal

5.3 Aziizemviteli modok osszehasonlitasa

A kiilonboz6 lizemviteli modokkal a kinyerés
szempontjabol azonos eredményeket értiink el, de az
energia-fogyasztas kedvezébb volt az 1. lizemviteli
moédnal (7. abra). Tovabbi elénye ennek az
lizemviteli modnak, hogy szélesebb folyadék-
elosztasi tartomanyban alkalmazhaté, ami a
folyamat szabalyozasa szempontjabol el6nyos.
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6. abra Az iizemviteli modok osszehasonlitasa



A két lizemviteli modnal az energiaminimum helye
eltéro.

6. Osszefoglalas

A n-pentan-aceton-c-hexan elegy nyomasvalto
szakaszos  desztillacioval (NYVSZD)  torténd
szétvalaszthatosagat tanulmanyoztuk megvalosit-
hatésagi vizsgalatokkal és részletes modellezd
szamitasokkal.

A megvalosithatosagi  vizsgalattal — meg-
hataroztuk az egyes kolonnakonfiguracioknal (egy-
és kétoszlopos szakaszos sztripper) alkalmazando
miiveleti Iépéseket. Megallapitottuk, hogy a
kiindulési Osszetételtdl fiigg, hogy az egy- vagy a
kétoszlopos berendezést elényds-e alkalmazni.

A részletes modellezést a  ChemCad
professzionalis folyamat-szimulator csomag
CCDColumn programjaval végeztik, egy adott
elvalasztasi feladatra. A dupla kolonnas szakaszos
sztripper berendezésre két kiilonbozd lizemviteli
moddot hasonlitottunk dssze. Megéllapitottuk, hogy a
két lizemviteli moddal azonos kinyerések érhetdk el,
de az az lizemviteli mod, mely megengedi, hogy
azzal az oszloppal, amelyiknek a fenékterméke mar
elérte a kelld tisztasagot, azonnal megkezdjik a
termék gyartasat, energetikailag kedvezdbb. Tovabbi
elénye ennek az lizemviteli modnak, hogy szélesebb
mitkodési tartomanyban alkalmazhato.
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Koszonetnyilvanitas
Munkakat az OTKA tadmogatta (projekt szam:
T-049184).

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

B
ln(p):A—m

ahol p géznyomas [torr],

T hémérséklet [K]
komponens A B C
n-pentan (L) 15,993 | 2554,6 -36,25
aceton (/) 16,732 | 29759 -34,52
c-hexan (H) 15,802 | 2797,6 -49,10

b. UNIQUAC paraméterek

1,j Ujj-Uji Uji-Usi
cal/mol cal/mol
L1 571,98 -95,033
LH -48,806 71,682
LH -77,536 543,590




