osterreichisches
10 V patentamt 00 AT 508 549 A4 2011-02-15

12 Osterreichische Patentanmeldung

(21) Anmeldenummer: A 1446/2009 (51) Int.Cl.. B01D 61/58 (2006.01),
(22) Anmeldetag: 11.09.2009 B01D 61/02 (2006.01),
(43) Versffentlicht am: 15.02.2011 B0O1D 61/14 (2006.01)

(73) Patentinhaber:

TECHNISCHE UNIVERSITAT WIEN
A-1040 WIEN (AT)

(72) Erfinder:

HARASEK MICHAEL DIPL.ING. DR.
WIEN (AT)

GUL SAEED

WIEN (AT)

AT 508 549 A4 2011-02-15

(54) VERFAHREN UND EINE VORRICHTUNG ZUR AUFKONZENTRIERUNG VON WERT-
STOFFLOSUNGEN

(57) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur
Aufkonzentrierung einer Wertstofflosung 1
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bei der Cut-Off der in den Trennstufen ein-
gesetzten Membranen jeweils hoher als i
jener der in der vorhergehenden Stufe ein-
gesetzten Membran ist, das Retentat jeder
Trennstufe mit Ausnahme der letzten Stufe
als Feed der néchstfolgenden Trennstufe 1" 21
zugefiihrt wird und das Permeat aus zu-
mindest einer Trennstufe zu einer vorher-
gehenden Trennstufe zurlickgefihrt und in
deren Feed eingeleitet wird, mit dem Kenn-
zeichen, dass das zuriickgefiihrte Permeat
eine Konzentration bzw. Viskositat auf-
weist, die der Konzentration bzw. Viskositat
des Feeds der vorhergehenden Trennstu-
fe, in den es eingeleitet wird, im Wesentli-
chen entspricht.
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ZUSAMMENFASSUNG

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Aufkonzentrierung einer Wertstofflésung unter
Verwendung zumindest zweier aufeinander folgender Membrantrennstufen zur jewei-
ligen Auftrennung der Wertstoffldsung in ein Retentat und ein Permeat, wobei der
Cut-Off der in den Trennstufen eingesetzten Membranen jeweils héher als jener der
in der vorhergehenden Stufe eingesetzten Membran ist, das Retentat jeder Trennstu-
fe mit Ausnahme der letzten Stufe als Feed der nachstfolgenden Trennstufe zuge-
fuhrt wird und das Permeat aus zumindest einer Trennstufe zu einer vorhergehenden
Trennstufe zuriickgefiihrt und in deren Feed eingeleitet wird, mit dem Kennzeichen,
dass das zuriickgefithrte Permeat eine Konzentration bzw. Viskositét aufweist, die
der Konzentration bzw. Viskosit4t des Feeds der vorhergehenden Trennstufe, in den

es eingeleitet wird, im Wesentlichen entspricht.
(Fig. 2)
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Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vorrichtung zur Aufkonzen-
trierung von Wertstofflésungen mittels druckbetriebener Membranverfahren.

STAND DER TECHNIK

In zahlreichen groBtechnischen Herstellungsverfahren fallen die gewiinschten Pro-
dukte in Form von mehr oder weniger stark verdiinnten Lésungen an, aus denen der
jeweilige Wertstoff mittels aufwéndiger Trennverfahren abgetrennt werden muss. Als
reprasentative Beispiele dafur dienen etwa die Zucker-, die Fruchtsaft-, die Pharma-
und die chemische Industrie.

Bei der Zuckerherstellung etwa sind die Energiekosten der zweith6chste Posten der
gesamten Betriebskosten, da am Ende der Raffination grole Mengen Wasser aus
der erhaltenen Saccharoselésung zu entfernen — typischerweise abzudampfen —
sind. Da die am Beginn des Prozesses stehende Zuckerribe aus rund 75 % Wasser
besteht und weitere ca. 20 % Wasser im Verfahrensverlauf zugesetzt werden, sind
macht das Wasser etwa 95 % der Zuckerlésung aus. Das Abdampfen dieses Was-
seranteils verschlingt aufgrund der hohen Verdampfungswérme von Wasser enorme
Mengen an Energie.

Aus diesem Grund war und ist man bestrebt, einen Teil des Wassers vor dem Ver-
dampfungsprozess abzutrennen. Aus US-A-3.617.550 ist bekannt, Lésungen durch
Passieren 2weier Umkehrosmose-Trennstufen mit Membranen unterschiedlicher
Durchlgssigkeit aufzukonzentrieren, wobei mitunter Permeat aus der zweiten Stufe in
den Feed der ersten Stufe rezykliert wird. Als Beispiele fiur die L6sung werden ver-
dinnte Zuckeridsung und Fruchtséfte genannt, und die Erfinder berechnen den erfor-
derlichen Betriebsdruck fir jede der beiden Trennstufen aus dem Retentionsverhait-
nis der Membrantrennung. In US-A-5.096.590 wird ein &hnliches System mit einer
Vielzahl von Trennstufen (bis zu zwélf) offenbart, bei dem das jeweils letzte Permeat
wiederum in den Feed der ersten Trennstufe zuriickgefiihrt wird.

Mittels dieser Verfahren konnte zwar eine deutliche Konzentrationswirkung erzielt
werden, allerdings bleiben weiterhin Nachteile bei der Verfahrensfiihrung hinsichtlich




des Energiebedarfs, der Druck- und der Temperaturverhéltnisse in den Anlagen be-
stehen, auch zumal der maximal mogliche Betriebsdruck durch die Auswahl der
Membranen limitiert ist. Ziel der vorliegenden Erfindung war daher eine Verbesse-
rung dieser Verfahren nach dem Stand der Technik.

OFFENBARUNG DER ERFINDUNG

Dieses Ziel wird in einem ersten Aspekt durch Bereitstellung eines Verfahrens er-
reicht, in dem die Aufkonzentrierung einer Wertstofflésung unter Verwendung zumin-
dest zweier aufeinander folgender Membrantrennstufen zur jeweiligen Auftrennung
der Wertstoffldsung in ein Retentat und ein Permeat erfolgt, wobei der Cut-Off der in
den Trennstufen eingesetzten Membranen jeweils hoher als jener der in der vorher-
gehenden Stufe eingesetzten Membran ist, das Retentat jeder Trennstufe mit Aus-
nahme der letzten Stufe als Feed der nichstfolgenden Trennstufe zugefihrt wird und
das Permeat aus zumindest einer Trennstufe zu einer vorhergehenden Trennstufe
zuriickgefithrt und in deren Feed eingeleitet wird, wobei das Verfahren dadurch ge-
kennzeichnet ist, dass das zuriickgefilhrte Permeat eine Konzentration bzw. Viskosi-
tat aufweist, die der Konzentration bzw. Viskositit des Feeds der vorhergehenden

Trennstufe, in den es eingeleitet wird, im Wesentlichen entspricht.

Die Viskositit der Prozessstréme hangt neben ihrer Temperatur vor allem von der
Konzentration der darin gelésten Stoffe, insbesondere natiirlich des jeweils abzutren-
nenden Weﬁstoﬁs, ab. Durch die Steuerung der Konzentrétion bzw. Viskositat auf
obige Weise wird die Vermischung zwischen dem zuriickgefuhrten Permeat und dem
dem Feed, in den es eingeleitet wird, erleichtert und beschleunigt, wodurch gleich-
maRigere Betriebsbedingungen und dadurch ein verbesserter Durchsatz im Verfah-
ren erzielt werden, ohne einen entsprechend héheren Betriebsdruck einstelien zu
missen. Es kommt zu weniger regelungstechnisch bedingten Schwankungen des
Permeatstroms der vorangehenden Stufen, mit denen die riickgefiihrten Permeate
vermischt werden. Weitere wesentliche Vorteile bestehen darin, dass durch Abstim-
mung der Eigenschaften ein geringerer Gesamtenergieaufwand fir das Aufberei-
tungsverfahren (durch Druckerh6hung in den Pumpen) und eine einfachere Ausle-
gung des Gesamtverfahrens maglich ist. Zu hohe Konzentrationen der ruckgefuhrten




Permeate erfordern deutliche groRere Membranfldchen in der vorhergehenden Stufe
aufgrund der héheren osmotischen Driicke; andererseits sind zu niedrige Konzentra-
tionen der rickgefilhrten Permeate unwirtschaftlich, weil der Feed der vorhergehen-
den Stufe dadurch unnétig verdiinnt wird, was zu erhéhtem Pumpaufwand und eben-
falls gréBeren Membranflachen bzw. anderer Hydraulik im Membrantrennmodul fuh-
ren kann.

Mit der Formulierung, dass eine Konzentration einer anderen "im Wesentlichen ent-
spricht" ist hierin eine Differenz zwischen den beiden Konzentrationen von maximal
3 Gew.-% gemeint. Wenn die Viskositdten die bestimmenden Gréflen sind, so ist
unter einer Viskositét, die einer anderen "im Wesentlichen entspricht”, eine Differenz
der Viskositidten von 10 % bis maximal 15 % gemeint, da sich — speziell bei Verwen-
dung wassriger Zuckerldsungen — die Viskositét bei Erhéhung der Konzentration um
1 Gew.-% bei niedrigeren Konzentrationen (d.h. bei etwa 15- bis 20%igen Lésungen)
um rund 3,5 % &ndert und bei hoheren Konzentrationen (d.h. bei etwa 35- bis
40%igen Lésungen) um rund 5 % &ndert. In jenen Fallen, wo die verarbeitete Wert-
stofflosung im Verfahren keine Temperaturanderung erféhrt, geht freilich die Steue-
rung der Konzentration praktisch Hand in Hand mit jener der Viskositat.

Vor allem in Fallen ohne Temperaturanderung sieht die Erfindung in bevorzugten
Ausfuhrungsformen vor, dass die Differenz der Konzentrationen von zuriickgefiihr-
tem Permeat und Feed des vorhergehenden Membrantrennschritts nicht mehr als 3
Gew.-%, noch bevorzugter nicht mehr als 2 Gew.-%, insbesondere nicht mehr als 1
Gew.-%, betragt, wodurch die oben beschriebenen Vorteile besonders stark zum
Ausdruck kommen.

Die Anzahl der im erfindungsgemaRen Verfahren vorgesehenen Trennstufen ist nicht
speziell eingeschrankt. Wenn die Wertstofflosung drei oder mehr Trennschritten un-
terzogen wird, wird vorzugsweise das Permeat jeder Trennstufe ab der zweiten in
den Feed der unmittelbar davor liegenden Trennstufe eingeleitet, was die Effizienz
des Verfahrens weiter erhoht.




In besonders bevorzugten Ausfiihrungsformen wird nur die erste Trennstufe von
auBen mit einem feedseitigen Betriebsdruck beaufschlagt und in jeder Trennstufe
eine Membran mit einer solchen Durchléssigkeit eingesetzt wird, dass die Differenz
des osmotischen Drucks zwischen Retentat und Permeat geringer als der jeweilige
feedseitige Betriebsdruck ist. Dadurch kénnen weitere Pumpen oder &hnliche Druck-
einrichtungen nach der ersten Trennstufe entfallen, da der anfénglich eingestellte
Betriebsdruck ausreicht, um die Wertstofflésung durch sédmtliche Trennstufen zu lei-
ten.

Vorzugsweise wird zudem in der ersten Trennstufe eine Membran mit einem Cut-Off
eingesetzt, der kleiner als die GroRBe der abzutrennenden Wertstoffmolekiile ist, so
dass in der ersten Trennstufe praktisch keinerlei Wertstoff verloren geht. Als bevor-
zugtes Trennverfahren wird in der ersten Membrantrennstufe daher entweder Um-
kehrosmose oder Nanofiltration mit einem Cut-Off, der niedriger als die Molekllmas-
se des Wertstoffs ist, durchgefiihrt, wodurch Wertstofflosungen verarbeitbar sind, die
im Wesentlichen nur aus Lésungsmittel und Wertstoff bestehen. In der zweiten und
gegebenenfalls jeder weiteren Membrantrennstufe wird hingegen vorzugsweise
Nanofiltration oder Ultrafiltration durchgefiihrt, um einen Teil des Wertstoffs die Mem-
bran passieren zu lassen und so die geeignete Konzentration bzw. Viskositét im je-

weiligen Permeatstrom einzustellen.

Die Auswahl der im erfindungsgeméRen Verfahren aufzutrennenden Wertstofflésung
ist nicht speziell eingeschrankt. Wie einleitend beschrieben wurde, kénnen hierfur
Zuckerlésung oder Fruchtsaft, aber auch Lésungen von Milchsdure oder einem Salz
davon, Aminosaureldsungen oder sonstige wassrige, nichtwéssrige oder gemischte
wissrig-nichtwéssrige Lésungen eingesetzt werden, wie sie beispielsweise auf den
Gebieten der chemischen Industrie, pharmazeutischen Chemie, Biotechnologie usw.
anfallen.

Besonders bevorzugt wird eine Zuckerlésung im erfindungsgeméafen Verfahren ver-
arbeitet, wobei insbesondere eine heifle Raffinatzuckerlésung eingesetzt wird. Durch
Einsatz der heiRen Lésung, wie sie bei der Zuckerproduktion aus Zuckerriiben oder




Zuckerrohr mit einer Temperatur von etwa 80 °C anfillt, sinkt der Druckverlust in den
Membranmodulen aufgrund der niedrigeren Viskositat bei héherer Temperatur er-
heblich, ohne dass die L&sung zusétzlich erhitzt zu werden braucht. Dadurch sinkt
der Energiebedarf zum Pumpen der Lésung durch die Anlage, und auch der Energie-
aufwand fiir eine nachgeschaltete Eindampfungseinheit wird deutlich verringert, da
das Retentat aus der letzten Membrantrennstufe bereits mit einer héheren Tempera-
tur anfalit.

Freilich fallen auch andere Wertstofflésungen im jeweiligen Produktionsverfahren in
Form von heien Lésungen an, so dass auch diese Lésungen vorzugsweise in hei-
Rem Zustand dem erfindungsgeméBen Verfahren zugefithrt werden. Dazu kann es
erforderlich sein, in den Trennstufen temperaturstabile Membranen vorzusehen.

In einem zweiten Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung eine Vorrichtung zur
Durchfiihrung einer bevorzugten Ausfiihrungsform des erfindungsgeméBen Verfah-
rens, ndmlich eine Vorrichtung zur Aufkonzentrierung einer Wertstofflésung, die Fol-
gendes umfasst: a) zumindest zwei seriell verbundene Membrantrennmodule mit je-
weils einer Feedleitung, einer Retentatleitung und einer Permeatleitung, wobei die
Retentatleitung jedes Trennmoduls mit Ausnahme des letzten gleichzeitig die Feed-
leitung des jeweils n#chstfolgenden Trennmoduls darstellt oder in diese einmiindet,
wobei zumindest eine Permeatleitung in die Feedleitung eines vorhergehenden
Trennmoduls einmiindet und wobei der Cut-Off der in den Trennmodulen eingesetz-
ten Membranen jeweils héher als jener der im vorhergehenden Trennmodul einge-
setzten Membran ist; b) zumindest eine Druckeinrichtung zur Beaufschlagung zumin-
dest des ersten Trennmoduls mit Druck; und c) gegebenenfalls ein oder mehrere
Heiz- und/oder Kiihlelemente; wobei die Vorrichtung dadurch gekennzeichnet ist,
dass zumindest drei Membrantrennmodule vorgesehen sind und die Permeatleitung
jedes Trennmoduls ab dem zweiten in die Feedleitung eines vorhergehenden Trenn-

moduls einmiindet.

Durch die Rickfiihrung aller Permeate in den Feed einer vorhergehenden Trennstufe
wird die Trenneffizienz des darin durchgefiihrten Trennverfahrens gegeniiber dem




Stand der Technik deutlich erhéht. Vorzugsweise miindet die Permeatleitung jedes
Trennmoduls ab dem zweiten in die Feedleitung des, in Stromungsrichtung der Wert-
stoffldsung gesehen, unmittelbar stromauf liegenden Trennmoduls ein, da so die
Konzentrationen leichter entsprechend einstellbar sind, wie im Verfahren gemaB dem
ersten Aspekt der Erfindung beschrieben wurde.

Da Permeatstrome grundséatzlich drucklos sind, sind in bevorzugten Ausfiihrungs-
formen der erfindungsgeméaBen Vorrichtung weitere Druckeinrichtungen fir die aus
dem Retentat der vorhergehenden und dem Permeat einer nachfolgenden Trennstu-
fe bestehenden Feedstréme vorgesehen. Besonders bevorzugt ist fiir jedes Trenn-
modul, in dessen Feedleitung eine Permeatleitung einmiindet, eine Druckeinrichtung
zur Beaufschlagung des Trennmoduls mit Druck vorgesehen. Durch die zusétzlichen
Druckeinrichtungen werden ein hoher Durchsatz der erfindungsgeméen Vorrichtung
und ein gleichméBigerer Fluss darin gewéhrleistet, ohne dass fiir die erste Druckein-
richtung eine GlbermaRig hohe Leistung eingestellt werden muss.

In weiteren bevorzugten Ausfiihrungsformen umfasst das erste Trennmodul eine
Membran mit einem Cut-Off, der kleiner als die Grée der abzutrennenden Wert-
stoffmolekiile ist, so dass im ersten Trennmodul im Wesentlichen keinerlei Wertstoff
abgetrennt wird. Vorzugsweise ist das erste Trennmodul ein Umkehrosmosemodul,
da hier besonders kleine Cut-Off-Werte mdéglich sind, oder ein Nanofiltrationsmodul
mit einem Cut—Off, der niedriger als die Molekilimasse des Wertstoffs ist, wodurch
Wertstofflosungen verarbeitbar sind, die im Wesentlichen nur aus Lésungsmittel und
Wertstoff bestehen. Das zweite und gegebenenfalls jedes weitere Trennmodul ist
bzw. sind vorzugsweise (ein) Nanofiltrationsmodul(e) oder Ultrafiltrationsmodul(e) mit
hdheren Cut-Off-Werten, um einen Teil des Wertstoffs die Membran passieren zu
lassen und so die geeignete Konzentration bzw. Viskositdt im jeweiligen Permeat-
strom einzustellen.

Um auch sehr heiBe Wertstofflosungen verarbeiten zu kénnen, ist vorzugsweise
zumindest eine Membran zumindest eines Trennmoduls eine temperaturstabile
Membran. Falls in der gesamten Vorrichtung eine hohe Temperatur der Wertstoff-




I6sung beibehalten werden soll, ist noch bevorzugter jede darin eingesetzte Mem-
bran temperaturstabil. In weiteren bevorzugten Ausfiihrungsformen ist zumindest
eine Membran zumindest eines Trennmoduls eine Keramikmembran, da sich diese
durch besonders hohe thermische und chemische Stabilitdt sowie durch sehr gute
Reinigungsméglichkeit auszeichnet.

Weiters ist vorzugsweise zumindest eine Membran zumindest eines Trennmoduls
eine Membran mit besonders hoher Permeabilitdt, d.h. eine High-Flux-Membran.
Dies erh6ht entweder den Durchsatz der Vorrichtung, oder es kdnnen bei gleichem
Durchsatz kleinere Membranflachen eingesetzt werden. Dariiber hinaus kénnen die
Membranen so niedrigere Riickhalte bzw. héhere Cut-Off-Werte aufweisen.

Fir den einschldgigen Fachmann versteht es sich, dass die erfindungsgeméRe Vor-
richtung nicht nur ein oder mehrere optionale Heiz- und/oder Kiihlelemente umfassen
kann, um einzelne Trennmodule und/oder zugehérige Zu- bzw. Ableitungen kihlen
oder beheizen zu kénnen, sondern dariiber hinaus auch weitere herkdmmliche Bau-
teile wie etwa zusatzliche Pumpen, Uberdruck- oder Rﬁckschlag{/entile, Bypasslei-
tungen, Manometer, Temperaturfiihler oder dergleichen enthélt oder enthalten kann.

Weiters ist dem Fachmann klar, dass die Auswahl sdmtlicher Bauteile, insbesondere
der Membranen in den einzelnen Trennstufen, nicht speziell eingeschrankt ist,
solange die oben und in den beiliegenden Anspriichen definierten Anforderungen
erfiilit sind, insbesondere die Spezifikationen beziiglich des Cut-Offs. Fir jede der
Trennstufen kénnen herkdmmliche Membranen von beliebigen Herstellern, wie z.B.
Novasep, GE Osmonics, Hydranautics, Dow Water & Process Solutions, Toray, Koch
Membrane Systems usw., eingesetzt werden.

KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN
Nachstehend wird die Erfindung unter Bezugnahme auf die Zeichnungen naher be-
schrieben, von denen:




Fig. 1 ein FlieBschema des erfindungsgemafen Verfahrens in seiner einfachsten
Ausfithrungsform in einer Vorrichtung nach dem Stand der Technik darstellt; und

Fig. 2 ein FlieBschema einer bevorzugten Ausfiihrungsform des erfindungsgemégen
Verfahrens in einer Vorrichtung gemaR vorliegender Erfindung darstelit.

In Fig. 1 ist eine herkémmliche Vorrichtung zur Durchfiihrung eines zweistufigen
Membrantrennverfahrens dargestellt, wie sie beispielsweise aus der US-A-3.617.550
bekannt ist. Eine Wertstofflosung, z.B. eine Zuckerlésung, wird tber Feedleitung 11
in ein erstes Membrantrennmodul 1 eingeleitet, das mittels einer Druckeinrichtung 4,
Ublicherweise einer Pumpe, mit Druck beaufschlagt wird.

Im Trennmodul 1 wird die Lésung in ein Retentat und ein Permeat getrennt, wovon
Ersteres iiber Retentatleitung 12 und Letzteres Gber Permeatleitung 13 abgefiihrt
werden. Das aus 13 erhaltene Permeat, das normalerweise sehr niedrige Wertstoff-
konzentrationen aufweist, wird daher zumeist verworfen, wéahrend das aus 12 erhal-
tene Retentat tber Feedleitung 21 in ein zweites Trennmodul 2 eingeleitet wird, um
der zweiten Trennstufe unterzogen zu werden. Das dort anfallende Retentat wird
Uber Retentatleitung 22 abgefiihrt und stellt die gewiinschte aufkonzentrierte Wert-
stoffldsung dar, wahrend das zweite Permeat, das iblicherweise deutlich héhere
Wertstoffkonzentrationen aufweist als das erste, zum ersten Trennmodul rezykliert
wird.

Bei dieser Ruckfiihrung treten nach dem Stand der Technik die eingangs erwéhnten
Probleme auf: Es kommt zu regelungstechnisch bedingten Schwankungen des Per-
meatstroms der ersten Trennstufe, wodurch die Pumpe 4 eine relativ hohe Druckieis-
tung erbringen muss, um diese Schwankungen auszugleichen. Ist die Konzentration
des riickgefiihrten Permeats zu hoch, ist aufgrund des héheren osmotischen Drucks
eine signifikant gréRere Membranfldche in der ersten Trennstufe erforderlich. Eine
verhiltnisméRig niedrige Konzentration des riickgefitlhrten Permeats ist hingegen un-
wirtschaftlich, weil in diesem Fall das riickgefithrte Permeat den Feed der ersten Stu-




fe unnétig verdiinnt, was wiederum eine erhéhte Pumpleitung und gréRere Membran-
flachen erforderlich macht.

Gema4R vorliegender Erfindung wird daher ein solches Trennverfahren dadurch opti-
miert, dass die Konzentration und/oder die Viskositat des riickgefiihrten Permeats so
eingestellt wird, dass sie im Wesentlichen der Konzentration der Feedl6sung ent-
spricht, mit der das Permeat vermischt wird. Das bedeutet, dass die Konzentrations-
differenz nicht mehr als 3 Gew.-% bzw. die Viskositétsdifferenz nicht mehr als 15 %
betragt, vorzugsweise nicht mehr als 2 Gew.-% bzw. nicht mehr als 10 %, noch be-
vorzugter nicht mehr als 1 Gew.-% bzw. nicht mehr als 5 %.

Eine solche erfindungsgeméBe Einstellung der Konzentration bzw. Viskositét erfolgt
durch geeignete Auslegung der gesamten Anlage, wobei insbesondere Augenmerk
auf die Trennmembranen, die jeweiligen Druckverhéltnisse und gegebenenfalls die
Temperaturen der einzelnen Stréme zu legen ist. Da nach dem Verfahren der Erfin-
dung beliebige Wertstofflésungen behandelt werden kénnen, die eine riesige Band-
breite von osmotischen Driicken aufweisen kdnnen, ist fiir jedes Trennsystem eine
empirische Ermittlung der jeweiligen optimalen Parameter erforderlich, so sich hierin
— abgesehen von den bereits zuvor erwdhnten bevorzugten Ausfiihrungsformen des
erfindungsgeméRen Verfahrens und der erfindungsgeméRen Vorrichtung — keine all-
gemeingiiltigen Anleitungen fir die Auslegung der Trennsysteme anfiihren lassen.
Konkrete Arigaben fur einzelne definierte Systeme finden sich jedoch in den nachfol-
genden Ausfihrungsbeispielen.

Wie ebenfalls aus Fig. 1 zu erkennen ist, wird in einer bevorzugten Ausfihrungsform
des erfindungsgeméRen Verfahrens nur die erste Trennstufe 1 mittels Pumpe 4 mit
einem feedseitigen Betriebsdruck beaufschlagt und in jeder Trennstufe eine Mem-
bran mit einer solchen Durchléssigkeit eingesetzt, dass die Differenz des osmoti-
schen Drucks zwischen den jeweiligen Retentaten und Permeaten geringer als der
jeweilige feedseitige Betriebsdruck ist. Dadurch kénnen weitere Pumpen oder der-
gleichen entfallen, was den Energiebedarf des Verfahrens deutlich verringert.
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Die vorliegende Erfindung betrifft jedoch nicht nur ein zweistufiges Trennverfahren.
Die Anzahl an Trennstufen unterliegt vielmehr keiner Einschréankung, und in bevor-
zugten Ausfiihrungsformen des erfindungsgeméRen Verfahrens werden zumindest
drei Trennstufen eingesetzt, wie dies in Fig. 2 dargestellt ist. Diese Figur stellt daher
gleichzeitig ein FlieRschema einer bevorzugten Ausfithrungsform des Verfahrens der
Erfindung und schematisch eine Vorrichtung gemaR dem zweiten Aspekt der Erfin-
dung zur Durchfiihrung dieser bevorzugten Ausfithrungsform des erfindungsgema-

Ren Verfahrens dar.

Gegeniiber Fig. 1 ist die Vorrichtung aus Fig. 2 um ein drittes Trennmodul 3 erwei-
tert, in welches das aus der Retentatleitung 22 des zweiten Trennmoduls stammende
Permeat tiber die zugehorige Feedleitung 31 eingeleitet wird. Dieser Feed wird er-
neut aufgetrennt, wobei in diesem Fall die iber Retentatleitung 32 abgezogene L&-
sung die gewiinschte aufkonzentrierte Wertstofflosung darstellt.

In diesem dreistufigen Verfahren werden zwei Permeate zuriickgefithrt, und zwar
jeweils in die vorhergehende Trennstufe, wie dies gemaR vorliegender Erfindung be-
vorzugt ist, da so die erforderlichen maximalen Konzentrationsdifferenzen zwischen
dem jeweiligen Permeat und dem Feed, in den es eingeleitet wird, einfacher einstell-
bar sind. In Fig. 2 wird daher das Permeat der zweiten Trennstufe iber Permeatlei-
tung 23 abgezogen und in die Feedleitung 11 der ersten Stufe eingeleitet, wihrend
das Permeat der dritten Trennstufe iber Permeatleitung 33 abgezogen und in die
Feedleitung 21 der zweiten Stufe eingeleitet wird.

Da Permeatstrome immer drucklos sind, kann es erforderlich sein, eine zweite Pum-
pe 4' fir den gemischten Feed in die zweite Stufe vorzusehen, um keinen GberméRig
hohen Druck durch die Pumpe 4 ausiiben zu miissen und trotzdem einen hohen
Durchsatz der erfindungsgeméfen Vorrichtung und gleichzeitig einen gleichméRigen
Fluss der Wertstofflésung darin zu erzielen.

Der einschidgige Fachmann ist problemlos in der Lage, das erfindungsgeméfe Ver-
fahren und die erfindungsgeméfRe Vorrichtung auf vier oder mehr Trennstufen zu er-
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weitern, wobei aus den obigen Griinden vorzugsweise vor jeder Trennstufe eine
eigene Pumpe vorgesehen wird.

Mittels Durchfiihrung eines zumindest dreistufigen Verfahrens ldsst sich die Konzen-
tration der aufkonzentrierten Wertstofflésung weiter erhéhen, was beispielsweise im
Falle einer Raffinatzuckerlésung als Ausgangsfeed des Verfahrens eine noch grée-
re Energieersparnis im nachfolgenden Eindampfungsprozess bedeutet.

Nachstehend wird die Erfindung anhand von drei konkreten Ausfiihrungsbeispielen
unter Verwendung einer Zuckerldsung als Wertstofflosung detaillierter beschreiben,
wobei es sich versteht, dass die Beispiele ausschlieBlich zur lllustration, nicht aber
als Einschrankung dienen.

BEISPIELE

Beispiele 1 bis 3

Die folgenden Ausfiihrungsbeispiele simulieren zwei- und dreistufige Trennverfahren
am Beispiel einer Raffinatzuckerlésung, d.h. einer wéassrigen Lésung von Saccharo-
se mit einer Temperatur von 40 °C unter der Annahme, dass es in der Anlage zu kei-
ner signifikanten Anderung der Temperatur kommt, was in der Praxis mittels hoher
Durchsétze der einzelnen Trennmodule sowie gegebenenfalls zuséatzlicher Behei-
zung der Module und/oder der Leitungen erzielbar ist.

Das zweistufige Beispiel 1 ist dabei ausschlieBlich ein Ausfiihrungsbeispiel fir dés
erfindungsgeméBe Verfahren, wéhrend die Beispiele 2 und 3 sowohl das Verfahren
als auch die Vorrichtung der Erfindung veranschaulichen.

Fir die Simulationen wurden die folgenden Membranen herangezogen:

Filmtec NF270 von Dow Water & Process Solutions, eine auf Piperazin/Polyamid
basierende Kunststoff-Nanofiltrationsmembran mit einem Cut-Off von 270 Da;
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TFC-SR3 von Koch Membrane Systems, eine auf Polyamid basierende Kunststoff-
Nanofiltrationsmembran mit einem Cut-Off von 200-300 Da;

SelRo MPF-36 von Koch Membrane Systems, eine vom Hersteller beziglich des Ma-
terials nicht naher spezifizierte Kunststoff-Nanofiltrationsmembran mit einem Cut-Off
von 1000 Da; und

Kerasep BW 1,0 kD und 1,2 kD von Novasep, auf Keramikmonolithen basierende
Nanofiltrationsmembranen mit Cut-Offs von 1000 bzw. 1200 Da.

In der folgenden Tabelle 1 sind die in den einzelnen Stufen des jeweiligen Beispiels
eingesetzten Membrankombinationen zusammen mit den zugehérigen Betriebsdrii-
cken (in bar), prozentuellen Riickhalten an Saccharose, spezifischen Flissen (in
kg/(m?.h)), Feedkonzentrationen, Retentatkonzentrationen und den mittleren Perme-
atkonzentrationen der jeweiligen Stufe (jeweils in Gew.-% Saccharose) aufgelistet.
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Aus obiger Tabelle ist zu erkennen, dass durch die erfindungsgeméBe Einstellung
des riickgefiihrten Permeatstroms auf im Wesentlichen dieselbe Konzentration wie
jene des Feeds, in den er eingeleitet wird, eine effiziente Aufkonzentrierung einer
Wertstoffiésung erfolgen kann. Alle Konzentrationsdifferenzen zwischen den mitei-
nander vermischten Permeaten und Feeds lagen im erfindungsgem&f besonders be-
vorzugten Bereich von unter 1 Gew.-%.

Ein direkter Vergleich zwischen Beispiel 1 und 2 zeigt, dass durch die Erweiterung
der Anlage um die zusétzliche dritte Trennstufe zwar keine starkere Konzentrations-
wirkung, dafir aber ein deutlich gesteigerter Fluss durch die Vorrichtung erzielt wer-
den konnte. In Beispiel 3 wird gegeniiber Beispiel 1 hingegen eine gesteigerte Auf-
konzentrierung der Wertstofflésung erreicht, so dass im nachfolgenden Eindamp-
fungsprozess geringere Energiemengen vonnéten sind als nach dem Stand der
Technik.

Somit wird durch die Beispiele klar belegt, dass durch die geeignete Auswahl der
Trennmembranen und der sonstigen wesentlichen Parameter eines zwei- oder mehr-
stufigen Membrantrennverfahrens die Konzentrationen der rezyklierten Permeate
sehr genau an jene der Feedlésungen vorhergehender Stufen angepasst werden
kénnen, was erhebliche Verbesserungen des Trennverfahrens insgesamt bewirkt.
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PATENTANSPRUCHE

1. Verfahren zur Aufkonzentrierung einer Wertstoffldsung unter Verwendung zu-
mindest zweier aufeinander folgender Membrantrennstufen zur jeweiligen Auftren-
nung der Wertstofflésung in ein Retentat und ein Permeat, wobei

der Cut-Off der in den Trennstufen eingesetzten Membranen jeweils h6her als
jener der in der vorhergehenden Stufe eingesetzten Membran ist,

das Retentat jeder Trennstufe mit Ausnahme der letzten Stufe als Feed der
nichstfolgenden Trennstufe zugefiihrt wird und

das Permeat aus zumindest einer Trennstufe zu einer vorhergehenden Trenn-
stufe zuriickgefiihrt und in deren Feed eingeleitet wird,

dadurch gekennzeichnet, dass das zuriickgefithrte Permeat eine Konzentra-
tion bzw. Viskositit aufweist, die der Konzentration bzw. Viskositadt des Feeds der
vorhergehenden Trennstufe, in den es eingeleitet wird, im Wesentlichen entspricht.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Differenz nicht
mehr als 2 Gew.-% betragt.

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass die Differenz nicht
mehr als 1 Gew.-% betragt.

4. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Wertstofflosung zumindest drei Trennstufen unterzogen wird und
das Permeat jeder Trennstufe ab der zweiten in den Feed der unmittelbar davor lie-
genden Trennstufe eingeleitet wird.

5. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass nur die erste Trennstufe von auen mit einem feedseitigen Betriebs-
druck beaufschlagt wird und in jedér Trennstufe eine Membran mit einer solchen
Durchlissigkeit eingesetzt wird, dass die Differenz des osmotiscﬁén Drucks zwi-
schen Retentat und Permeat geringer als der jeweilige feedseitige Betriebsdruck ist.
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6. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die in der ersten Trennstufe eine Membran mit einem Cut-Off einge-
setzt wird, der kleiner als die GréRe der abzutrennenden Wertstoffmolekiile ist.

7. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass in der ersten Membrantrennstufe Umkehrosmose oder Nanofiltration
mit einem Cut-Off, der niedriger als die Molekillmasse des Wertstoffs ist, durchge-
fahrt wird.

8. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass in der zweiten und gegebenenfalls jeder weiteren Membrantrennstufe
Nanofiltration oder Ultrafiltration mit einem Cut-Off, der im GréBenbereich der Mole-
killmasse des Wertstoffs oder dariiber liegt, durchgefiihrt wird.

9. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspriiche, dadurch gekenn-
zeichnet, dass als Wertstofflésung eine Zuckerlésung eingesetzt wird.

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass als Zuckerlésung
eine heille Raffinatzuckerlésung eingesetzt wird.

11.  Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass
als Wertstofflosung eine Losung von Milchsédure oder einem Salz davon eingesetzt
wird.

12. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass
als Wertstofflésung eine Aminoséureldsung eingesetzt wird.

13.  Vorrichtung zur Aufkonzentrierung einer Wertstofflésung, Folgendes umfas-
send:

a) zumindest zwei seriell verbundene Membrantrennmodule (1, 2, 3) mit jeweils
einer Feedleitung (11, 21, 31), einer Retentatleitung (12, 22, 32) und einer Permeat-
leitung (13, 23, 33),
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wobei die Retentatleitung (12, 22) jedes Trennmoduls (1, 2) mit Ausnahme
des letzten gleichzeitig die Feedleitung (21, 31) des jeweils néchstfolgenden Trenn-
moduls (2, 3) darstellt oder in diese einmiindet,
wobei zumindest eine Permeatleitung (23, 33) in die Feedleitung (11, 21)
eines vorhergehenden Trennmoduls (1, 2) einmiindet und
wobei der Cut-Off der in den Trennmodulen eingesetzten Membranen jeweils
hoher als jener der im vorhergehenden Trennmodul eingesetzten Membran ist;
b) zumindest eine Druckeinrichtung (4, 4') zur Beaufschlagung zumindest des
ersten Trennmoduls (1) mit Druck; und
c) gegebenenfalls ein oder mehrere Heiz- und/oder Kilhlelemente;
dadurch gekennzeichnet, dass zumindest drei Membrantrennmodule (1, 2, 3)
vorgesehen sind und die Permeatleitung (23, 33) jedes Trennmoduls (2, 3) ab dem
zweiten in die Feedleitung (11, 21) eines vorhergehenden Trennmoduls (1, 2) ein-
mindet.

14.  Vorrichtung nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass die Permeatlei-
tung (23, 33) jedes Trennmoduls (2, 3) ab dem zweiten in die Feedleitung (11, 21)
des, in Stromungsrichtung der Wertstoffldsung gesehen, unmittelbar stromauf liegen-

den Trennmoduls (1, 2) einmiindet.

15.  Vorrichtung nach Anspruch 13 oder 14, dadurch gekennzeichnet, dass das
erste Trennmodul (1) eine Membran mit einem Cut-Off umfasst, der kleiner als die
GréRe der abzutrennenden Wertstoffmolekile ist.

16.  Vorrichtung nach einem der Anspriiche 13 bis 15, dadurch gekennzeichnet,
dass das erste Trennmodul (1) ein Umkehrosmosemodul oder ein Nanofiltrations-
modul mit einem Cut-Off ist, der niedriger als die Molekliimasse des Wertstoffs ist.

17.  Vorrichtung nach einem der Anspriiche 13 bis 16, dadurch gekennzeichnet,
dass das zweite und gegebenenfalls jedes weitere Trennmodul (ein) Nanofiltrations-
modul(e) oder Ultrafiltrationsmodul(e) mit einem Cut-Off, der im GréBenbereich der
Molekiiimasse des Wertstoffs oder dartiber liegt, ist bzw. sind.
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18. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 13 bis 17, dadurch gekennzeichnet,
dass zumindest eine Membran zumindest eines Trennmoduls (1, 2, 3) eine tempera-
turstabile Membran ist.

19. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 13 bis 18, dadurch gekennzeichnet,
dass zumindest eine Membran zumindest eines Trennmoduls (1, 2, 3) eine Keramik-
membran ist.

20. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 13 bis 19, dadurch gekennzeichnet,
dass zumindest eine Membran zumindest eines Trennmoduls (1, 2, 3) eine Membran

mit besonders hoher Permeabilitét, d.h. eine High-Flux-Membran, ist.

21. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 13 bis 20, dadurch gekennzeichnet,
dass fiir jedes Trennmodul (1, 2), in dessen Feedleitung (11, 21) eine Permeatleitung
(23, 33) einmiindet, eine Druckeinrichtung (4, 4') zur Beaufschlagung des Trennmo-
duls (1, 2) mit Druck vorgesehen ist.

Wien, am 1 Sep. 2009 Technische Universitdt Wien
durch:

Haupl & Ellmeyer G
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Figur 1
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