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Bereiding van n-butanol langs micro-

biologische weg.

Voorwoord.,

Bij de bereiding van n-butanol langs microbiologische weg,kan
men het proces in twee gedeelten onderscheiden
a. het microbiologische gedeelte,nl.de vergisting van
de grondstof m.b.v. een bepaalde bacterie tot een
verdunde waterige oplossing van hoofdzakelijk bu-
tanol,aceton en aethanol.
b. het physische gedeelte,nl.de destillatie van deze
waterige oplossing.
Na enig overleg heeft Hr.Tan Xng Kie besloten het gistingsge-
deelte op zich te nemen,zodat voor de uitvoerige beschrijving
dearven near zijn verslag worat verwezen.
In het hieronder volgend verslag zal,om niet in herhalingen te
vervallen,worden volstaan met een summiere inleiding van het gis-
tingsproces,zodat de nadruk meer wordt gelegd op het tweede ge-
deelte van het proces,dus de destillatie.

0000000000

I. De gisting.

l.Inleiding.

n-Butanol werd in 1852 ontdckt door Wurtz als een regelmatig voor-
komend bestanddeel van foeselolie,doch Pasteur was de eerste on-
derzoeker,die heeft zangetoond dat butanol een direct gistings-
product was,waarbij naast butanol hoofdzakelijk aceton,aethanol,
COo en Hp ontstondens

Sindsdien hebben vele onderzoekers zich beziggehouden met de be-
studering van ae aceton-butanol gisting.

Eerst wist men geen raad met de butanol,maar na 1909 gersskte dit
product meer en meer in het middelpunt van de belangstelling,door-
det men uit butanol butadieen en hiruit synthetische rubber kon
meken.De eerste gistingsbutenolfabriek werd in Engeland opgericht
en spoedig daarna volgden de Verenigde Staten en Canada.

In de eerste wereldoorlog had men veel aceton nodig voor de pro-
ductie van springstoffen (cordiet),en daarom maakte men toen gre-
tig gebruik van deze gistingsmogelijkheden. De butanol was toen
bijproduct,maar na 1919 geraakte ze toch weer op de voorgrond.

Men had nl. gevonden,dat butylacetaat beter was dan amylecetaat

en dus zeer geschikt was voor de bereiding van automobielvernissen,
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4en overzicht van de verdcre toepassingen van de gistingsproduc-
ten is gegeven door de Commercial oolvents Corporation (U.S.A.).
Dit overzicht vinat men o.a. in Porter™.

Overzichten van de Amerlkaanse productie worden jaarlijks gegeven

door S.B.Lee en medewerkirs

butanolproductie

259 01gens hem vertoont de gistings-

tot 1950 een stijgende lijn,maar de laatste jaren

is deze lijn weer dalende.
Volgens I.uellan@worat op het ogenblik ongeveer de helft van de
totale butanol-productie verkregen uit aceetaldehyde of aethanol.

Als grondstof voor de vergisting gebruikte men meestal mais,mear
omstreeks 1930 ging men steeds meer over tot het gebruik van me-
lasse,daar deze grondstof : a.gemakkelijker te verkrijgen is

b.gemakkeli jker te hanteren is
c.relatief goedkoper is

Ook allerlei andere zetmeel-of suiker-houdende grondstoffen zijn
te gebruiken,zoals bijv. rijst, jawari,bajra,tapioce,suikerstroop,
houtsuiker,x;lose(uit lege maiskolven),sulfietloog,aardnotenschil-
len,paardenkastanjes,enz.,enz.

Voor industrieel

szebruik kunnen ze echter nog niet concurreren

met mais en melasse.

Als entmeterisal

werd oorspronkelijk het door Weizmann geisoleer-

de Clostridium acetobutylicum gebruikt.Deze bacterie vergistte

aanvankelijk geen melasse,mgar later heeft men nieuwe stammen kun-

nen isoleren die

het wel doen,

Tegenwoordiy beschikt men over een groot santal bacteriesoorten,
die melasse kunnen vergisten.ien tabel hiervan vindt men in een
recent artikel van S.C.Beesch @/

De keuze van de bacterie wordt bepaald door de keuze van de grond-
stof en door de gewenste vernouding van butanol : aceton : aetha-
nol.Normaal is deze verhouding 6 : 3 : 1 ,maar door het gebruik
van bepaalde bacterien kan men deze verhouding wijzigen ten gunste
van een der oplosmiddelen.

=sen getallenvoorbeeld van een aceton-butanol vergisting met melasse

als grondstof is

Starting

het voléend,Q‘

material: 100 lb.blackstrap molasses,containing :
total solids 81,5 1b
sucrose « invertsugar 57,0
protein Fyd
ash 6,2

Fermentation data : culture of saccharolytic bacteria used

Yields

with 1.0 % NH3 added in form of NH4OH.

:butyl alcohol 11.5 1b
acetone 4,9
ethyl alcohol 0,5
caerbon dioxidc 32,1
hydarogen 0,8

dry feed containing(6 1b orotein,
6 1b ash).....28,6
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2.Keuze en beschrijving van net gistingsschema,

Veronderstellende dat onze butanol-fabriek in Indonesis wordt op-
gericht,is melasse onze goedkoopste grondstof.Immers Indonesia be-
zit vele suikerfabrieken en produceert derhalve ook veel melasse
als afvalproduct.zen bijkomstig voordeel bij het gebruik van melas-
se als grondstof is,dat er iets meer butanol wordt gevormd dan

bij mais.

Als bacterie hebben we Clostridium saccharo-aceto-perbutylicum ge—
kozen,daar hiermede ook weer iets meer butanol wordt geproduceerdy
Up deze manier kunnen we een verhouding butanol : aceton : aetha-
nol van 70 : 25 : 5 verwachten,

De technische uitvoering van het proces schijnt de laatste decennia
niet veel veranderd te zijn.De door Killeffer(1927)% en Gabriel('
(1948) beschreven Amerikaanse bedrijven wijken bijvoorbeeld naet
veel af van de schema's vermeld in litt. 2 en 8 .

We nemen aan dat onze fabriek jaarlijks 4400 ton butanol produ-
ceerti,d.i. 124 ton per dag of 510 kg per uur.

Om dit te kunnen verwezenlijken moeten we uitgsan van 95 ton me-
lasse per dag,hierbij cannemende dat het suikergehalte van onze
melasse 60 % is.

De melasse wordt overgepompt naar 3 sterilisatieketels,elk van
42,5 m3 inhoud,waarin door toevoeging van water en door injecteren
van stoom de massa wordt verdund tot een suikergehalte van 6 % en
tegelijkertijd wordt gesteriliseerd.We steriliseren bij 110°C
gedurende 60 minuten.Het toegevoegde water wordt van te voren op-
gewarmd tot 70°C door Warmteuitwisseliné¢%%t hete beslag uit de
sterilisatieketels,dat hierdoor wordt afgekoeld tot 35°C.

Bij gebruik van "blackstrap" melesse wordt de massa zwak sange-
zuurd,waardoor de bi,j de gisting ontstane organische zuren voor
een groot deel verder worden omgezet tot butanol en aceton.
Indien invert-melasse als grondstof wordt gebruikt,voegt men klei-
ne hoeveelheden superphospheat of mono-ammoniumphosphaat toe(0,3 %
op suikergewicht ).

Het melassebeslag is gewoonlijx deficient aan organische stikstof
(peptonen,aminozuren,enz.) en bepaalde zouten.Dasrom worden nog
gistautolysaat,kalium-en ammonium-zouten,phosphaten en nitresten
toegevoegd.

Het steriliseren kan continu of discontinu worden gedaan.Xen con-
tinue sterilisatie wordt door k.H.Cernerius in een Amerikaans oc-
trooil beschreven.ie staan hier echter nog een beetje sceptisch
tegenover,en daarom steriliseren we discontinu.Dit vereist welis-
wzar meer arbelaers,maar dit is geen bezwaar,daar we in Indonesia
oOVer goedkope arbeidskrachten beschikken.

Ilet tot 35°C gekoelde steriele beslag wordt nu overgebracht in
gesloten vergistingsketels.In totaal hebben we 14 ketels,elk van
120 m> inhoud.De ketels woruen van te voren met stoom gesterili-
seerd en ook de andere onderdelen,zoals pijpen,afsluiters,enz.,
moeten zorgvuldig gesteriliseerd worden,daar een optredende in-
fectie (melkzuurbacterien,bacteriophagen) de opbrengst aan oplos-
middelen ongunstig beinvloedt.
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In verband met het infectiegevaar wordt de vergisting eveneens
discontinu gedsan.ledere ketel kan 4 uur melasse-beslag verwer-
ken.Bi, een vergistingsduur ven 45 uur zijn dus steeds 12 ketels
in bedrijf.De aertiende ketel wordt dan gevuld en de veertiende
geledigd en schoongemsakt.Bij een discontinu proces heeft men

het grote voordeel,dat bij optredende infectie niet alle ketels
aangetast behoeven te zijn.Bij een continu proces dearentegen is
bij een infectie de hele charge verloren.

ile enten de vergistingsketels met 4 m3 entvloeistof per ketel.

De kwaliteit van het entmateriaal is zeer belangrijk.De bedrijfs-
bacterioloog moet steeds reinculturen van de bacterie ter beschik-
king hebben,liefst in sporestadium. Deze sporen worden eerst over-
zeént in een asardappel glucose medium en daarna onderworpen aan
een zg. "heat-shock",d.w.z. de massa wordt gedurende ongeveer 90
secunden in kokend water verhit,waarna snel wordt afgekoeld tot
on_eveer 30°C.Door deze behandeling worden de sterke sporen geac-
tiveerd,terwijl de zwakke sporen gedood worden.

Na de heat-shock wordt de cultuur bij 30°C bebroed gedurende 20
tot 24 uren,wsarna ze steriel wordt overgebracht in een met 600 ml
melasse-medium gevulde erlenmeyer.Behalve melasse bevat dit medium
ook nog (NH4)pS04 , CaCls en superphosphaat.Nadat ze wederom ge-
durende 20-24 uren bij 30°C is bebroed,wordt ze steriel overge-
bracht in een vat met 50 1 van hetzelfde medium.Tenslotte wordt de-
ze na 20-24 uren bebroeden wderom steriel overgebracht in een sta-
len vat van 5000 1 met 4 m? melasse medium.Dit vat wordt onder ge-
ringe overdruk van gistingsgas (C02 en Hp ) wederom bebroed bij
30°C. De gasdruk dient om infectie van buitenaf te voorkomen en

om de gisting anzeroob te doen verlopen.Zuurgraad,brix en tempera-
tuur worden nauwkeurig gecontroleerd.De titreerbare hoeveelheid
zuur stijgt eerst langzeam,om na ongeveer 18 uur een maximum te .
bereiken.Bi, een normaal verlopende gisting volgt dan een snelle
daling.Dit punt heet daarom de "break".

Ne een gistingsduur van 20-24 uren is dit laatste entmateriaal
geschikt om de grote vergistingsketel te enten.

Ook de vergistingsketels worden om bovengenoemde redenen onder ge-
ringe overdruk van steriel _istingsgas gehouden.

Na. 48 uur bebroeden bij 31°C,wordt de inhoud dsr vergistingsketels
geledigd in een bak,alwsar ter neutralisering van gevormde zuren
en verzeping van gevormde esters Ca(OH)2 wordt toegevoegd. Tevens
wordt filteraid bijgedean,waarna de vloeistof wordt gefiltreerd

en vervolgens verzamela in opslagtanks. De zo verkregen vloeistof
kan nu worden gedestilleerd (zie bi] destillatie).

Uit 100 delen suiker krijzen we 30 delen oplosmiddelen in de ver-
houding butanol : aceton : aethenol ven T0 : 25 : 5 .

Verder ontwijken uit de vergistingsxetels COp en Hp , in totezal

50 delen gistin_s.as op 100 delen suiker.De verhouding H2 : COp

is : 40 : 60 in voluwe-verhouding of 1 : 40 in gewicntsverhouding.
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We nemen aan,dat de rest van het beslag (dus 10 %) niet is
gefermenteerd.
Uitgaende ven 95 ton melasse (suiker.ehslte 60 %) per dag,krij-
gen we uit de sterilisatieketels dus 950 m3 beslag met een suiker
gehalte van 6 % . Uit de ver.istin_sketels verkrijgen we aan Hp
en CO2 60/100% 6 X950 = 34,2 ton,zodat 915,8 ton vloeistof kan
worden afgetapt.Deze vloestof bevat :30/100 x6 x950 =17,1 ton op-
losmiddelen,bestaande uit :0,7 x17,1 =11,97 ton butznol
0,25 X17,1= 45275 ton aceton en
0,05x17,1= 0,855 ton aethanol.
Naast deze 17,1 ton oplosmiddelen hebben we 915,8-17,1=898,7 ton
weter.De te destilleren vloeistof is dus een zeer verdunde wateri-
ge oplossing,bevattende 17,1/915,8 X100 %$=1,87 % oplosmiddelen,
De gistings.assen die uit de vergistingsketels ontwijken,bevatten
nog kleine hoeveelheden oplosmiddelen en deze moeten derhalve wor-
den teruggewonien.Hiertoe worden de gassen eerst afgekoeld tot 20°C
en daarna geleid door met actieve kool gevulde absorptietanks.
De oplosmiddelen worden hier geabsorbeerd en kunnen later weer
daaruit gehaald worden m.b.v. stoom.0Op deze manier kan dagelijks
nog ongeveer 340 kg oplosmiddelen worden teruggewonnen.
De nu van oplosmiddelen bevrijdde cassen(H2 en COp) worden ge-
deeltelijk gebruikt om de overdruk in de vergistingsketels te on-
derhouden.daar deze gassen steriel moeten zijn,worden ze eerst
cesteriliseerd door leiden door actieve kool (vergelijk bacterien-
filter).
De overblijvende gistingsiassen kunnen o.a. worden verwerkt tot
methanol,zoals door de Commercial Solvents Corporation wordt gedaan.

ITI. De destdlatie.

Inleiding.

Onze te destilleren vloeistof is dus een zeer verdunde waterige
oplossing van butanol,aceton en aethanol,zodat we hier te doen
hebben met éen quat?rnair mengsel.

Volgens Kirschbaud ” kunnen we uit zulke zeer verdunde oplosmidde-
len het beste eerst de o)losmiddelen eraf strippfen en deze daar-
na verder destilleren.

vchema's vour de destillatie van verdunde waterige oplossingen van
butenol,aceton en sethanol vinden we o.a. in de 1itt.12,13,14 en
15.Deze schema's berusten alle op het volgendae principe

uwen werxt met 4 destillatiekolonumen.de eerste kolom dient om de
zeer verdunde oplossing te concentreren tot een ongeveer 50 % op-
lossing.Jeze wordt desrna in een tweede kolom nogmaals gedestil-
leera,waarbij aceton en zethanol samen overdestilleren.In een derde
kolom kunnen deze twee vlioeistoffen dan van elkaar worden geschei-
den.Onderuit de tweede kolom krijgt men een mengsel van butanol en
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water.uit mengsel worat vervolgens in een scheider bij een be-
paalde temperetuur in twee lasgen verdeeld,nl.in een butanolrijke
bovenlaag en een butanolarme onaerlrsag.le onderlesag wordt terug-
zevoerd naar de eerste kolom en de bovenlaag wordt in een vierde
kolom verder gedestilleera,waarbi; een azeotropisch mengsel van
water en butenol overdestilleerti.Aangezien de voeding van de vier-
de kolom meer butanol bevat dan het azeotropisch mengsel,blijft

in de vierde kolom dus butanol over,en kan dus worden gewonnen.

Voor onze febriek passen we ook aitzelfde principe toe,wsarbij we
in grote lijnen het schema van Place ') hebben gevolgd. Placek heeft
o.a. het volgende geoctrooieera

a. De te destilleren vloeistof wordt wordt eerst tot kook-
punt verhit door het destilleat van de eerste kolom,
waarbi, de dampen in tegenstroom gaan met de voeding.
nierdoor worden nog resterende oncondenseerbare gassen
(CO, en Hp ) uit de kokende massa verwijderd,voordat
de voeding in de eerste kolom komt.

b. De temperatuur ven de vloeistof in de scheider moet lig-
zen tussen 45 en 60°C.Bij dit temperatuurtraject bevayp
de onderlesag zo weinig mogelijk butanol en de bovenlaag
dus zoveel mo_elijk butanol.

Beschouwen we de oplosbeaarheicscurve van n-butanol in water(ﬂ,dan
zien we onmiadelijs oat Pleacek pelijk heeft. (zie bijgevoegde gra-
fiek ). .

Verder hebben we in onze fabriek zetracht de warmte zo gunstig mo-
gelijk te verdelen,(zie beschrijving van het destillatieschema).

2.Beschrijving van net destillstieschems.
(zie tekening)

Volgens pagina 5 wordt dagelijks dus 915,8 ton gistingsvloeistof
geproduceerd.Deze vloeistol bestaat uit : 898,7 ton water , 11,97
ton butanol, 4,275 ton aceton en 0,855 ton aethanol.
Per uur moet derhelve 39,1 ton 1,87 % oplossing worden gedestil-
leerd,t.w. : 38371 k. water

510 kg butanol

157 kg aceton en

36 kg sethenol,

Deze hoeveelheia vloelstof wordt m.b.v. een centrifugaalpomp 1
via een automatische regelaar in leiding 2 opgepompt naar de con-
densoren 3 en 4 ,waarin ze door condenserende dampen van kolom II
wordt voorgewarmd van 30°tot 39°C,om daarna via leiding 5 door
warmtewisselsar 6 verder verhit te worden tot 83°C.Volgens R.C.
irnst c.sl'® destilleert bij 83°C een mengsel over van 50 % water,
35 % butanol en 15 %» aceton.Nemen we aan dzt de geringe hoeveel-
heid aethanol het kookpunt niet noemenswaard beinvloedt,dan wordt
de voeding dus tot het kookpunt voorgewsrmd.Deze warme vlioeistof
wordt m.b.v. pomp 7 bovenin kolom Ia gebracht,waar ze naar beneden
stroomt van de ene plaat op de andere,in tegenstroom met een
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gedeelte van net destillsat van kolom I ,welke via leiding 9 on-
derin kolom Ia wordt geleid.Dit destillaat heeft dus eveneens een
temperatuur van 83°C.0p deze manier worden nog resterende oncon-
denseerbare zassen (COp en Hpo) afgestript.Deze gassen verlaten,ver-
zadigd met water,butanol,aceton en aethanol-dampen,kolom Ia,en
worden viae leiding 10 gekoeld in koeler 1l.De oncondenseerbare gas-
gen kunnen zo verwijderd worden en het condensast uit koeler 11
wordt via leiding 12 in kolom Ia teruggevoerd.

De voorverhitte en van oncondenseerbare gassen bevrijdde vloeistof
verlaat kolom la van onderen en gaat dan via leiding 13 nsar kolom I,
Onderin kolom I wordt stoom van 110°C geinjecteerd,waardoor de op-
losmiddelen a.h.w. =zan een stoomdestillatie worden onderworpen.

Uit kolom I destilleert bi] 83°C een mengsel over bestaande uit

50 % water,35 % butanol,l13 % aceton en 2 % aethanol.Hdet bodempro-
duct is water vanjggig+ﬂglke dient voor de verwarming van warmte-
wisselsar o.Het grootste deel van het destillaat van kolom I wordt
via leiding 14 onderin kolom II gebracht,waarszan het zijn conden-
satiewarmte ai'staat .Deae warmte dient voor de verwarming van kolom
II .Aceton en aethanol,met nog sporen water,worden zodoende afge-
destilleerd.Volgens de lnt.Crit.Tabled&" heeft een mengsel van 5
delen aceton en 1 deel aethanol een kookpunt van 57,5°C.

Volgens Placek is het mogelijk om het sceton-aethanol destillaat
seheel butanol-vrij te krijgen.Dit zou bereikt kunnen worden door

de temperatuur op ongeveer 3 van de hoogte van kolom II te houden

op een bepaalde temneratuur ( 58%65°C,afhankelijk van de samenstel-
ling ven de oorspronkelijke voeding)..

Zoals gezegd dient het destillaat van kolom II om de oorspronkelijke
voeding voor te warmen in condensor 3.De aceton en aethanol worden
hier gecondenseerd en het condensaat wordt via leiding 15 gedeel-
telijk teruggevoerd naar kolom II,en via leiding 16 gedeeltelijk
nezar kolom III gevoerd. iventueel nogz ontwijkende dampen uit con-
densor J worden in condensor verder afgekoeld.Het condensaat wordt
toezevoegd aan het condensaat uit condensor 3 en eventueel nog mee-
gekomen oncondenseerbare gassen xunnen in condensor 4 worden afge-
stript.

Dear de condensatiewarmte van het destillaat van kolom I te veel

is om kolom II te verwarmen,wordt een gedeelte van het destillaat
apart gecondenseerd,om dasrna als condensast van 83°C via leiding 17
eveneens in kolom II te worden gevoerd.

Onderaen kolom II wordt een mengsel ven butanol en water (83°C) af-
gevoerd via leiding 13,koeler 19 en leiding 20 naar de scheider 21,
waar het mengsel in twee lagen uiteenvalt.We nemen san,dat de vloei-
stoffen bij 50°gﬂin aeg scneider wordt ingevoerd.Volgens A.E.Hill

en W.h.Malisoff~ "~ bevat de onderlaag bij 50°C slechts 6,46 gewichts-
procenten butanol en de bovenlaag 77,58 gewichtsprocenten butanol.
Bij temperaturen xxmkrxxmixkX®x hoger of lasger dan 50°C,is de bu-
tanolverdeling ongunstiger.(zie ook grafiek).

De onderlsag wordt via leiding 22,pomp 23 en leiding 24 opgepompt
naar condensor 25,waar ze opgewarmc wordt tot 33°C,om dearna via
leiding 26 te worden teruggevoerd naar kolom I.




De bovenlaag wordt via leiding 27 naar condemsor 28 gevoerd,waar

ze wordt opgewarmd tot 82,7°C. Vervolgens wordt ze verder verwarmd

in warmtewisselaar 29 tot 92,7°C,om tenslotte m.b.v. pomp 30 te

worden opgepompd nsar kolom IV,

Het aceton—aethanof$3%%mae condensoren 3 en 4 wordt. dus in ko-

lom III gevoerd,waar het in de componenten wordt gesplitst.

Voor de verwarming van kolom III wordt gebruik gemaskt van de con-

densatiewarmte van het destillaat van kolom IV.

Uit kolom III destilleert bij 56°C aceton over en het destillaat

wordt gecondenseerd in condensor 32.llet condensaat wordt via lei-

ding 33 gedeeltelijk teruggevoerd naar kolom III en via leiding 34

gedeeltelijk verder afgekoeld door koeler 35 en opgevangen in de

aceton opslagtank.

Eventueel ontwijkende dempen uit condensor 32 worden in condensor

36 verder gecondenseerd.iet condensaat hiervan wordt via leiding 37

toegevoegd aan het condensaat uit condensor 32.Tevens worden nog

resterende oncondenseerbare gassen in condensor 36 afgestript.

De aethanol wordt onderuit kolom III afgetapt en gaat dan via

leiding 36 en koeler 39 nzar de aethanol opslagtank.

In kolom IV wordt een mengsel van water en butanol gedestilleerd.

Voor de verwarming wordt een stoomspirsal gebruikt,wesardoorheen

stoom van 128°C wordt geleid.

Zoals gezegd bevet dit mengsel 77,58 gewichtsprocenten butanol.

Bovenuit de kolom destilleert nu een azeotropisch mengsek van wa-

ter en butanol over bi] 92,7°C. Volgens J.S5.5tockhardt en C.M.Hulﬂ@)

bestaat dit azeotropisch mengsel uit 425gewichts-% water en 57,5

cewichts-% butanol. Als bodemproduct verkrijgen we dus bijna wa-

tervrij butenol.Ilmmers alle water gaat eruit. De butanol wordt
onderuit de kolom afgetapt .De temperatuur van de butanol is 117°¢C
en daarom wordt deze hete vloeistof gebruikt om de voeding van ko-
lom IV tot 92,7°C voor te warmen (warmtewisselaar 29).Vervolgens
wordt ze in koeler 51 veraer afgekoeld,om tenslotte in de butanol
opslagtank te worden gevoerd. -

Het destillaat van kolom IV bevat veel condensatiewarmte en daar-

om wordt deze warmte zoveel mogelijk weer benut. Zen gedeelte van

het destillaat wordt in condensor 40 geegondenseerd en keert als
reflux terug in de kolom.De rest van het destillaat wordt als-
volgt verdeeld:
a. een deel gaat via leiding 42 naar condensor 28 en
steat daar zijn condensstiewarmte af ter verwarming
van de bovenlaag van scheider 21.
b. een deel gasat via leiding 43 near condensor 25 om de
onderlaag van de scheider voor te warmen.

c. een deel gaat vie leiding 48 near de verwarmingsspi-
reel van kolom II1l en stsat dear zijn condensatiewarmte
af.

d. net overblijvende deel wordt in koeler 50 geconden- .

~  seerd,afgekoeld tot 50°C en gaat vervolgens via lei-
ding 20 nsar scheider 21 terug.
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De condensaten uit condensor 28,resp.25 worden via de leidingen
44,resp.45 verder afzekoeld in koeler 46 (tot 50°C) en komen ten-
slotte via leiding 47 weer in scheider 21.
Het condensaat uit de verwarmingsspiraal van kolom III wordt via
leiding 49 gevoegd bij het butanol-water mengsel in leiding 18 ,
waarne de beide vloeistoffen eveneens nasr scheider 21 worden
gevoerd.
Ve verdeling van net destillaat van kolom IV,zoals boven is aan-
gegeven,volgt uit een warmte-balans over de betreffende kolommen
en warmtewisselaars.
Up de tekening is verder nog sangegeven op welke plasatsen automa-
tische controleurs zi,n geplratst ter regulatie van :

a. vlioeistofniveau's

. Vvloeistofhoeveelheden

. temperatudren

oo

Van alle kolommen en warmtewisselaars is de grootte globaal bere-
kend.De hoogtenher kolommen I,II en III zijn echter geschat.

det is zeker niet de becoeling,dat ik alle berekeningen hier in
dit verslag opschrijfywant dan wordt het verslag te langdradig.
Ik volsta dan ook met de globale berekening van €én warmtewisse-
laary,en ik kies hiervoor warmtewisselaar 6.

’esﬁ:
X° ————t : oo ®389s¢,3 “MMf o°c
_ + Mi41‘é3~z *
3837[ avahen,
St brvid ol
‘92 %M }361%-
36 K M

(38371 +510% 0,637 + 183 x 0,5 + 36 x 0,68) (83-39) = 38956,3 (90-x)
of :  90-x = 38837 X 44/38956,3 = 44

dus x = 46°C

Nu 1is Q ::U.A.ﬁfi waarin :Q = de warmte die wordt overgedragen

U =de overall warmte-overdrachts-coef.

A= het verwarmingsoppervlak
dT = het logarithmisch temperatuursver-
schnil-gemiddelde.
deven we { op in B.T.U.,dan moet dT worden opgegeven in °F en A
verkrijzen we dan in FtZ.
Q = 38837 x 44 Kcal.=38837TX44x4 B.T.U.
dT =7°C =9/5X7 =12,6°F.
Nemen we voor U 200 ,dan wordt A = 38837x 44x 4/200 x12,6

of A = 2700 Ft2,

[}
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| Nemen we 5/4" bij 1" buizen,dan heeft 1 foot buls een verwar-

| mingsoppervlak van 0,362 Ft2 24

| Bij gebruik van 450, van zulxke buizen wordt de diameter der warm-
tewisselaer 36 incd®/ d.i. 0,90 meter.
De lengte ven de warmtewisselaar wordt dan

2700/%450% 0,362 = 16,6 Ft = 5 meter.

| De globasle berekening van de andere warmtewisselesars is op analoge
wijze uitgevoerd. ~
men voorbeeld van een globale berekening van een der kolommen wordt
niet gegeven,esangezien ik sls speciale berekening juist een kolom
heb gekozen,nl.kolom IV.

3.5peciale berekeningen.

Van de destillatie-kolom IV worden achtereenvolgens berekend :

A. het santal tneoretische en practische schotels van
de kolom.

B., de afmetingen van de kolom.

C. de hoeveelheid stoom,die per uur nodig is voor de
destillatie.

D. het santal P.k.,dat de opomp moet zijn om de voeding
van de kolom te kunnen verzorgen.

A.Om het aantal s&Egifls van een kolom te berekenen,kunnen we twee
methoden volgen' 'Y a. de methoue van Ponchon-Savarit
b. de methode van Thiele-lic.Cabe
De eerste methode i1s de exacte methode en is algemeen geldig.
Men werkt hier met wW-x(y) diagrammen en men moet dus de enthalpie
als functie van de samenstelling weten.
L) Voor een binair mengsel,bestaande uit stof A en stof B geldt voor
de damp : (WG)yT — y(WG)AT # (1-y)(Wg)BT+ mengwarmte seeeecesss(l)

en voor de vloeistof :
(WL)Xi_z X(WL)AT_+ (1—x)(WL)BT+.mengwarmte sssaseen del2)

In deze formules is : (WG)ym= mol.enthalpie v.d.damp bij de samen-
t stelling y en de temperatuur T.

(W) o= mol.enthalpie van stof A bij temp.T.
(geldt voor de damp)

(WG)BT::mol.enthalpie van stof B bij temp.T.
(geldt voor de damp)

(Wy)x, =mol.enthalpie v.d.vloeistof bij de
samenstelling x en de temp.T.

enz.
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De enthelpien kunnen we alsvolgt berekenen :

dQ =dU+dA = dU 4+ p.dv

W=UapV ——sdW = dU +p.dV+V.dp
Voor een isobaar proces is V.ap=0 ,zodat dan dg = dW is.

dus (dQ/dT)p = gy =(dW/dT)p — > dW = dT.

€p
Voor stof A is : cp = a,-u-'bT-+cT2

Voor stof B is : ¢y

AT

d +eT + fT2 .Hierin zijn a,b,c,d,e,f con-
stanten.

Zijn a,b,c,d,e,en f bekend,dan is dW/4dT te integreren.Men inte-

greert dan vanaf de temp.T tot ae kooktemperatuur T, ,resp. Ty .

We krijgen dan :(Wg)ap - (Wy)an =a(T-Ty) +—é—b(T2-TA2)+1/3.c(T3-Tz)

en (Wg)pp - (W5 )BmB-d(T-—TB) +3e(T2-T8) +1/3. £(T3-T3)

Uit deze beide formules en (1) kunnen we dan (Wg)ap en (WG)B
elimineren,en we vinden dan,dat

(Vg )yﬁ = y(Wg )AT+-(1-y)(Wg)BT + mengwarmte + een
A B

correctieterm,dat er alsvolgt uitziet :
ay(T-Ty) + d(1-y)(T-Tg) +

+ by (T2-T3) + $e(1-y) (T2-T3) +
+ 1/3ey(T3-T3) +1/3.f(1-y)(T3-T§)

De dampsamenstelling voor ieder willekeurig mengsel is aldus te
berekenen en analoge berekeningen kunnen we uitvoeren voor de
vloeistof,

Zoals men uit de formules ziet,moet men ook de mengwarmten weten.
Tot mijn spijt heb ik echter peen gegevens kunnen vinden over de
mengwarmten van water en butenol.lien kan nu de mengwarmte voor de
damp wel verwaarlozen,maar voor de vloeistof kan dit niet.
Derhalve ben ik maar overgegaan o) de methode Thiele-hc.Cabe.
Deze methode is een benaderingsmethode,maar in de praktle kan

ze toch wel bevredigend worden februlkt.
lien werkt hier niet met W-x(y) diagrammen,msar met x-y diagrammen.
Daarin tekent men de evenwichtslijn voor het betreffende stelsel,
Daarna tekent men de twee werklijnen en vervolgens kan men dan op
de bekende manier m.b.v. zig-zag lijnen het aantal theoretische
schotels vinden.Door verder @&t aantal te delen door een factor
(de schotel-efficiency & ),vindt men het practische aantal schotels.
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De evenwichtslijn voor het stelsel water-butanol, heb ik verkregen
m.b.v de gegevens van I.S.St?gkhardt en C.M.Hullangoals ze zijn
uitgewerkt door m.Kirschbaum ),

Zie nu verder bijgevoegde grafiek.

De voeding van kolom IV is alfkomstig van schg%ﬂer 21 (bovenlaag)
en bestaat dus uit 77,538 gewichts-% of ——ﬁ@}4%5¥*=45,65 mol-%
butanol en 22,42 gewichts-j of 54,35 mol-9% water.

Volgens Stockhardt en Hdull destilleert bij 92,7°C een mengsel van
butanol en water,dat een azeotropische samenstelling heeft van
57,5 gewichts-% of 7%2?%§3%=24,76 mol-% butanol en 42,5 gewichts-%
of 75,24 mol-% water it/

Ik neem aan,dat het destillaat van kolom IV bijna de samenstelling
heeft van het azeotropische mengsel,nl. 25,2 mol-% butanol en

74,8 mol-% water.

Als bodemproduct verkrijgen we dan 75,24-74,8 =0,44 mol-% water en
99,56 mol-% butanol.

We hebben dus : Xp = 54,35 Xxn=14,8 en x¢ = 0,44

iret behulp van deze gegevens kunnen we nu de minimumterugvloei-
verhouding Rp3ip berekenen.(zie grafiek)

Trekken we de lijn X=Xy ,dan snijdt deze de evenwichtslijn in het
punt (5 ,waarmede y;; bekend is.Deze is 74,6.

Nu gean we de 1lijn x=x; lekenen.Deze snijdt de 45°lijn in het punt «-
Verbinden we vervolgens de punten en A4 ,dan geeft de helling van
de lijn de term HEI aan bij de minimum terugvloei-verhouding.

Immers de eerste werklijn wordt gegeven door de formule

R
In+l = Xn.+___l___.xd
R+1 R+ 1

We hebben dus : Bmin = (4,5-74,6 = 0,2 = 0,01 .
Ruyin+ 1 74,8-54,35 20,45
of Ryin = 0,01/0,99 = 0,01 .

Gewoonlijk is de R, ,tip. 1,3 & 5 maal zo groot als Rpjip ,maar
aangezien Ryijp hier wel erg klein is,neem ik veor R een waarde aan
dat groter is dan 5 Ryjn ,nl. 20 Ryjpy ,dus R = 0,2,

De helling van de eerste werklijn wordt dan

R = Lt = 0,175 ,hetwelk correspondeert met een hoek van
R+1 1,2 9°56°.,

De eerste werklijn is nu te tekenen (vanaf &£ naar links).

We bepalen nu het snijpunt )y met de 1lijn x=xp .

De tweede werklijn vinden we door het punt y te verbinden met het
snijpunt & ven de 1lijn x=xg en de 45° 1ijn.,
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Het aantal theoretische schotels vinden we nu door op de bekende
manier zig-zag lijnen tussen de evenwichtslijn en de beide werk-
lijnen te trekken.Aldus vinden we,dat :

a. net aantal theoretische schotels 5 is.

b de voeding moet worden ingevoerd op de tweedu

schotel,althans theoretisch.

Om het aantal practische schotels te vinden,moetem we een factor &
invoeren,de zg."schotel-efficiency".
Immers,men bereikt nooit net ideale evenwicht tussen vloeistof en
damp bij een theoretische schotel.det aantal practische schotels
zal derhalve groter zijn dan het aantal theoretische schotels.
Volgens lMurphy is

In - Ynal
Y; — Yn.;.l

waarin : Y, = de samenstelling van de damp,die van de nde schotel
opstijgt.
Y, ,1=de samenstelling van de damp,die de n9€ schotel bin-
nen komt.
Y4 =de ideale Y, .
Nu is niet voor elke schotel gelijk,msar aangezien ik voor het
systeem water-butanol ieen gegevens daarover kan vinden,neem ik
maar aan dat ¢ constant is,nl. & =0,65.
Het aantal practische schotels wordt dan : 5/0,65 =38 .

Men kan dit asantal ook grafisch vinden,door de practische even-
wichtslijn te tekenen.Deze ligt namelijk op het O,GS&k’deel van

de afstand tussen de werklijnen en de theoretische evenwichtslijn.
Door nu de zig-zag lijnen tussen de werlijnen en de practische
evenwichtslijn te tekenen,vinden we het aantal practische schotels.
Zoals uit de grafiek blijkt is dit aantal inderdaad 8 .

De voeding moet practisch worden ingevoerd op de 3de schotel van
boven,

B.De afmetingen van de kolom.

De voeding van de kolom bevat 54,35 mol—ﬁ water,het destillaat
74,8 mol-% water en het residu 0,44 mol-% water.(zie pag.l2).

Eer uur wordt aan butanol ver&regen 510 kg of 510/74 = 6,9 kmol,
en er komt san water mee 0,44/99,56 X6,9xX18 = 0,55 kg.

Het totale bodempreduct is dus 6,9/99,56 = 6,93kmol.

Nu is : 0,5435 ¥ = 0,748 D +0,0044 K

en tevens ¥ =D+K .

Hieruit vinden we dan gemakkelijk de F en de K.

F (de voeding) blijkt te zijn 26,49 Kmol/uuur ,en deze voeding be-
staat uit 0,5435%26,49 x18 = 259 2 Kg water en

O,45b5><26,49><74 = 902,6 Kg batemol .
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Voor het destillaat D vinden we dan :
D=F-K=220,49 - 6,93 = 19,56 Kmol.
Het destillaat bestaat uit :0,748%X19,50x 18 = 263,4 Kg water en
0,252x19,50x 74 = 364,8 Kg butanol.
De reflux R is : 0,2%X19,56 = 3,912 Kmol en bestaat uit
0,2%x203,4 = 52,68 Kg water en 0,2 X364,8 = 72,96 Kg butanol .

We nemen zan dat de voeding bij kooktemperatuur wordt ingevoerd,
zodat de diameter van de kolom boven en onder de voedingsschotel
gelijk is.

De gemiddelde temperstuur van de kolom is : & (92,7+ 117) = 105°C.
Verder nemen we san dat de pemiduelde druk 1,05 atm.is.

Het dampvolume wordt dan : V = D(R+l)x T/2735X1/Px22,4 .

dus : V = 19,56x1,2x 378 »x _ 1 x22,4 =699,3 m3/uur
273 1,05

of 0,194 mJ/sec.

De dampsnelheia is volgens rPerry : U = Kv\uﬂiﬁi

2

waarin : U de dampsnelheid(gebasseerd op net totale kolom-opp.)
in ft/sec.

een constente,afh.van vloeistofslot en plaatafstand.

Il

K

V:

H = dichtheid v.d.vloeistof die naar beneden gaat,onder
de gegeven omstandigheden,in 1b/cu ft.

(~. = dichtheid v.d.damp onder de gegeven omstandigheden. .

Bij een vloeistofslot van 2" (= 0,0254 m) en een plaatafstand van
18"(=0,4575 m) is deze Ky = 0,12 .

. 628, 2 |
o= S".x62 43 > - 2 62 43
( & ’ N 5635, 1+364,8/0.8 °% °%

of p = 54,3141 1b/cu ft.

/ _ gem.mol.gew, P 492 _ , dus
359 1 &bs.r in°F
4= 028,2/19,2 4 1,02 452 — 0,069] 1b/cu ft.
2 359 1 o3l
>4 ,3141 - O )
Dus : U = 0,12 x \/34.3 3’0691,0691 = 3,36 ft/sec. Of

1,025 m/sec.

1 z us ;4 =|[4%0,198 _ o .
De diameter van de kolom wordt dus : =V <1025 49 m

Daar de kolom 8 schotels heeft en de schotelafstand 0,4575 m is,
wordt de hoogte dus 8% 0,4575 = 3,066 m. lNet voetstuk en zo wordt
de totale hoogte van de kolom dan ongeveer 4 meter.
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C. De benodigde hoeveelheid stoom.
De hoeveelheid stoom,die nodig is voor de destillatie in kolom IV
kunnen we berekenen m.b.v.een meteriaal-en warmte-balans.

Up pag.l3 &l4 hebben we reeds een meteriasalbalans gemaakt,zodat we
hier kunnen volstaan met de warmte-balans.

Als basistemperatuur neem ik 0°C .

Warmte-uitvoer .

Bodemproduct —— (510% 0,687+ 0,55x 1)x117 = 41065 Keal.
Destillaat —— (364,8X0,087+263,4x 1)x92,7 +
+304,8x 1454 263,4% 540 = 241080 Kcal.
Condensatiewarmte van de reflux :
72,96% 145 452,68x 540 = 39020 Kcal.
Totaal 321165 Kcal.

Warmte-invoer :
Voeding — 5 (902,6% 0,687+ 259,2%x1)»92,7 = 81500 Kcal.

Er moet dus nog toegevoerd worden :321165 - 81500 = 239665 Kcalfuur,
Warmteverliezen zijn hier niet bij inbegrepen. '
Deze zijn echter relatief klein,dus te verwaarlozen.

De benodigde warmte wordt toegevoerd m.b.v.stoom van 120°G en voor
het gemak nemen we aan,aat de warmte-overdracht der roodkoperen
verwarmingsspiraal _100 % is.

Volgens H.M.Spiers@ is de condensatiewarmte van stoom van 120°C
525,9 Kcal/Kg.

We hebben dus nodig : _%%%982_‘=: 456 Kg stoom van 120°C/wur.
b .

D. Het vermogen v.d.voedingspomp.

Wle hebben berekend,dat de voeaing wordt ingevoerd op de -39e plaat
van boven. ) .

De opvoerhoogte is dan : 4 - 3x 00,4575 = 2,63 meter.

De hoeveelheid vloeistof,die moet worden opgepompt is :

259,2+ 902,6 = 1161,8 Kg of 259,2%x902,6/0,8 =_1387,45 mJ/aur.
De pomp moet derhalve een vermogen hebben van tenminste :

Gx H - _1161,8%2,63 _  (.0113 P.K.
T5% 35600 - 75 % 3600 - :
0000000000
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