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Zielsetzung und Anlaf3 des Vorhabens

Praktisch alle chemischen Produktionsprozesse beinhalten zahlreiche Aufreinigungsschritte, um die gewlinschten
Produkte in der erforderlichen Qualitdt zu gewinnen. Die bei Weitem wichtigste Trennoperation ist in diesem
Zusammenhang die Destillation. Die Relevanz der Destillation, insbesondere fir die mitteleuropaische
Chemieindustrie, wird schon durch die Zahl eingesetzter Kolonnen deutlich. So betreibt beispielsweise die Lonza AG
an ihrem Standort in Visp (Schweiz) ca. 180 industrielle Kolonnen. Am BASF-Standort in Ludwigshafen sind ca. 2000
Destillationskolonnen im Einsatz. Da es sich bei der Destillation zudem um das mit Abstand energieintensivste
Trennverfahren handelt, tragt diese einen hohen Anteil zum CO2 AusstoR der chemischen Industrie bei, was
wiederrum hohes Einsparungspotential mit sich bringt. Flr die USA liegen fiir das Jahr 2001 belastbare Zahlen vor.
So beziffert sich der Energieverbrauch fiir die Produktaufarbeitung insgesamt auf 22 % des industriellen
Verbrauches, wovon wiederrum 49 % auf das Konto der mehr als 40.000 installierten Destillationskolonnen in den
Vereinigten Staaten geht. In genauen Zahlen ausgedriickt handelt es sich dabei um umgerechnet 7-:10'? kWh pro
Jahr. Auf den Gesamtenergieverbrauch des Jahres in den USA bezogen (umgerechnet 28-10% kWh/a) kénnen somit
2,5 % des Energiekonsums in den USA der Destillation zugeschrieben werden. Im Vergleich dazu liegt der Anteil der
als energieintensiv bekannten Zementindustrie am Energieverbrauch bei etwa 2 %. Fir Europa liegen keine
bekannten entsprechenden Studien vor. Aufgrund der vergleichbaren Industrialisierung kann aber davon
ausgegangen werden, dass es sich um dhnliche Dimensionen handelt. Damit verursacht die Destillation eine
signifikante Menge des globalen CO2 AusstoRes. Um den Energieverbrauch der Destillation zu reduzieren und damit
ihren Einfluss auf die globale Erwdrmung zu minimieren, wird im Folgenden der Einsatz von multiplen
Trennwandkolonnen vorgeschlagen, welche eine spezielle Realisierung der Destillation darstellt. Diese ist bereits in
der Literatur bekannt, allerdings wurde von noch keiner realen Anlage berichtet. Erste Simulationen zeigten bereits,
dass multiple Trennwandkolonnen, je nach Stoffsystem, circa 50 - 55% Energieeinsparung verglichen mit der
konventionellen Destillationssequenz erreichen. Um dieses hohe Potential zu untersuchen und spater auch
auszuschopfen, wird in diesem Antrag vorgeschlagen, multiple Trennwandkolonne zunachst detailliert,
systematisch und realitdtsnah simulativ zu untersuchen und so die Grundlage fiir die technische Umsetzung zu
schaffen. Im Unterschied zu bisherigen Veroffentlichungen wird kein Idealfall untersucht oder eine spezifische
Fragestellung bearbeitet. Es sollen strukturiert umfangreiche Grundlagen erarbeitet werden, die unabdingbar sind,
um auf Basis der gewonnenen Erkenntnisse zusammen mit dem KMU und industriellen Partnern lludest GmbH die
weltweit erste Pilotanlage einer multiplen Trennwandkolonne an der Universitdt Ulm zu errichten. Dies wird ein
wesentlicher Grundstein fiir eine Implementierung in der chemischen Industrie sein.

Darstellung der Arbeitsschritte und der angewandten Methoden
Arbeitspaket 1

Zunachst sind Modellsysteme zu definieren, die an der Universitdt problemlos eingesetzt werden kénnen und
gleichzeitig die Machbarkeit unseres Konzeptes demonstrieren kdénnen. Erste Vorarbeiten hierzu haben
stattgefunden. Die Modellsysteme miissen aus mindestens vier Komponenten bestehen, deren Siedepunkte in
einem physikalisch sinnvollen Bereich liegen und die kein azeotropes Verhalten aufweisen. Gleichzeitig sollten die
Stoffe moglichst nicht toxisch, krebserregend, mutagen oder erbgutschadigend sein. Zusatzlich sind Aspekte wie
Entziindbarkeit und der Preis zu beachten. In ersten Uberlegungen hierzu konzentrieren wir uns auf die Stoffklassen
der Alkohole, Ketone, Aldehyde, Ether, Alkane und Ester. Nach Festlegung der Stoffsysteme ist die Frage zu klaren,
welche der konstruktiv vereinfachten Schaltungen umgesetzt werden soll. Dazu sind umfangreiche
Simulationsstudien durchzufiihren. Hierzu werden die bereits erarbeiteten und bestehenden Modelle verwendet.
Dabei handelt es sich um rigorose, stationdre Gleichgewichtsstufenmodelle die in dem kommerziellen
Prozesssimulator Aspen Plus® implementiert sind. Rigoros bedeutet in diesem Zusammenhang, dass die Massen-
und Energiebilanzen sowie die Phasengleichgewichte ohne Vereinfachungen gelést werden. Neben belastbaren
Reinstoffdaten fiir die betrachteten Komponenten sind dazu verlassliche thermodynamische Modelle erforderlich,
die bereits in der Software implementiert sind. Wir stellen vor dem Start der Simulationsstudie sicher, dass die
Vorhersage der Modelle mit dokumentierten Messwerten Ubereinstimmt. Dazu verwenden wir die Dortmunder
Datenbank, auf die wir Zugriff haben, sowie Daten aus der Literatur. Ziel ist eine vereinfachte Realisierung der
multiplen Trennwandkolonne mit nur zwei anstatt drei Trennwadnden. Diese Varianten reduzieren die Zahl der
Freiheitsgrade aufgrund einer vereinfachten inneren Struktur der Kolonne was einen Transfer in die industrielle
Anwendung sehr viel wahrscheinlicher werden lasst. Abhdngig von den Eigenschaften des Stoffsystems, kénnen
auch die vereinfachten Varianten im selben energetischen Optimum betrieben werden wie die multiple
Trennwandkolonne ohne Vereinfachungen. Die Simulationsstudien mit den im Rahmen dieses Arbeitspaketes
ausgewdhlten Stoffsystemen wird ergeben, welche Vereinfachung realisiert werden soll und stellt somit einen
wesentlichen Meilenstein auf dem Weg hin zum Bau und dem Betrieb einer realen Anlage dar.




Ergebnis dieses Arbeitspaketes ist die Definition unterschiedlicher Modellsysteme und die Festlegung auf eine
Konfiguration der vereinfachten mTWK.

Arbeitspaket 2

Dieses Arbeitspaket wird in enger Kooperation mit unseren industriellen Partnern durchgefiihrt. Es ist die Frage zu
beantworten, wie die praktische Umsetzung der Kolonne zu erfolgen hat und welche Strategie der
Kolonnenregelung anzuwenden ist. Klar ist, dass die Technikumskolonne im Labor als sogenannte ,Brugma-
Schaltung” ausgefiihrt wird. Dies bedeutet, dass die zwei Seiten links und rechts der Trennwand als eigenstdandige
Kolonnen realisiert werden. Dies ist das Standardvorgehen fiir Labor- und Technikums TWK, da sich die Trennwande
aufgrund der kleinen Kolonnendurchmesser nicht ohne weiteres realisieren lassen. Damit verbunden ist die Frage,
welchen Durchmesser die einzelnen Teilkolonnen haben sollen und welche Art von Kolonneneinbauten (z.B.
Packungen) verwendet werden sollen. Basierend auf stationdren und dynamischen Simulationen sollen hier auf
theoretischer Basis alle Fragen beantwortet werden die fiir die reale Ausfiihrung der Kolonne erforderlich sind.

Arbeitspaket 3

Dieses Arbeitspaket hat das Ziel, der realen Betrieb der Anlage ist zu testen. Die wahrend des Betriebes gewonnenen
experimentellen Daten sollen ferner dazu benutzt werden die aus der Simulation gewonnen Ergebnisse zu
validieren. Es soll untersucht werden, ob sich die Ergebnisse der Simulation auch im realen Betrieb realisieren lassen
und ob die ermittelten Anfahr- und Regelkonzepte funktionieren. Auch hier wird es eine sehr enge fachliche
Zusammenarbeit mit KMU geben.
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Ergebnisse und Diskussion

Die im Antrag genannten Forschungsfragen konnten vollstdndig beantwortet werden. Im Rahmen des geférderten
Projektes konnte die erste multiple Trennwandkolonne zur Trennung quaternarer Stoffsysteme vollstandig in
Betrieb genommen werden. In einem ersten Schritt wurden sieben potentielle Stoffsysteme ausgewahlt. Im
Anschluss konnte gezeigt werden, dass eine vereinfachte Anlagenkonfiguration mit nur zwei anstatt drei internen
Trennwanden in der Lage ist die identifizierten Stoffsystem weiterhin am thermodynamischen Optimum zu trennen.
Stationdre und dynamischen Simulationen wurden eingesetzt um Betriebspunkte zu definieren, das dynamische
Verhalten der Kolonne zu studieren, insbesondere wahrend des Anfahrens der Anlage sowie geeignete
Regelkonzepte auszuwdhlen um einen robusten Betrieb zu erreichen und zu gewéhrleisten. Die realisierte Anlage
verflgt Uber groRen Flexibilitdt und kann auch fir heute noch unbekannte kiinftige Forschungsfragestellungen
eingesetzt werden. Hierzu zdhlen insbesondere Druckbereiche vom hohen Vakuum bis zu Umgebungsdruck, die
Moglichkeit den Feedstrom an unterschiedlichen Stellen anzuschlieRen, eine weitgehend freie Wahl der
Regelstrategien sowie eine korrosionsbestindige Ausflihrung der Anlage. Die Technikumsumgebung wurde
zusammen mit der Anlage geplant und neu realisiert. Das gesamte Technikum wird unter Ex-Schutzbedingungen
betrieben und ist mit Sicherheitseinrichtungen nach dem heutigen Stand der Technik ausgeriistet. Diese Umgebung
erlaubt es kiinftig auch industriell relevante Stoffsystem zu untersuchen die beispielsweise explosionsgefahrlich
sind.

Im Herbst 2021 wurde die Anlage schlieBlich in Betrieb genommen und der Versuchsbetrieb gestartet. Insbesondere
auf Grundlage dynamischer Simulationen konnte im Vorfeld der Inbetriebnahme eine Anfahrstrategie entwickelt
werden, die ein schnelles Anfahren erlaubt. Ein stationarer Betriebspunkt wird nach wenigen Stunden erreicht, was
als ein Meilenstein in der Entwicklung angesehen werden kann. Die seit Inbetriebnahme durchgefiihrten Versuche
zeigen, dass die Anlage die gewiinschte Funktionalitdt aufweist und die experimentellen Ergebnisse in guter
Ubereinstimmung mit den Vorhersagen der stationidren und dynamischen Simulation liegen.

Damit ist nun die weltweit erste multiple Trennwandkolonne vollstdndig in Betrieb genommen worden. Die Anlage
wird in Zukunft als Basis fir die Bearbeitung akademischer und industrieller Forschungsprojekte sein. Insbesondere
kleinere und mittlere Unternehmen kénnen im Rahmen industriell relevanter wissenschaftlicher Fragestellungen
die Infrastruktur nutzen. Damit kann die Anlage den Weg hin zur industriellen Anwendung ebnen indem sie
experimentelle Untersuchungen beschleunigt, bzw. iberhaupt erst moglich werden |3sst.

Offentlichkeitsarbeit und Préisentation

Aus dem geforderten Projekt gab es eine Reihe von wissenschaftlichen Veroffentlichungen in wissenschaftlichen
Fachzeitschriften sowie Konferenzen sowie eine Pressemitteilung der Universitat Ulm.
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Pressemitteilung der Universitdt Ulm vom 03.02.2022: ,Destillationsanlage der Superlative”

Fazit

Im Rahmen es durch die DBU geforderten Projektes konnten wesentlich Fragen auf dem Weg zum Betrieb der
weltweit ersten multiplen Trennwandkolonne bearbeitet erden. Zundchst konnte ein vereinfachtes Kolonnendesign
erarbeitet werden, was die Anzahl der Freiheitsgrade, und damit die Komplexitat der Anlage, von 23 auf 19 reduziert.
Es konnte ferner gezeigt werden, dass diese Vereinfachung fiir zahlreiche industriell relevante Stoffsysteme nicht mit
einer Erh6hung des Energiebedarfs einhergeht sondern dass die Anlage weiterhin am thermodynamischen Optimum
betrieben werden kann. Mit anderen Worten: Eine energetisch bessere Trennung ist unmaoglich.

Auf Basis von verschiedenen rigorosen stationdren und dynamischen Simulationsstudien konnte ein Kolonnendesign
ermittelt werden, was eine groRtmogliche Flexibilitdt im Hinblick auf die, unbekannten Trennaufgaben der Zukunft
bietet. Es wurde die Héhe sowie der Durchmesser auf Basis thermodynamisch und fluiddynamischer Uberlegungen
ermittelt sowie, in Zusammenarbeit mit der lludest GmbH, jede einzelne Komponente der Anlage, die Sensorik sowie
die Peripherie ausgelegt. Weiterhin konnte auf Basis dynamischer Simulationen gezeigt werden, dass Regelkonzepte
existieren, die einen robusten Betrieb der Anlage erlauben. Nach ersten Abnahmeuntersuchungen beim Hersteller
wurde die Anlage nach Ulm gebracht und dort im eigens zur Unterbringung errichteten Technikums aufgebaut. Die
Versuche seit Inbetriebnahme zeigen eindrucksvoll die Funktionalitdt der Anlage. Ein wesentliches Ergebnis in diesem
Zusammenhang ist, dass die Anlage in wenigen Stunden von einem kalten und trockenen Zustand in einen stationdren
Betriebspunkt gebracht werden kann. Dieses Anfahrprozedere wurde zunichst rein auf Basis dynamischer
Simulationen erarbeitet.

Die Erkenntnisse dieses Projektes wurden uber zahlreiche Publikationen in Fachzeitschriften und Konferenzen der
Offentlichkeit zuganglich gemacht. Ferner ging aus diesem Projekt eine Doktorarbeit hervor.

Grundsatzlich steht nun eine funktionsfahige Versuchsanlage zur Verfligung an der das komplexe Verhalten multipler
Trennwandkolonnen studiert werden kann. Selbstverstandlich kann die Anlage auch im Rahmen industrieller
Kooperationen eingesetzt werden um die Verfahrensentwicklung zu unterstiitzen. Mit der Inbetriebnahme der Anlage
ist ein wesentlicher Meilenstein auf dem Weg hin zur industriellen Umsetzung dieser auRerordentlich
energieeffizienten Technologie erreicht worden. Nicht zuletzt hat auch schon wahrend des Projektes ein KMU vom
Bau der Anlage profitiert, nicht nur finanziell, sondern insbesondere auch durch einen enormen Wissenstransfer von
der Universitat.
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Tabelle 1:

Trennung eines terndren Systems bestehend aus A (Leichtsieder), B
(Mittelsieder) und C (Schwersieder) (a) in einer Verschaltung aus zwei Kolonnen
(,Direkte Sequenz“) und (b) in einer Trennwandkolonne. (c) zeigt die Trennung
einer quaterndren Mischung in einer multiplen Trennwandkolonne. Die Kreuze
kennzeichnen trennwirksame Segmente.

Vereinfachte Konfigurationen der multiplen Trennwandkolonne mit der
,Kaibel-Kolonne“ (a), der 2-2-4-b Konfiguration (b) sowie der 2-2-4-a
Konfiguration (c).

NQ-Kurve mit interpoliertem Spline der Simulationsergebnisse bei
Produktreinheiten von mindestens 98 mol-% fir das Stoffsystem Ethanol,
Propanol, Isobutanol, Butanol.

Schematisches FlieRbild der multiplen Trennwandkolonne (RI-FlieRBbild)
Y-Stiick an der realen Anlage.

Unterer Teil der realen Anlage, das rot-isolierte Bauteil ist der Verdampfer.
Gewahlte Regelstruktur [Pre21].

Dynamische Antwort auf die Feedzusammensetzung (+A-B): a) Mischung 3; b)
Mischung 5; c) Mischung 6.

Dynamische Antwort der Anlage beim Anfahren aus dem kalten und trockenen
Zustand gemaR der neu gefundenen Anfahrstrategie.

Definierte Testsystem fiir theoretische und experimentelle Untersuchungen an
der multiplen Trennwandkolonne.




1.0 Zusammenfassung

Im Rahmen des durch die DBU (Az. 34815/02-21/2) geférderten Projektes konnte die weltweit
erste multiple Trennwandkolonne zur Trennung quaternarer Stoffsysteme ausgelegt, geplant
und schliefRlich erfolgreich in Betrieb genommen werden. Die Entwicklung gliederte sich in
drei Teile. Zunachst wurden anhand eine viele Kriterien umfassenden Kataloges relevante
Stoffsysteme identifiziert. Im Anschluss wurde auf Basis rigoroser stationarer
Prozesssimulation und er Anwendung von Shortcut-Modellen (Vmin-Ansatz) eine vereinfachte
Konfiguration der multiplen Trennwandkolonne ermittelt. Diese vereinfachte Kolonne erlaubt
die Trennung der identifizierten quaterndaren Mischungen am selben thermodynamischen
Optimum wie die multiple Trennwandkolonne ohne Vereinfachungen. Sie weist nur noch 19
statt 23 Freiheitsgrade auf, was als deutliche Reduktion der Komplexitat zu verstehen ist.
Basierend auf stationdren und dynamischen Modellen wurden umfangreiche
Simulationsstudien durchgefiihrt um beispielsweise stationare Betriebspunkte zu ermitteln,
das Anfahrverhalten der Kolonne zu optimieren sowie geeignete Regelstrategien zu finden.
Die Anlage wurde in Zusammenarbeit mit dem KMU lludest GmbH aus Waldbdttelbrunn
realisiert. Besonderes Augenmerk wurde in diesem Zusammenhang auf die Flexible
Gestaltung der Kolonne gelegt, damit sie auch zur Bearbeitung kiinftiger, heute noch
unbekannter, Forschungsfragen zum Einsatz kommen kann. Dies bezieht sich insbesondere
auch auf eine enorme Freiheit bei der Wahl geeigneter Regelstrategien, da jeder der mehr als
70 verbauten Sensoren in die frei konfigurierbaren Regelstrategien eingebunden werden
kann.

Die Kolonne wurde in einem neu geschaffenen Technikum an der Universitat Ulm in aufgebaut
und in Betrieb genommen. Die ersten Studien zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung der
simulativen Vorhersagen mit den experimentellen Ergebnissen. Die Anlage erfillt alle
geforderten Funktionalitaten.

Somit steht nun die erste funktionierende multiple Trennwandkolonne fiir die
Untersuchungen wissenschaftlicher und technischer Fragestellung zur Verfligung. Sie kann
auch als Plattform von Industrieunternehmen genutzt werden.

Die Anlage belegt, dass die Trennung quaterndrer Systeme in einer einzigen Anlage bei
gleichzeitiger deutlicher Reduktion des Energiebedarfs (bis 50 %) sowie der Investitionskosten
im Vergleich zum heutigen Stand der Technik moglich ist. Dies kann ohne Ubertreibung als
Meilenstein in der Geschichte der Destillation angesehen werden.




2.0 Einleitung

Die Reduzierung der COz-Emissionen ist unerldsslich um die globale Erwarmung zu
verlangsamen und die definierten Klimaziele zu erreichen. Ein Sektor, der aufgrund seines
hohen Energieverbrauchs ein hohes Einsparpotenzial diesbezlglich hat, ist die chemische
Industrie. Insbesondere die haufig verwendeten Trenn- und Reinigungsschritte sind sehr
energieintensiv. Der am haufigsten angewandte Trennschritt ist die Destillation, fir die im
Jahr 2001 etwa 2,5 % der insgesamt verbrauchten Energie aufgewendet wurden [Ene01], eine
andere Referenz berichtet von 10 % im Jahr 2016 [Sho16]. Dementsprechend ist die Suche
nach effizienteren Destillationsmaoglichkeiten ein wichtiges Forschungsthema und von hoher
Relevanz fiir die Umwelt sowie die Zukunftsfahigkeit der Industrie. Ein vielversprechender
Ansatz ist in diesem Zusammenhang die so genannte Prozessintensivierung. lhr Ziel ist es,
mehrere Operationen in einem einzigen Apparat zusammenzufassen, um die Effizienz des
Prozesses zu erhdhen [Gril8]. Ein bekannter Vertreter dieser Gruppe im Bereich der
Destillation sind Trennwandkolonnen [Mer05, Kis13, Asp10]. Diese erlauben die Trennung
eines ternaren Gemisches in einer einzigen Kolonne (vgl. Abbildung 1 b). Konventionell sind
fir diese Trennung zwei Kolonnen erforderlich, beispielsweise die sogenannte ,Direkte
Sequenz” (vgl. Abbildung 1 a). Firr die Trennung ternarer Stoffsysteme wird in der Literatur
eine Senkung des Energieverbrauchs um ca. 30 % im Vergleich zu konventionellen
Destillationssequenzen angegeben [Tri92, Li20, Sch02].

S = ABC | 1 &M
I
| Y%, N S
(a) (b) (c)

Abbildung 1) Trennung eines terndren Systems bestehend aus A (Leichtsieder), B
(Mittelsieder) und C (Schwersieder) (a) in einer Verschaltung aus zwei Kolonnen
(,Direkte Sequenz”) und (b) in einer Trennwandkolonne. (c) zeigt die Trennung
einer quaterndren Mischung in einer multiplen Trennwandkolonne. Die Kreuze
kennzeichnen trennwirksame Segmente.

Die Energieeinsparung ist dabei der Tatsache geschuldet, dass diese Kolonne am
thermodynamischen, also energetischen, Optimum betrieben werden kénnen. Eine Trennung
eines ternaren Stoffsystems mit weiter reduziertem Energieeinsatz ist dabei nicht moglich.

Aufgrund der deutlich erhohten Komplexitdt sind Trennwandkolonnen jedoch immer noch
eine Nischenanwendung in der chemischen Industrie. Das Prinzip wurde 1946 patentiert
[Wrid9] und 1985 erstmals in der chemischen Industrie in grofStechnischem MaRstab
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eingesetzt [Kai04]. Seitdem nimmt die Zahl dieser Kolonnen standig zu. Im Jahr 2011 wurden
etwa 125 Anlagen gemeldet und fiir 2015 wurden etwa 350 prognostiziert [Yil11].
Dementsprechend kann man heute davon ausgehen, dass mindestens 500 - 1000 Kolonnen
im Einsatz sind.

Die konsequente Weiterentwicklung der beschriebenen einfacher Trennwandkolonnen zur
Trennung terndrer Systeme sind multiple Trennwandkolonnen, die Energieeinsparungen von
bis zu 55 % fiir quaterndre Trennaufgaben bieten [Dejll, Dejl4]. Abbildung 1c zeigt eine
multiple zur Trennung quaternarer Mischungen mit drei internen Trennwanden. Allerdings
steigt die Komplexitat dieser Anlagen weiter deutlich an. Dies ist der Hauptgrund dafiir, dass
nach dem Wissen des Autors noch keine reale Anlage dieser Art gebaut wurde und sich
dementsprechend alle diesbezliglichen Untersuchungen auf Simulationen stiitzten. Die
Arbeitsgruppe Thermische Prozesstechnik des Instituts fiir Chemieingenieurwesen
entwickelte die weltweite erste multiple Trennwandkolonne und errichtete diese in einer neu
erbauten Technikumsinfrastruktur im Jahr 2021. Wesentliche Teile der diesbeziglichen
Entwicklungs- und Forschungstatigkeit wurde durch die DBU (Az. 34815/01 -21) gefordert.

Das von der DBU geférderte Forschungsvorhaben unterteilt sich in drei wesentliche
Fragestellungen. Die oben erwdhnte Komplexitat der Anlagen spiegelt sich in einer groRen
Zahl von Freiheitsgraden wieder. In der Literatur werden unterschiedliche Ansatze zur
Vereinfachung der multiplen Trennwandkolonnen diskutiert, die zum einen die Zahl der
Freiheitsgrade verringern und zum anderen weiterhin die Trennung am energetischen
Optimum erlauben. In einem ersten Arbeitspaket sollte unter Einsatz rigoroser
Prozesssimulationen untersucht werden ob, und falls ja welche Vereinfachungen fiir die in
Ulm zu bauende Anlage in Frage kommen. Diese Fragestellung ist eng verkniipft mit den zu
untersuchenden Beispielstoffsystemen fiir die experimentelle Forschung an der realen
Anlage. Diese missen unterschiedliche Kriterien erfiillen, wie beispielsweise geringe Toxizitat
und Mutagenitat, niedrigen Flammpunkt, geringe Korrosion, chemische und thermische
Stabilitdat und geringer Preis. Zusatzlich sollen die thermodynamischen Eigenschaften der
gewdhlten Stoffsysteme eine grofle Bandbreite abbilden. Es wurden zundchst sieben
Stoffsysteme identifiziert, die in den kommenden Jahren als Beispielsysteme dienen sollen.
Umfangreiche  Simulationsstudien  konnten  belegen, dass eine vereinfachte
Anlagenkonfiguration mit zwei anstatt drei internen Trennwanden fir alle Beispielsystem die
Trennung am energetischen Optimum erlaubt und gleichzeitig die Anzahl der Freiheitsgrade
um 4 reduziert. Die Ziele dieses ersten Arbeitspaketes konnten somit vollumfanglich erreicht
werden. Das zweite Arbeitspaket adressierte nun die praktische Umsetzung, also die
ingenieurstechnische Planung, das Design und den Bau der weltweit ersten multiplen
Trennwandkolonne. Dies erfolgte in enger Zusammenarbeit mit der Industrie. Es gibt nicht
viele Unternehmen, die in der Lage sind einen derart komplexen Trennapparat planungsseitig
zu begleiten und schlieRlich zu bauen. Mit der Firma lludest GmbH aus Waldbuttelbrunn bei
Wirzburg konnte ein leistungsfahiger Partner fiir diese Aufgabe gefunden werden.
Besonderer Augenmerk wahrend der 12 Monate dauernden Entwicklung war die
groRtmogliche Flexibilitat der Anlage. SchlieBlich soll diese Uber viele Jahre, idealerweise
Jahrzehnte, fir Forschungsfragen genutzt werden und die Aufgabenstellungen sind lber
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solche Zeitrdume schwer zu prognostizieren. Aus diesem Grund ist es ein unbedingtes
Erfordernis, dass die Anlage leicht an neue Fragestellungen anzupassen ist. Auf Basis
stationarer und dynamischer Simulationen erfolgte die rechnerische Absicherung der Anlage.
Insbesondere die dynamischen Simulationen waren von Bedeutung, da mit ihrer Hilfe im
Rahmen dieses Arbeitspaketes ein robustes und gleichzeitig relativ einfaches Regelkonzept
erarbeitet werden konnte. Auch dieses Arbeitspaket konnte erfolgreich und unter Erreichung
der gesteckten Ziele abgeschlossen werden. Die Anlage wurde mit Unterstitzung der
Deutschen Forschungsgemeinschaft im Rahmen eines GrolRgerateantrages angeschafft und in
der neu errichteten Technikumsinfrastruktur an der Universitat Ulm errichtet. Das dritte
Arbeitspaket umfasst nun Gberwiegend experimentelle Arbeiten. Der reale Betrieb der Anlage
ist zu testen, insbesondere die dynamischen und instationdren Vorgange wahrend des
Anfahrens der Anlage. Auch hierzu wurden im Vorfeld dynamische Simulationsstudien
durchgefiihrt. Die ersten Versuche dienten dazu die Anlage und ihr Betriebsverhalten
kennenzulernen und ,Kinderkrankheiten zu erkennen und abzustellen. In der
darauffolgenden Phase, die noch nicht ganzlich abgeschlossen ist, wird das Anfahrverhalten
studiert und mit Simulationen verglichen. Die Ergebnisse sind duRerst zufriedenstellend und
belegen die Leistungsfahigkeit der entwickelten Anfahrstrategie. Ein erster ,Proof-of-
Concept” ist damit erfolgt und es konnte belegt werden, dass die Anlage die definierten
Funktionalitaten erfillt und zufriedenstellende Produktreinheiten liefert. Damit kann auch das
dritte Arbeitspaket als abgeschlossen betrachtet werden.
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3.0 Hauptteil
Dieser Abschnitt untergliedert sich in die einzelnen Arbeitspakete, beschreibt die Zielsetzung,
die angewandten Methoden und diskutiert die erzielten Ergebnisse.

3.1 Entwicklung eines vereinfachten Designs fiir multiple Trennwandkolonnen

Multiple Trennwandkolonnen sind die konsequente Weiterentwicklung der einfachen
Trennwandkolonnen, da sie die Moglichkeit bieten, vier oder mehr reine Produktfraktionen in
einem Kolonnenmantel zu produzieren, was zu einer gleichzeitigen Reduzierung der
Betriebskosten sowie auch der Investitionskosten im Vergleich zu klassischen Sequenzen wie
der direkten Sequenz flihrt. Im Rahmen des gefdorderten Vorhabens wurden mTWK
untersucht, die in der Lage sind, quaternare Stoffsysteme in einer einzigen Kolonne
voneinander zu trennen. Dazu sind in der Standardkonfiguration 3 interne Trennwande
erforderlich (vgl. Abbildung 1c). Diese Kolonne wird auch 2-3-4-Konfiguration genannt (zwei
Produkte aus dem Vorfraktionierer, drei Produkte aus dem Mittelfraktionierer und vier
Produkte aus dem Hauptfraktionierer), kann im thermodynamischen Optimum betrieben
werden [Hal03]. Das bedeutet, dass sie den geringsten denkbaren Energiebedarf fiir die
gegebene Trennaufgabe hat, da in jedem Trennabschnitt der Kolonne immer die
thermodynamisch ,einfachste” Trennung durchgefiihrt wird. Allerdings nimmt die
Komplexitat von multiplen Trennwandkolonnen im Vergleich zu Trennwandkolonnen mit nur
einer Trennwand zu, da die Zahl an Freiheitsgraden von 12 auf 23 ansteigen [Ran19]. Diese
Freiheitsgrade sind gleichzeitig DesigngroRen, die im Rahmen der Auslegung definiert werden
miissen. Dabei missen sie so gewahlt werden, dass die gefundene Konfiguration die
Trennaufgabe am energetischen Optimum ermaoglicht, was eine grofle Herausforderung ist.
Die 23 Freiheitsgrade setzen sich, bei definiertem Feedstrom, wie folgt zusammen: Anzahl der
theoretischen Stufen (entspricht der Hoéhe) der 12 Trennsektionen der Kolonne (vgl. Abbildung
1c), Betriebsdruck, 3 fliissige Splits oberhalb der Trennwande, 3 gasformige Splits unterhalb
der Trennwande, 4 Spezifikationen fiir die Produktstrome.

Eine Moglichkeit, die Zahl der Freiheitsgrade und damit die Komplexitat zu reduzieren, bieten
vereinfachte multiple Trennwandkolonnen, die mit weniger als drei Trennwanden
ausgestattet sind und damit einfacher ausgelegt und betrieben werden kdnnen. Abbildung 2
zeigt verschieden Varianten eines vereinfachten Designs einer der multiplen
Trennwandkolonne. Jede der Konfigurationen kommt mit weniger als drei internen
Trennwdnden aus. Die sog. ,Kaibel-Kolonne” (Abbildung 2a) ist letztlich eine einfache
Trennwandkolonne mit nur einer einzigen Trennwand aber mit vier Produktstromen [11].
Diese Kolonne hat den Vorteil einer relativ einfachen Bauweise, kann aber unter keinen
Umstanden im thermodynamischen Optimum betrieben werden, weswegen sie nicht weiter
betrachtet wird. In Abbildung 2 b und 2 c sind zwei Konfigurationen zu finden, die als 2-2-4-b,
respektive 2-2-4-a Konfiguration bekannt sind. Sie verfligen Uber zwei anstatt drei
Trennwdnde und erlauben, einzig abhdngig von den Eigenschaften des zu trennenden
Systems, den Betrieb am thermodynamischen Optimum. Diese Vereinfachungen wurden
bereits von verschiedenen Autoren untersucht [Dej11, Dej14].
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Abbildung 2) Vereinfachte Konfigurationen der multiplen Trennwandkolonne mit der
»,Kaibel-Kolonne” (a), der 2-2-4-b Konfiguration (b) sowie der 2-2-4-a
Konfiguration (c).

Ob die 2-2-4-a-Konfiguration oder die 2-2-4-b-Konfiguration fiir eine Trennaufgabe die
bessere Wahl ist, hdangt, wie gesagt, allein von den Eigenschaften des zu trennenden
Stoffsystems ab. Der konstruktive Aufbau der beiden Konfigurationen unterscheidet sich nur
wenig, namlich in der vertikalen Platzierung der zweiten Trennwand. Der grof3e Vorteil dieser
beiden Konfigurationen ist die Reduzierung der Freiheitsgrade um 4 (2 Kolonnensegmente,
sowie jeweils ein Dampf- und ein Flussigkeitssplit).

Bevor nun die Frage beantwortet werden kann ob flir den geplanten Bau einer Anlage in Ulm
eine der vorgestellten Vereinfachung in Frage kommt, muss zunachst geklart werden, welche
Stoffsysteme zu untersuchen sind.

Da die Anwendbarkeit der genannten potentiellen Vereinfachungen vor allem von den
Eigenschaften des zu trennenden Gemisches abhdngt, wurden in einem ersten Schritt
mogliche Testsysteme fir die Trennungen definiert. Es ist zu beachten, dass die Kolonne in
einer universitaren Umgebung betrieben werden soll. Daher gibt es strenge Auflagen in Bezug
auf Toxizitat, Umweltauswirkungen und Brandgefahr sowie den Preis. Zu diesem Zweck wurde
anhand eines Komponentenpools, der aus sechs verschiedenen Stoffgruppen besteht, ein
Ranking mit den Hauptbewertungskriterien Toxizitdt, Brandgefahr und Umweltvertraglichkeit
durchgefiihrt. Zusatzlich flossen weitere Kriterien in die Untersuchungen ein, wie
beispielsweise die Temperaturklasse oder der Preis. Die urspriingliche Liste potentieller
qguaterndrer Stoffsysteme reduzierte sich so auf wenige Dutzend Kandidaten. Im nachsten
Schritt erfolgte eine Analyse des thermodynamischen Verhaltens. Insbesondere sollten in
diesem Schritt azeotropbildende Systeme ausgeschlossen werden, da diese auf absehbare Zeit
keinen Forschungsschwerpunkt bilden werden. Zur Analyse der entsprechenden Dampf-
Flissigkeits-Gleichgewichte wurde das ,Physical Property Package” des Prozesssimulators
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AspenPlus© V10 verwendet. Nach diesem Schritt blieben 7 Stoffsysteme (ibrig, die in Tabelle

1 zusammengefasst sind.

Tabelle 1: Definierte Testsystem filr theoretische und experimentelle Untersuchungen an
der multiplen Trennwandkolonne.
Mixture 1 Mixture 2 Mixture 3 Mixture 4 Mixture 5 Mixture 6 | Mixutre 7
Methyl Acetate | Methyl Acetate | Methyl Acetate | Methyl Acetate | Methyl Acetate Butanal Ethanol
Butanal Butanal Butanal Butanal 1-Propanol 1-Propanol | 1-Propanol
1-Propanol |-Propanol n-Propyl Acetate [sobutanol Isobutanol Isobutanol | Isobutanol
[sobutanol 1-Butanol I-Butanol 1-Butanol [-Butanol 1-Butanol | 1-Butanol

Nachdem die Definition der Stoffsysteme erfolgte, konnte gepriift werden, ob eine der
vereinfachten Kolonnenkonfigurationen aussichtsreich ist. Da die Kaibel-Kolonne (Abbildung
2a) nicht am thermodynamischen und damit energetischen Optimum arbeiten kann,
beschrankten sich die Betrachtungen auf die Konfigurationen 2-2-4-b sowie die 2-2-4-a
(Abbildung 2b und 2c). Die Analyse des Energiebedarfs erfolgte auf Basis der sog. Vmin
Methode, die in [Ran18, Rang21] ausfihrlich dargestellt wird. Als Referenz diente das
thermodynamische Optimum (entsprechend des minimalen Dampfbedarfs der Destillation)
der nicht vereinfachten Konfiguration, mit drei Trennwdnden, entsprechend Abbildung 1c. Im
Vergleich zu diesem energetischen Optimum wiesen alle untersuchten Stoffsysteme aus
Tabelle 1 innerhalb der 2-2-4-b Konfiguration einen hoheren Energiebedarf auf. Bei der 2-2-4-
a Konfiguration dagegen konnten alle untersuchten Systeme mit Ausnahme des Systems 2
(Tabelle 1) ohne Energieverlust, also am energetischen Optimum, destilliert werden. Damit
konnte auf theoretischer Basis gezeigt werden, dass die 2-2-4-a Konfiguration fiir den Grof3teil
der identifizierten Stoffsysteme eine valide Vereinfachung darstellt, die dennoch die
Destillation am energetischen Optimum erlaubt.

Die auf Basis der Vmin Methode erhaltenen Ergebnisse wurden zum Zweck der Validierung
noch auf Basis rigoroser Prozesssimulation iberpriift sowie ein potentieller Betriebspunkt
festgelegt. Die Simulationen erfolgten auf Basis des Stoffsystems 7 (Ethanol, Propanol,
Isobutanol, Butanol), da dieses aufgrund seiner relativ einfachen Handhabbarkeit zunachst
primar fur die experimentellen Untersuchungen in der geplanten Anlage zu Einsatz kommen
soll. Es bildet auch die wesentliche Grundlage fir die Auslegung der multiplen
Trennwandkolonne. Fiir die rigorosen Prozesssimulationen wurde das thermodynamische
Modell NRTL (Non-Random-Two-Liquid) verwendet, da es eine sehr gute Genauigkeit aufweist
und fiir alkoholische Gemische empfohlen wird [Val12]. Als Apparatemodell innerhalb der
AspenPlus©-Umgebung wurde das RadFrac-Modell verwendet. Die durchgefiihrten
Simulationsstudien dienten dabei zwei Zielen. Zunachst sollten die Ergebnisse der Vmin
Methode validiert werden, also die Trennbarkeit der Stoffsysteme bei minimalem
Energieeinsatz. Hierbei ist zu beachten, dass in der rigorosen Prozesssimulation die
Vereinfachungen der Vmin Methode nicht mehr getroffen werden, insbesondere die
Annahme unendlicher Stufen. Der Einfluss endlicher Stufen ist in [Ran21] ausfihrlich
beschrieben. Darliber hinaus sollten mogliche Betriebspunkte ermittelt werden, die zu einem
ersten Anlagendesign flihren. Dieses Design bildet die Basis der in Arbeitspaket 2 angestrebten
ingenieurstechnischen Auslegung des Apparates. Das Vorgehen ist im Detail in der
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Veroffentlichung von PreiRinger [Prel9] beschrieben, welche ein direktes Ergebnis des
geforderten Projektes darstellte und wird hier nur kurz erlautert. Aufgrund der hohen Zahl der
Freiheitsgrade handelt es sich bei der Suche nach einem optimalen Betriebspunkt um ein
mehrkriterielles Optimierungsproblem, bei dem die Hohe der Kolonne (= Anzahl theoretischer
Stufen) sowie der Dampfbedarf (= Energiebedarf) gleichermaRen zu minimieren sind. Die
hierzu beitragenden Designvariablen sind zahlreich und beinhalten die weiter oben
beschriebenen Freiheitsgrade. Die Reinheit aller 4 Produkte sollte in diesem Szenario
mindestens 98 mol-% betragen. Die Arbeitsgruppe Thermische Prozesstechnik ist heute in der
Lage, auf Basis jlingst entwickelter mathematischer Optimierungsalgorithmen diese Art von
Optimierungsproblemen schnell und robust zu I6sen. Zum Zeitpunkt der Bearbeitung des hier
diskutierten Arbeitspaketes stand dieses Werkzeug noch nicht zur Verfliigung und es wurde
ein in der Literatur vorgeschlagener hierarchischer Ansatz gewahlt [Kis13]. Das Ergebnis der
mehrkriteriellen Optimierung ist eine sogenannte N-Q-Kurve (Abbildung 3). Hier sind die
beiden ZielgroRen auf den jeweiligen Achsen aufgetragen. Die dargestellte Funktion stellt eine
Paretofront dar, also die besten Kompromisse zwischen den beiden sich widersprechenden
ZielgroBen. Typischerweise werden Betriebspunkte im Bereich der grofRten Krimmung der
Paretofront gewdhlt, da dort, flir das zugrundeliegende Optimierungsproblem, beide
ZielgroBRen sinnvoll niedrig sind.

Operating
* Point

\5/

L ]

Abbildung 3) NQ-Kurve mit interpoliertem Spline der Simulationsergebnisse bei
Produktreinheiten von mindestens 98 mol-% fir das Stoffsystem Ethanoal,
Propanol, Isobutanol, Butanol.

Wie aus Abbildung 3 zu erkennen ist, wurde der Betriebspunkt so gewahlt, dass ca. 220
theoretische Stufen erforderlich sind (Summe Uber alle Kolonnensegmenten) und eine
Verdampferleistung von ca. 3 kW.
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Das Zwischenfazit an dieser Stelle ist, dass die Zielsetzung des Arbeitspaketes 1 vollumfanglich
erreicht werden konnte. Die wesentlichen Ergebnisse sind die Definition von sieben
potentiellen Stoffsystemen, die im Rahmen der experimentellen Untersuchungen zum Einsatz
kommen kdnnen und alle Anforderungen und Kriterien erfillen. Auf Basis dieser Auswahl
konnte dann ein vereinfachtes Apparatedesign erarbeitet werden, welches die interne
Struktur der multiplen Trennwandkolonne vereinfacht und dennoch fiir die betrachteten
Stoffsysteme die energetisch giinstigste Trennung erlaubt.

3.2 Ingenieurswissenschaftliche Auslegung der Kolonne
Auf Basis der in Kapitel 3.1 erzielten Ergebnisse erfolgt nun die Auslegung der Kolonne. Dies

erfolgte in Kooperation mit dem KMU lludest GmbH aus Waldbiittelbrunn bei Wirzburg, mit
dem zusammen die Kolonne realisiert wurde. Das Unternehmen ist flr seinen
hochspezialisierten wissenschaftlichen Apparatebau bekannt. Seitens der Arbeitsgruppe
,Thermische Prozesstechnik” wurden die Anforderungen spezifiziert sowie das
thermodynamische und fluiddynamische Design geliefert, welches aus rigorosen Simulationen
ermittelt wurde. Die Firma lludest leistete die praktische Realisierung der Kolonne. Die
Auslegung der Kolonne erfolgte auf Basis der in Kapitel 3.1 beschriebenen stationdren
Simulationen. Hier ist zu bemerken, dass es bauseitig die Beschrankung auf einen maximale
Anlagenh6he von 9,80 m gab. Im Sinne der Flexibilitat sollte die Trennleistung der Anlage so
grolR wie moglich sein, weswegen fiir die Packung die Laborpackung Sulzer EX mit hoher
spezifischer Oberflaiche und damit Trennleistung gewahlt wurde, die ca. 20 theoretische
Stufen pro Meter liefert. Entsprechend des oben genannten Betriebspunktes verfligt die
Kolonne also Uber rund 220 theoretische Trennstufen aufsummiert tGber alle Sektionen. Diese
Trennleistung ist entsprechend der durchgefiihrten Simulationen ausreichend fiir um die
gewlinschten Reinheiten in den identifizierten Beispielstoffsystemen zu erreichen und bietet
zusatzlich  hoéchstmogliche  Flexibilitat  fir  klnftige, heute noch unbekannte,
Forschungsfragestellungen. Eine andere wesentliche Fragstellung ist der Durchmesser der
einzelnen Kolonnensegmente. Hier ist zu beachten, dass zum einen unerwiinschte
Wandeffekte wie Randgadngigkeit und unerwiinschte Kondensation zu vermeiden sind und
deswegen der Durchmesser nicht kleiner als 50 mm sein sollte, einen Ublichen Wert fir
Technikumsanlagen. Gleichzeitig ist eine gleichmaRige Gasbelastung zu gewahrleisten. Da der
aufsteigende Dampfstrom sich auf mehrere parallele Segmente aufteilt missen diese, bei
gleicher Gasbelastung, somit geringere Durchmesser aufweisen als das oberste bzw. unterste
Kolonnensegment in denen der gesamte Dampfstrom stréomt. Zur Abschatzung der
Gasbelastung wurden fluiddynamische Untersuchungen angestellt. Im Rahmen dieser
fluiddynamischen Auslegung ist also die Querschnittsflache der einzelnen Kolonnenabschnitte
bestimmt werden, um sinnvolle Dampf- und Fliissigkeitsbelastungen zu realisieren. Zu diesem
Zweck werden die aus der thermodynamischen Auslegung gewonnenen internen Gasstrome
verwendet. Als Auslegungs-Feedstrom wurde 12,5 kg/h einer dquimolaren Mischung des
Systems 7 (Tabelle 1) gewahlt. Die Mengen sind im Technikum noch relativ gut zu handhaben.
Der F-Faktor wurde als Entscheidungskriterium fiir die Wahl der richtigen Durchmesser
verwendet, da er leicht zu berechnen ist. Er ergibt sich aus dem Produkt der
Gaslehrrohrgeschwindigkeit mit der Quadratwurzel der Gasdichte. Letztere kann wiederum
aus den stationdren Simulationen entnommen werden. Fir Laborpackungen sollte der F-
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Faktor in der Regel kleiner als 1 sein. Um die Kolonne flexibel zu halten, wurde beschlossen,
fir die Kolonnenabschnitte eher gréRBere Durchmesser zu wahlen. Dies wirkt sich auch positiv
auf den Warmeverlust aus und bietet Flexibilitat fir zukiinftige, unbekannte Trennaufgaben.
Der Ausgangspunkt unserer Uberlegungen war dabei die Verwendung von nur einer geringen
Anzahl von unterschiedlichen Durchmessern. Das genaue Vorgehen ist in [Pre19] beschrieben.
Als Ergebnis der fluiddynamischen Untersuchungen wurde fiir die nicht parallel gefiihrten
Segmente ein Durchmesser von 80mm gewdhlt und fiir alle anderen Segmente ein
Durchmesser von 50mm.

Der folgende Abschnitt erhdlt nun die Zusammenfassung samtlicher Designmerkmale der
ausgelegten Kolonne.

Wie bereits erwahnt, wird die Kolonne modular realisiert, d.h. jeder Trennabschnitt wird als
eigene Kolonne ausgefiihrt. Dieses Konzept ist typisch filir bereits existierende
Laboranwendungen einfacher Trennwandkolonnen und wird auch als ,Brugma-
Konfiguration” bezeichnet. Es st zu unterstreichen, dass diese Konfiguration
thermodynamisch absolut identisch ist mit der Ausfihrung von Trennwanden innerhalb eines
einzigen Kolonnenmantels. Die ,, Brugma-Konfiguration” hat auRerdem den Vorteil, dass ein
unerwinschter Warmeubergang durch die Trennwande vermieden werden kann, was bei
relativ kleinen Laborkolonnen sonst zu Problemen im robusten Betrieb fiihren kann. Ein
weiterer Vorteil ist die leichte Zuganglichkeit zu jedem einzelnen Trennabschnitt. Bei Bedarf
kdnnen in Zukunft einzelne Abschnitte gegen andere mit anderen Durchmessern oder
Zwischenrdumen ausgetauscht werden, was zusatzlich die Flexibilisierungsoptionen erhoht.
AuBerdem ist jedes Kolonnensegment doppelwandig ausgefiihrt, verspiegelt, evakuiert und
mit einem geregelten elektrischen Heizmantel ausgestattet, der die Aufheizzeit beim
Anfahren verkirzt und als Isolierung gegen Warmeverluste an die Umgebung wirkt. Damit
kann die Anlage nahe am erwilinschten adiabaten Zustand betrieben werden. Aullerdem
besteht die Moglichkeit, am Boden jedes Segments eine Probe der Fliissigkeit zu entnehmen.
Temperatursensoren (PT 100) befinden sich in 25 cm Abstanden in allen Kolonnensegmenten,
was in etwa einer Teilung von 5 theoretischen Stufen entspricht. Ein zusatzlicher
Temperatursensor befindet sich an jedem Verbindungsstlick zwischen den Segmenten. So ist
es moglich, ein sehr genaues Temperaturprofil zu erhalten. Da der Druckabfall ein
entscheidender Parameter ist, insbesondere fiir die Aufteilung des Dampfes unterhalb der
Trennwdnde, gibt es eine Druckdifferenzmessung fiir jeden einzelnen Abschnitt. Die Zulauf-
und Produktleitungen verfiigen tiber hochprazise Coriolis-Massendurchflussmessern. Dartiber
hinaus ist die Zulaufleitung mit einem Vorwarmer ausgestattet um den thermischen Zustand
nahe am Siedepunkt einzustellen. Jede der vier Produktleitungen verfligt zudem (iber einen
Kihler. Abbildung 4 zeigt den schematischen Aufbau der Anlage mit allen verbauten Sensoren
sowie der Peripherie wie Pumpen und Tanks.

Um den Druckabfall und damit die Auftrennung des Dampfes auf die verschiedenen Seiten der
Trennwdnde zu beeinflussen, verfiigen die unteren Abschnitte der Kolonnen C22, C33, C13
und C35 (Abbildung 4) Uber einstellbare Blenden. Durch die Anpassung des freien
Durchmessers der Blenden kann der Druckabfall in diesen Abschnitten angepasst und somit
die Aufteilung des Dampfes auf die beiden dariiber liegenden Sektionen verandert werden. Es
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muss jedoch betont werden, dass diese Anderung nur wiahrend der Stillstandszeit der Kolonne
vorgenommen werden kann und nicht wahrend des laufenden Betriebs der Anlage mdglich
ist. Es handelt sich vielmehr um eine Moglichkeit, die dynamischen Eigenschaften des Fluids
und des Dampfsplits flir eine optimale Trennung mdglicher anderer Einsatzstoffgemische zu
andern, ohne dass die Art und Héhe der Packungen gedndert werden miissen. Dies ist ein
wichtiges Attribut der Anlage, da die Dampfsplits ein wesentlicher Freiheitsgrad sind und
malgeblich dazu beitragen die gewlinschten Trennungen innerhalb der Kolonne zu erreichen.
Zur Vereinfachung sind die Dampf- und Flissigkeitsanschlisse in Abbildung 4 als
Dreiwegeventil dargestellt. In der Realitdat werden sie Uber Y-Stiicke realisiert. Abbildung 5
zeigt ein solches Y-Stlick, welches zwei parallel gefiihrte Kolonnensegmente zu einem einzigen
vereint.

Abbildung 4) Schematisches FlieBbild der multiplen Trennwandkolonne (RI-FlieBbild).
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Abbildung 5) Y-Stilick an der realen Anlage.

Fir nicht kondensierbare Gase, die Uber den Zulauf in die Kolonne gelangen, ist der
Kondensator zur Umgebung hin offen. So kann bei atmospharischen Betrieb ein Druckanstieg
in der Anlage verhindert werden. Das im Kondensator anfallende Kondensat wird entweder
als Kopfprodukt entnommen oder der Kolonne als Riicklauf zurtickgefiihrt. Dies erfolgt iber
ein On-Off Ventil, welches entweder die Entnahme oder den Ricklauf schaltet. Die
Schaltdauern des Ventils lassen sich stufenlos festlegen um das gewinschte
Ricklaufverhaltnis zu erreichen. Dies ist eine flir Laborkolonnen typische Variante und kann
als Stand der Technik angesehen werden. Fir die Produktabziige sowie fir die
Flussigkeitssplits  oberhalo der Trennwdnde werden magnetisch/pneumatische
Schwenktrichter verwendet, die das gleiche Funktionsprinzip wie das Destillatventil haben.
Am Boden der Kolonne ist ein stufenlos regelbarer elektrischer Verdampfer mit einer Leistung
von 10 kW installiert, vgl. Abbildung 6. Das maximale Arbeitsvolumen des Verdampfers
betragt etwa 40 |. Es ist eine Vakuumpumpe installiert die einen Betriebsdruck der Kolonne
von bis zu 2 mbar ermoglicht. Auch wenn der Betrieb im Vakuum fir die in Tabelle 1
genannten Stoffsysteme nicht zwangslaufig erforderlich ist, so ist diese technische Fahigkeit
im Hinblick auf die flexible Einsatzfahigkeit der Anlage von Bedeutung.

Um die Kolonne zu steuern, wird ein Prozessleitsystem bendtigt, welches vom Hersteller der
Anlage bereitgestellt wird. Es beinhaltet die Moglichkeit der flexiblen Erweiterung,
beispielsweise der Anbindung der LabView® Software. Somit kann jeder an der Anlage
verbaute Sensor in das Regelkonzept eingebunden werden. So kdnnen unterschiedlichste
Regelkonzepte getestet werden.
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Abbildung 6) Unterer Teil der realen Anlage, das rot-isolierte Bauteil ist der Verdampfer.

Im Folgenden Abschnitt werden die ortlichen Gegebenheiten, in denen die Pilotanlage
aufgebaut wurde kurz beschrieben, da sie einen relevanten und unverzichtbaren Teil der
Infrastruktur darstellen. Fir die Pilotanlage ist ein Platz im Technikum der Universitat Ulm
vorgesehen. Die Pilotanlage wird Uber drei Etagen (Untergeschoss, erstes und zweites
Obergeschoss) installiert und ist in der Hohe auf ca. 9,8 m begrenzt. Im ersten Obergeschoss
befinden sich auerdem der Kontrollraum, ein Labor und ein Chemikalienlager. Da sich das
Chemikalienlager nicht direkt neben der Anlage befindet und auch nicht durch Rohrleitungen
verbunden ist, gibt es zwei Behalter fir das Gemisch, welches als Feedstrom in die Anlage
gepumpt wird: einen beweglichen und einen stationdren. Der bewegliche Behalter befindet
ist in einem Gerlist montiert, welches beweglich auf Rollen steht. Dieses wird im
Chemikalienlager mit dem gewiinschten Gemisch beflllt und dann zur Anlage bewegt und
dort angeschlossen. Aus dem beweglichen Behalter wird der stationdre Behalter, der sich im
Untergeschoss befindet, beflillt. Das Umfiillen erfolgt alleine Schwerkraftgetrieben, es wird
keine Pumpe bendtigt. Beide Tanks sind durch einen Verbindungsschlauch fiir die Flussigkeit
und durch eine Gaspendelleitung zum Druckausgleich verbunden. Fiir den Betrieb der Anlage
wird der Feed aus dem stationdren Feed-Tank durch eine Pumpe lber den Feedvorwarmer in
die Kolonne gepumpt. Die vier Produkttanks befinden sich ebenfalls im Keller und sind Gber
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eine Ricklaufpumpe mit dem beweglichen Speisetank verbunden. Auf diese Weise kann das
Produkt im Falle eines langeren Versuchs in den beweglichen Vorlagebehalter zuriickgepumpt
werden. Nach dem Zuriickpumpen der Produkte in den beweglichen Vorlagebehalter kann die
Zusammensetzung im Tank im angrenzenden Labor analysiert und das Gemisch bei Bedarf neu
angepasst werden. Obwohl bei der Auswahl der zu verwendenden Mischungen besonders
darauf geachtet wurde, dass keine gefahrlichen Stoffe verwendet werden, ist es nicht moglich,
brennbare und explosive Stoffe zu vermeiden. Daher miussen spezielle
Sicherheitseinrichtungen installiert werden, um den Betrieb der Kolonne so sicher wie méglich
zu gestalten. Die Kolonne sowie die Zulauf- und Produkttanks befinden sich in einem
Makrolon-Gehduse, welches unabhangig von der Laborluftabsaugung zusatzlich abgesaugt
wird. Damit soll verhindert werden, dass sich im Falle einer Leckage Losungsmittel um die
Kolonne herum ansammeln. Zusatzlich dient die Einhausung als Spritzschutz und erfillt so die
Funktion eines groflen Laborabzugs. Dariiber hinaus wird die Losungsmittelkonzentration an
mehreren Stellen der Einhausung durch ein Gaswarnsystem Uberwacht. Steigt die
Loésungsmittelkonzentration tber einen vordefinierten Wert an, wird die Anlage automatisch
in einen sicheren Zustand gebracht. Daruber hinaus befinden sich Auffangwannen unter der
Kolonne sowie unter den Zulauf- und Produkttanks, um im Falle eines Lecks austretende
Flussigkeit aufzufangen. In den Wannen sind Leckagesensoren installiert, die im Falle des
Ansprechens die Kolonne ebenfalls in einen sicheren Zustand fahren, ohne dass die
Bedienmannschaft eingreifen muss. Auch der Verdampfer ist mit einer
Sicherheitsfillstandsliberwachung ausgestattet. Dadurch wird sichergestellt, dass die
elektrische Heizung des Verdampfers nicht beschadigt wird, wenn sie nicht mehr mit
FlUssigkeit bedeckt ist. Das gesamte Technikum wird unter einem Ex-Schutz Regime betrieben
und vom TUV tiberwacht.

Neben der Auslegung der Kolonne selbst, besteht eine wesentliche Aufgabe in der Auslegung
des Regelkonzeptes. Fiir jede Anlage, und insbesondere fiir solche dieser Komplexitat, ist eine
funktionierende Regelstrategie unumganglich um einen stabilen Betrieb der Kolonne zu
gewadhrleisten. Die Simulation des dynamischen Kolonnenverhaltens wurde in der
Softwareumgebung Aspen HYSYS durchgefiihrt. Das Modell wurde unter Verwendung von
sieben rigorosen Destillationskolonnenmodellen erstellt, um die interne
Kolonnenkonfiguration thermodynamisch konsistent darzustellen und eine einfachere
Quantifizierung und Kontrolle der Dampf- und Flissigkeitssplits zu ermdglichen, die bei dieser
Art von Apparatemodell als separate Einheiten und Stréme extrahiert werden. Die
dynamische Simulation ist druckgesteuert, um ein moglichst realistisches Systemverhalten zu
erreichen. Das thermodynamische Modell NRTL wurde zur Modellierung der VLE verwendet,
wobei die bindren Parameter mit Literaturdaten aus der Dortmunder Datenbank (DDB)
verglichen wurden. Zunachst wurden fir ein einziges Stoffsystem (System 7) unterschiedliche
Konfigurationen getestet, die teilweise der Literatur entnommen wurden und teilweise
adaptiert wurden. Das genaue Vorgehen ist in [Pre21, Pre2l 2] beschrieben. Diese
Veroffentlichung ist ein direktes Ergebnis des gefdrderten Projektes. Die Leistung der
entwickelten Regelungsstrukturen im geschlossenen Regelkreis wird anhand einer Reihe von
kontrollierten Storungen bewertet, die 5 Minuten nach Beginn der Simulation in das System
eingefliihrt werden. Als beobachtete Variablen miissen die Produktreinheiten im neuen
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stationdren Zustand fir jeden der vier Produktstrome Uber 98 Mol-% bleiben. Zu den
Stérungen gehdren Anderungen des Zufuhrstroms (+10 % Massendurchsatz) und Anderungen
der Zusammensetzung des Zufuhrstroms. Zwei der Komponenten dndern ihre
Zusammensetzung gleichzeitig, und zwar um den gleichen Betrag, aber in unterschiedliche
Richtung. So bedeutet z. B. "+A-B" eine Anderung von +5 % der Komponente A und eine
Anderung von -5 % der Komponente B im Gemisch. Dies geschieht, um den Einfluss der
jeweiligen Komponenten aufeinander hervorzuheben. Bei der dynamischen Reaktion darf das
System nach dem Einbringen von Stérungen fir eine kurze Zeit aullerhalb der
Produktspezifikationen liegen, sollte aber sehr schnell und kontrolliert innerhalb der
festgelegten Grenzen zurlickkehren.

Aus diesen Simulationsstudien wurde die optimalste Regelstruktur gewahlt, die in Abbildung
7 dargestellt ist.

Abbildung 7) Gewahlte Regelstruktur [Pre21]..

Die gewahlte Regelungsstruktur ist eine Kombination aus Temperaturdifferenz- und Einpunkt-
Temperaturreglern. Die Regelung der Temperaturdifferenz im Vorfraktionierer und im
Mittelfraktionierer bei gleichzeitiger Verwendung von Einpunkt-Temperaturreglern in der
Hauptkolonne erwies sich als die dynamisch beste Losung, die gleichzeitig die geforderten
Produktspezifikationen einhalten kann. Es ist zu betonen, dass aufgrund der physikalischen
Beschrankungen der Anlage die Stufen fir die Temperaturregelung nicht optimal gewahlt
werden konnen. Dies ist auf die begrenzte Anzahl moéglicher Messstellen (jede flinfte Stufe)
zurlickzufiihren, die entsprechende Kompromisse erfordern.

Im Anschluss wurde Uberprift ob diese Regelstrategie auch fiir andere Feedmischungen
eingesetzt werden kann. Dazu wurden, aufgrund der sehr aufwandigen und zeitintensiven
Berechnungen, 3 weitere Stoffsysteme aus Tabelle 1 ausgewahlt. Dies waren Stoffsystem 3, 5
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und 6. Die Mischungen wurden so ausgewdhlt, dass die Unterschiede im
Mindestenergiebedarf ~ flir  eine  scharfe  Trennung  zwischen  benachbarten
Schliisselkomponenten erheblich sind (bis zu 71 %) und daher deutlich unterschiedliche
Betriebsbedingungen erfordern. Wenn das Regelsystem und die Kolonne in der Lage sind, in
einem so grofRen Bereich von Prozessbedingungen gute Regeleigenschaften zu zeigen, kann
man davon ausgehen, dass sie ein gewisses MaR an Flexibilitat bieten. Verstandlicherweise
muss die Regelstruktur fir jedes Gemisch angepasst werden, was bedeutet, dass die genauen
Orte der geregelten Temperaturen ausgewahlt und mit einer entsprechenden StellgrofRe
gepaart werden mussen. Das grundsatzliche Vorgehen wurde in [Pre 21_2] veroffentlicht.

Grundsatzlich wurden auch fir diese Untersuchungen die oben genannten Stérungen
untersucht. Es konnte gezeigt werden, dass eine 2-2-4-a Konfiguration von multiplen
Trennwandkolonnen effizient betrieben werden kann und nicht nur zufriedenstellende
Steuerungsmoglichkeiten, sondern auch ein gewisses MaR an betrieblicher Flexibilitat bietet.

Beispielhaft zeigt Abbildung 8) das Ergebnis einer dynamischen Simulation.
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Abbildung 8) Dynamische Antwort auf die Feedzusammensetzung (+A-B): a) Mischung 3; b)
Mischung 5; c) Mischung 6.

Die Simulationsergebnisse deuten darauf hin, dass die gewdahlte Regelungsstruktur fir
mehrere Gemische anwendbar und robust ist und nur minimale Anpassungen zwischen den
verschiedenen Trennaufgaben erfordert, die mit Hilfe etablierter und relativ einfacher
mathematischer Werkzeuge vorgenommen werden kdnnen. Fiir Anwendungen, bei denen
dieselbe Ausristung fiir verschiedene Trennaufgaben verwendet werden muss, sind die in
dieser Studie gezeigten Ergebnisse sehr ermutigend. Es ist auch erwahnenswert, dass das
Design der Kolonne unter dem Gesichtspunkt der Bereitstellung einer angemessenen Anzahl
von Messstellen eine wichtige Rolle fiir die Qualitat des Kontrollsystems spielt und es weiter
verbessern kann.

Es konnte also eine multiple Trennwandkolonne konstruiert werden, die allen Anforderungen
an die Flexibilitdt gerecht wird sowie vielversprechende Regelkonzepte fiir den robusten
Betrieb der Anlage identifiziert werden.
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3.3 Realer Anlagenbetrieb

Nachdem die Anlage selbst ausgelegt und die Regelkonzepte erarbeitet waren, wurde im
Rahmen dieses Arbeitspakets die Machbarkeit des Konzepts nach Lieferung und Aufbau der
Kolonne im neu geschaffenen Technikum der Universitat Ulm Gberprift. An dieser Stelle ist zu
erwdhnen, dass erste Funktionstest der Anlage im Rahmen eines FAT (Factory Acceptance
Test) bereits beim Hersteller der Anlage erfolgten, die zu diesem Zweck dort vollstandig
aufgebaut wurde. In diesem Rahmen konnte die prinzipielle Funktionalitdat der Anlage sowie
der gesamten Peripherie eingehend getestet werden. Aufgefallene Probleme wahrend der
ersten FAT Kampagne wurden in den Folgewochen durch den Hersteller abgestellt und die
einwandfreie Funktion in einem zweiten FAT belegt. Es war damit sichergestellt, dass eine
nach den gestellten Anforderungen funktionierende Anlage nach Ulm geliefert wird.

Um die Zeit wahrend der Lieferung, des Aufbaus und der Inbetriebnahme der Kolonne sinnvoll
zu nutzen, wurde eine geeignete Anfahrstrategie auf Basis von dynamischen Simulationen
untersucht. Das Anfahren von Kolonnen aus dem kalten und trockenen Zustand ist ein
unproduktiver Prozess, da in dieser Zeit kein reines Produkt gewonnen werden kann. Auch fiir
unsere Untersuchungen, in denen die Produktqualitdt keine wesentliche Rolle spielt (anders
als in der Industrie) ist dieser Zeitraum entscheidend, denn er muss so kurz wie moglich
gehalten werden um mit den an der Universitat verfigbaren personellen Ressourcen pro Tag
mindestens einen Versuch sicher durchfiihren zu kénnen. Dauert dieses Anfahren der Kolonne
zu lange, gemeint ist die Zeit zwischen dem Einschalten und der Erreichung eines stationdren
Betriebspunktes, ist ein Versuch nicht innerhalb eines Arbeitstages zu schaffen und es misste
Uber ein Schichtsystem bei den Mitarbeiten nachgedacht werden. Um die personellen
Kapazitaten der Gruppe nicht iber die Mal3e zu strapazieren, sollte dieser Zustand unter allen
Umstanden vermieden werden.

Zu Beginn der Untersuchungen standen keine entsprechenden Informationen aus der
Literatur zur Verfligung, was angesichts der Tatsache, dass keine multiplen
Trennwandkolonnen real existieren auch nicht erstaunlich ist. Es wurden also in einem ersten
Schritt Anfahrstrategien flr einfache Trennwandkolonne herangezogen und auf die multiplen
Trennwandkolonnen angepasst. Fir die Simulation wurde die in Kapitel 3.2 genannte
Simulation weiter optimiert. Das wesentliche Element diesbezliglich war das Umschreiben von
einer Druck- auf eine Gravitationsgetriebene Simulation. Dies brachte deutliche Fortschritte
sowohl bei der Konvergenz der Simulation als auch bei der Rechendauer, die deutlich verkiirzt
werden konnte.

Fiir die dynamische Simulation wir erneut Aspen HYSYS verwendet. In friiheren Simulationen
wurden Pumpen als treibende Kraft fiir Flissigkeitsstromungen benétigt, die in der realen
Kolonne nicht vorhanden sind. Die Verwendung dieser Pumpen kann umgangen werden,
indem fiir diese Simulation die Beitrage der statischen Férderhohe aktiviert werden, so dass
der Einfluss der Gravitation berticksichtigt wird. Die Gravitation wirkt als neue treibende Kraft,
insbesondere fiir Flissigkeitsstromungen. Fir diese Option ist es notwendig, fiir jedes Element
im FlieRbild die Hohe relativ zum Boden anzugeben. Die Hohe der jeweiligen Elemente wird
anhand der technischen Zeichnungen der Pilotkolonne geschatzt.
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Die Ergebnisse der Simulation der angepassten Anfahrstrategien waren erniichternd. Fir die
multiple Trennwandkolonne zeigte sich, dass diese Konzepte entweder gar nicht
funktionieren, also kein stabiler Betrieb zu erreichen ist, oder aber viel zu lange dauert (ca. 35
Stunden). Aus diesem Grund wurden im Rahmen unserer Arbeiten neue Konzepte entwickelt,
die zu einer deutlichen Verkiirzung fiihren des Anfahrens fiihren und dieses deutlich
verkiirzen. Die Simulationen ergaben eine Dauer von kleiner einer Stunde. Allerdings
bericksichtigen die Modelle nicht die spezifische Warmekapazitdt der Anlage. Somit ist davon
auszugehen, dass die das Anfahren in der Realitdt verlangert aber immer noch deutlich
verkiirzt werden kann im Vergleich zum aktuellen Stand-des-Wissens. Abbildung 9 zeigt die
Ergebnisse einer entsprechenden Simulation. Es ist zu sehen, dass nach relativ kurzem
Einschwingen der Temperaturen und Konzentrationen bereits nach 20 min eine Stabilisierung
der Werte zu erkennen ist und ein stationarer Betriebspunkt erreicht werden kann.
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Abbildung 9) Dynamische Antwort der Anlage beim Anfahren aus dem kalten und trockenen
Zustand gemaR der neu gefundenen Anfahrstrategie.

Alle bisher durchgefiihrten Versuche an der Anlage belegen die gute Ubereinstimmung der
auf Simulationen basierenden Vorhersagen. Die versuche dienten bisher zu einem grofRen Teil
der Eliminierung von ,Kinderkrankheiten”, die bei einer so komplexen Einrichtung
unumganglich sind. Zu den wesentlichen Ergebnissen zahlt bisher, dass der Anfahrprozess
deutlich beschleunigt werden konnte, was die Durchfiihrung mehrere Versuche wahrend
eines Versuchstages erlaubt. Die gewlinschte Trennung in reine Komponenten ist soweit
ebenfalls erfolgreich belegt worden. Hier ist anzumerken, dass die detaillierten
Versuchsprogramme diesbeziiglich noch nicht gestartet wurden und auch nicht im Umfang

des geforderten Projektes waren.

Die Ziele des dritten Arbeitspaketes konnten vollstandig erreicht werden.
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4.0 Fazit

Im Rahmen es durch die DBU geférderten Projektes konnten wesentlich Fragen auf dem Weg
zum Betrieb der weltweit ersten multiplen Trennwandkolonne bearbeitet erden. Zunachst
konnte ein vereinfachtes Kolonnendesign erarbeitet werden, was die Anzahl der
Freiheitsgrade, und damit die Komplexitat der Anlage, von 23 auf 19 reduziert. Es konnte
ferner gezeigt werden, dass diese Vereinfachung fiir zahlreiche industriell relevante
Stoffsysteme nicht mit einer Erhohung des Energiebedarfs einhergeht sondern dass die Anlage
weiterhin am thermodynamischen Optimum betrieben werden kann. Mit anderen Worten:
Eine energetisch bessere Trennung ist unmaoglich.

Auf Basis von verschiedenen rigorosen stationaren und dynamischen Simulationsstudien
konnte ein Kolonnendesign ermittelt werden, was eine groRtmaogliche Flexibilitat im Hinblick
auf die, unbekannten Trennaufgaben der Zukunft bietet. Es wurde die Hohe sowie der
Durchmesser auf Basis thermodynamisch und fluiddynamischer Uberlegungen ermittelt
sowie, in Zusammenarbeit mit der lludest GmbH, jede einzelne Komponente der Anlage, die
Sensorik sowie die Peripherie ausgelegt. Weiterhin konnte auf Basis dynamischer
Simulationen gezeigt werden, dass Regelkonzepte existieren, die einen robusten Betrieb der
Anlage erlauben. Nach ersten Abnahmeuntersuchungen beim Hersteller wurde die Anlage
nach Ulm gebracht und dort im eigens zur Unterbringung errichteten Technikums aufgebaut.
Die Versuche seit Inbetriebnahme zeigen eindrucksvoll die Funktionalitdt der Anlage. Ein
wesentliches Ergebnis in diesem Zusammenhang ist, dass die Anlage in wenigen Stunden von
einem kalten und trockenen Zustand in einen stationdren Betriebspunkt gebracht werden
kann. Dieses Anfahrprozedere wurde zundchst rein auf Basis dynamischer Simulationen
erarbeitet.

Die Erkenntnisse dieses Projektes wurden (iber zahlreiche Publikationen in Fachzeitschriften
und Konferenzen der Offentlichkeit zugénglich gemacht. Ferner ging aus diesem Projekt eine
Doktorarbeit hervor.

Grundsatzlich steht nun eine funktionsfahige Versuchsanlage zur Verfligung an der das
komplexe Verhalten multipler Trennwandkolonnen studiert werden kann. Selbstverstandlich
kann die Anlage auch im Rahmen industrieller Kooperationen eingesetzt werden um die
Verfahrensentwicklung zu unterstiitzen. Mit der Inbetriebnahme der Anlage ist ein
wesentlicher Meilenstein auf dem Weg hin zur industriellen Umsetzung dieser
aullerordentlich energieeffizienten Technologie erreicht worden. Nicht zuletzt hat auch schon
wahrend des Projektes ein KMU vom Bau der Anlage profitiert, nicht nur finanziell, sondern
insbesondere auch durch einen enormen Wissenstransfer von der Universitat.
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