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1.1研究の背景

多成分混介溶液から純粋な製!?llを得る蒸留プロセスは、化乍 L学において最も lf{安

な単位操作の lつであり、かつエネルギー多消針型の単位操作でもある。、ド成 11年

度の蒸留工学研究会の調査によれば、国内の化学工場令体の消釘エネルギーに山める

ぷ留工科の割合は、ド均 34%である。したがって、化マ:プラ ントの省エネルギー化につ

いて検討する場合には、プラント内の蒸留工程の効率を仁げることが主安な謀包とな

る。

蒸沼プロセスはその運転状態から、連続ぷ留とパッチJ15留の 2つに大別することが
できる。 連続蒸留は蒸官搭への原料供給および、製品抜き UJ，しを述統的に行う )J~L で、

大量生産に向いているため、現在の化学プラントの分離・作成工科の多くが後数の述

続蒸留塔から構成されている。一方、パッチぷfdは原料を間欠的に供給し分離する )i
j去で、 1塔で多成分の分離が可能であり 、分離すべき成分数の明)JlIや処用量の変動に

対して向い柔軟性を布する 。 しかしながら、パッチ蒸留は連続ぷ引に比べ'般に ~rl ~1l 

エネルギーが大きいといわれ、これまでのその適用範的|は製薬などの少足性向分野に

限られていた。

しかし、近年の化学産業における、ノト数の製lfJJを大量に製造する従米のIi:_山形態か

ら顧客のニーズに応じて多品耗の製品を少足:作産するという新しい1!:_}>i1形態への移

qf の lいで、様々な変動に柔軟に対応しうるパッチぷfRが再びn~.11 され始めている 。 ま

た、少量生j主に|浪らず従来述続/長官!?で処理されていた大主'-[.:_jlrの分野においても、燃
の有効利用の観点から連続蒸留をパッチ蒸fdに罰き換えるという川題解決へのアプ
ローチがなされている。同じく平成 11年度の子友情[学研究会の調1tによれば、刻イl:
の同|付のイヒf宇一仁場における述続蒸仰とパッチぷfRの比はおよそ 9:1であるが、 10ト
ン/ rJ程度の少孟イ主産の比率がイド!日J10%以上席I)jrJしていることが版行されており、今

後バッチ蒸溜の比率が上昇する可能性がある。

パッチ??計百の利点を実際のや産現場で活かすためには、低エネルギ-dj ~r Jr;~!の本rr た

なバッチj長官プロセス装置の設計(ノ\ード r(!Î) と効中の良い辺'li.L~法(ソフト 1[1i)のId，j

而から研究を行う必要がある。これまでにも、パッチAEWプロセスの以j虚構造 -ilえ適

操作に関する多くの研究がなされてきたが、依然として縦しい!日j題が佼されている。

その珂It Iとして、以下のような点が学げられる。

1 



2 第 1fZJF1命

(i)バッチ蒸留プロセスの装置構造、操作の自由度の大きさ

パッチぷ伺プロセスでは ìjí_ に 2 成分系叫介溶液を分自j~するだけでも、ぷ々な 34iFt 十(~:

iliや操作法が考えられる。また、 il之迎情iiE川;むと段通操作川辺は術抜に|刻述するため、

それぞれを独心;に倹JJすることができなし、。

(ii)パッチ蒸留操作の非定常性

パ y チぷfYi プロセスは本質的に) 1 :定 'r;~' プロセスであるため、その故迎操作IIU題は到j

(10 Lri)直化iJi122となる。化学プロセスのモデルは多数の微分jJFi式、代数ブj松式から情

1えきれ、その動的段通化問題に対する決定的な解法は確立されていない。

そこで本l論文では、 k記の問題点を断まえ、パッチ蒸Wプロセスの段通情迭と紋適
抹れiに関する研究を行った。

1.2既往の研究

1.2.1 パッチ蒸留プロセスにおける検討課題

羽イ[~、化予産業界で a般にJよく JU いられているパッチ蒸留プロセスは、 Fig. 1-1に

ぶす濃縮吉1)型培 (RectiちringColumn)であゐ。濃縮部型格では、NC成分を合む原

料を、 1搭でそれぞれ純成分に分離することができる。 ブj、連続蒸留塔で同じ分離

を行うためには NC-1塔が必要である。

:~ ~山drum 

設ト→|

Reflux L Distillate D げ-IPk 1 

Product 

Rectifying column tank 

Reboiler 

Fig. 1-1 RectiちTingbatch distillation column 

b支給i?11lq椛は、 i:として リボイラー相、カ ラム本体、還流糟から構成される。濃縮

長1))~~!椛の操作は以ト.のように行う 。 まず、原料をリボイラー糟に仕込んだ後、炊き上

げを開始し令送流で逆転する ojE片付将来tL成が低沸製品スペックを満たした時点で、 j室

3 

~;tE構からの製品J友き tl '1 しを開始する 。 製 llM111付の ~í反カf製 dill スペックを j前たさなくな っ

たfj，y.r.\でJ友き1I~し 411 を切り伴え、スロ ッ プカ ッ ト(スペ ッ クを ìl日j たさなし 3抜き HJJ し j伐 )

を抜き 11'1すc 以f後麦、 ?')刈沸リ引弗|b;Lり以川j人f点1，1‘J1I

う O リボイラーの l旬以1~成分組成が製品スペックを渦たした段階でぶ官終 f となる 。

以 iニのように、濃縮印刷椛の操作はスタートアップ期間、製Ii占J友き Il'rし!切nuおよび
シャ ットダウンWJ問という 3つの別!日jに大別される。スタートア ップ期間、シャット

ダウン~tJJUUについては抹作のn1[1皮はほとんどないが、 52!日l抜きIUし則nげについては
以卜にぶす線々なJ徒約:(去が考えられる。

(1)還流量一定操作

製品抜き H1Jしr11、j2iACE:をある 一定値に維持し続ける。f{/tH液組成は時々刻々と
変化する。 -般に広く別いられる操作法。

(2)留出液組成一定操作

製!日l抜き tBし1~l "'町山液細lJtzが裂!日スペックで a定となるよう泣沈:12を操作する。
還流量は時間!と共に増加する。

(3)最適還流操作

ある長主討、7刊l

H時寺々刻々と変化する O 評佃佃i~-折行附f標票としては、蒸告!lH51ili故短化、製品量最大化、利任

最大化などがある。

パッチ745何プロセスでは、装置構造と操作法が密接に関連しているため、いずれか
を独立に議論することはできなし、。パッチ蒸惚プロセスの段通構造と最適操作につい

て検討する際に若目すべき点は以下の通りである。

(i) 装置構造

カラム、製l日タンク、 還流梢、リボイ ラー相、コンデンサーの結合 )jU~ 。 それぞ、

れ 1つである必要はなく、後数から プロセスが構成されていても 良し 1。また、装

置のどの部分にフィードを供給し、どの部分から製lfflを抜きi.JIJすかも公[円借jf:の

問題となる。

(ii) 操作方法

前節で説明したように、パッチぷ官プロセスでは絞々なJ栄作法がィ考えられる。IJ iJ 
一一の装置構造に付しては、最適操作がその他の操作{_tに比べ{長れているのは、円然

であるが、どのような分離条イ午で、段通化の効果が大きく、どのような分離条イ午で

は逆に最適化の効果が小さいのか検討しなければならない。以迫化の効果が小さ

いのであれば、あえて紋適操作をする必安がなく、より十栄作の間jiれな)j法をj塁打.1

すべきである 。 また、パ y チぷiYi プロセスでは、製品分肉1tHZ: に製品スペックを?r:I~

たさないスロッフカットが11:.じる。このスロップカットを)完棄するのか、もしく
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は次1I11のパ yチぷfylへの フィー ドに泌ぜ介わせ 11}反分自任するのかによ って も以

.l!きな操作法が変わる。

(iii)制御方法

ji之過 な J決イ1 : ~L を 'XI僚のパ ッ チぷfYI プロセス で、実JJ~するために、 どのような制御悩

j主を取るべき かもFR24な|!!jEEである。例えば、 ffUHi従来Il成および;un I1 ?1~ *Il成を制
御するのに、 j主流:花、炊き Lげぷ気泣をそれぞれ操作するitJlj御法がある。また、

パッチぷfflプロセスでは、 Il.itl¥jと共にプロセスの状態が変化するため、 JiiI7;i-操

作となる。このようなi劾合には、 |同寸じ制御術i主辺造2丘!5;のfけ小↑ド1でで、(制!i川j川リ御パラメ一夕を変!必3よ疋Eする
という l川lリJ白白能Eι引，性|
(ivり)測定方法

パッチぷfffプロセスでは、製品スペックとして製品組成がlj-えられることが多い

が、測定が休|難であることや測定時間が長いため、制lJ~がll\t支:制御変数とされる

ことは少ない。 しかしながら、パッチ蒸自プロセスの段適逆転を実現するために

は製品組成をオンラインでiWJi主する必要があり、新たな組成の測定l-1.よーの開発が
必~である 。

1.2.2 パッチ蒸留プロセスの構造と操作

パッチぷfffプロセスの構造と操作法に関する研究は くから行われているが、新た

な反聞をJょせたのは RobinsonとGililland(1950)の研究からである。Robinsonと

Gililland は、従米の濃縮部7~II塔 (Rectiちring column)とは異なり、 Fig.1-2のrtJ火
に示すような椛底から製品を高沸な )11買に逐次抜き出す制収dl)型u苓(Stripping 
column) を提案した。 一方、Treybal(1970) らは、 Fig.1-2の右端にぷす全還流で、

5111111を遊説L村lf1付に貯留しながら分離する全還流布!椛 (Totalreflux column)を従来し

t:. 0 このJ栄作法では、還流糟ホールドアップを物質収支から決まる仙で 一定に維J、?す
るという将Jiii_な操作で、裂訂lを分離することができる。これを、従米の操作法に付して

ホー jレドアップう主操作と 11千ぶ。

Rectifying 

column 

Stripping 

column 

PII自白色

Total reflux 

column 

Fig. 1-2 Three types of batch distillation column 

5 

SorensenとSkogestad ( 1994 ) は、づり~~fi~ ベ~! J芥の新たな J栄1'1 :~L とし て従米のJ1j{:作

j去を拡張した CyclicOperationを蛇友し、この操作法によ って以迎操作に近いJ利下を
実現できること を I~J ら かに し た ι Cyclic Opera tionでは、還流十円|付への製lull允明、 全

j~ifiLJÆlf示、 j辺流十円|付か ら の裂品J友き tH しという Operation PhaseをCyclicに行うこ

とで製品を逐次分離する。

以_1二の研究は、 1:としてパッチぷ官プロセスの操作法を対象としたものであったが、

その他にパッチj長官プロセスの装間構造自体を変えて、省工不ルギー↑ノtを改丹しよう
という研究がある。そのアイデイアの一つが、 Fig.1-3の皮肉にノメすパッチぷ官プロ

セスのヒートインテグレーションである。このプロセスでは、 2つのパッチぷ仰プロ

セスのリボ、イラーとコンデンサーをヒートインテグレーションすることによ って、 2

つのバッチぷ仰を別々に単独で行うのに比べれIjiTエネルギーの削減がロJtmとなる 0
Hasebeら (1996) は、このヒートインテグレーションしたノくッチ広明プロセスを拡

仮した、 Fig.1-3の右図にぷす r11問タンクをイJする彼合相バ ッチAEWプロセス
(Complex Batch Distillation Column)を提案した。複合型パッチぷ問プロセスで

は、中間タンクに原料を供給し、犠頂、塔底から不純物を分離しながら中間タンク内

に製品を濃縮する。Hasebeらは、複合則パッチ蒸留プロセスによる 3成分系分離の

シミュレーションを行い、複合〕日パッチ蒸留プロセスが従来7~~!のパッチぷ問プロセス

に比べ省エネルギー性に優れることを示した。また、複合111バッチぷ官プロセスの紋

適操作について検討した結果、権回、塔底から製品を抜きHJ，さずに全還流逆I!jぷによ っ

て分離を行う操作法が最適であることを示した。

Light product 

亡二〉

Reboiler Heavy product 
Rcboiler 

Fig. 1-3 Heat integration of two batch distillation column 

and complex batch distillation column (right) 

(left) 

より多成分の悦介浴 ?1支の分離を抜介mパ ッ チぷffl プロセスで分離するためには、'1• 1

間タンクの数をIUやせばよいが、 rj'fl¥JタンクがI白えると椛lfJjカVJくなりすぎるという



6 第 1巾)j'; 1論

IIrJ題が/卜.じるのそこで Hasebcら (1995)は 、カ ラムを 11. 1 1 日jj!?mm の ì~，: I)分で級数に分

;刊した Fig.1-4にぶすパッチぷfillプロセスを{北京:した。このバッチぷfflプロセスは、

M mのカラムが述結した的jiiからなり、それぞれのカラムトの製Ildlタンクにil立大

M+1 成分の ~'~llllll を II]-Jn ，jに分出11itl-納することができる。このパッチぷ官プロセスでは、
リボイラ ー桝に供給した熱が彼数のカラムでイIlI)文も繰り返し利JlJされるため、これを

多町幼)11 )~~!バ ッ チぷfif システム (Multi-Effect BAtch Distillation system: MEBAD) 

とH、子ぶp

Fig. 1-4 Multi-Effect Batch Distillation System (MEBAD) 

Skogestadら(1997)は、同級な111U日タンクをイ了するパッチ蒸官プロセスについて、

多成分系のrrJ'J n与分離を行うための制御系を提案し、シミュレーションによりその布効
性を確認している。また Wittgenら (1999) は、中間タンクをイJするパッチf長官プ

ロセスの温度制御系を提案し、ラボスケールのパッチ蒸留実験により提案した制御系

カTイf勾Jであることをy兵した。

さて、これまで様々な構造を布するパッチぷ間プロセスが提案されてきたが、個々

のぷ日椛のぷ適操作については検討されているものの、構造11~ に故適操作を j草 IH し、

分離性能を総令的に評価、比較した研究はない。また、最適操作の寺山では、簡易liり

なモデルを)lJいたり、最適操作プロファイルに制約を付加したり、必ずしも厳情な最

適操作となっていなかった。そこで本研究では、様々な構造をイjするパッチ蒸fflプロ

セスに付して以迎操作を導;ill，し、それぞれの分離性能の比l絞を行った。最適なバ yチ

ぷ官プロセスの構造と燥作は分離条件にも依存するため、分離条件と段適情辺、 lr之迎

操作の関係についても検討した。また、本研究では、次郎で説明する動的最適化千j去

を)f]いることで、詳細なプロセスモデルに法づく厳W，:な段jlE操作のj印lJ1を行っている。

1.2.3 化学プロセスの動的最適化手法

lF125で、は、パッチぷfYプロセスの紋適構造および故適操作についての既往の研究を
rll心に解I託した。ここで主要になるのが、いかなる手法を)IJしEてパッチ蒸filプロセス
の以@操作プロファイルをj早川するかである。

従米、化乍プロセスの動的批迫化問題には、 Euler の変分~lや Pontryagin の段大

以J'Hが迎川されてきた。しかし、化学プロセスの動的最適化問題では、被適解が満た

7 

すべき必~条 í'lて あるいは!-分条十1--をWf.fJf(10に何年くことは|村総であるため、多くのケー

スでは位j直前の 4J11 が休日Itであ った乙 士J! イ 1 :- 、化/~::プロセスの ~I)J(10 ili j直化千~L として iは

も注IJされているのは、状態変数と操作変数を離散.r.¥で、近似することで、もともとの

動的故適化ililtL!を)1=線形計llhjI?U 包として定式化し故適解を作るん{_とである 。 この l-~去

を、変数点!日j文化による動的段通化千{l~ と呼ぶ 。

Alkayaら (1999)は、変数雌散化による動(l旬以迫化問題へのアプローチとてして、

操作変数のみを縦散化するノIJH~ (Sequential Approach) と、抜作変数および状態変

数を離散化する方法 (SimultaneousApproach) があるとしている 。Sequential

Approachとは、プロセスシミュレータとオプテイマイザ、ーを別々のプログラムとし

て川意し最適併を求める)f法である。オプテイマイザーは操作条件をシミュレータに

与え、シミュレータは与えられた操作条件でシミュレーションにより評価イlむを求め、

再度オプテイマイザーはその結果をもとに操作条(午を更新する。 この)j法の不IJ/、〔は、

初期値設定が間取に行えることや、~新途 rj' の解であっても必ず実行 IIJ能解となって

いる点である。しかし、シミュレーションとオプテイミゼーションを繰り返しli十件し

て最適解を求めるため、最適解にセるまでに必要な計算時間が長くなる。したがって、

Sequential Approachは、オフラインでの化学プロセスのデザインや解析などに肝し 3

られるケースが多し 30 ・万、 SimultaneousApproachは、状態変数と最適化変数のド!日

方を離散化し、操作変数の最適併と状態変数の時間変化をIri] ILjに求める方法である。

この方法では、問題のサイズが非常に大きくなるため、大規校な問題に対応、できる最

適化下法が必須で、ある。しかし、併の探索過程でシミュレーションを繰り返し行う必

要がないため計鉾時間の短縮化が期待できる。

Cuthrellら (1987)は、状態変数および操作変数をラグランジュ多項式で、近似する

ことで、動[1<]最適化問題に合まれる微分Jj科式(!j!Jk(，J を代数 )jf'l~ょに安換し、 JJ;;:flO起を

多変数段通化llJjj芭にf'IIiA:させる )Jy去を提案した。この珂山は、多変欽Ji立適化問題のJfYf.

法には優れた数J'Ra十l曲Ij(1<]な手法がすでに開発されており、比較的作劾に肢迎併を求め
ることができるためである。その一例が、各&.復において以川辺を近似した 2次社|出i

問題を逐次解き紋適併を求めるJj法である。この千j去を逐次 2次111-pflj yL (Successive 
Quadratic Programming : SQP 法) と日子ぶ。

しかし SQP法では、変数の数が増加するにつれてヘッセ行ダIjの計算に必安となる

メモリーが二l、激に明大し、計算に要する時間が長くなる。 しかし、 1交に化学プロセ
スの動的故適化問題は、変数の数だけでなくHliJ約条件の数も多いため、実際の探索の

臼由度は小さしiO Schmid (1993、1994) らはこの点におけし、間約ヘッセ行列をJlJ

いた最適化千法 (ReducedHessian SQP: rSQP) を提案している。 この千j去をJrJし、

ることによって、大規模な化J戸プロセスの動的故Jl主化問題をよりコンパクトに取り抜

えるようになった。本研究では、この rSQP法をflJいてパヅチぷfflプロセスの以適操

作プロファイルをj草山している。

耳支適操作を導/11，することができれば、次は現尖のプラントへ求めたj泣JOi操作プロフ

ァイルを:iOlJfJ することになる 。 しかし、オフラインで導~iI'， した以迎操作プロファイル
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を、11¥抜:J九%のフラントへj白川することはできなし 3。なぜならば、動的idi由化川wで
)fJいたプロセスモデルと川ゾ三のプラン ト11¥1のモデル化ItljEや、実プラン トへの外目しが
イヂイ1:するため、 J栄イノ~:を枕けると徐々にプロセスが動 (10jl立迫化 I \j- ~X で、求めた状態変化か

ら]と離するためであるじそこで、イIIJらかの 子法に よってこの状態変化のずれを納lEす

る 必~がある このような川辺に対して Ruppenら(1997)は、 プロセス;1犬態をフ

ィードパックし、動的批Jl主化，¥1幻:を くり返し行うことで、 hえ迎操作プロファ イル逐次
修，，~する 千j去 を従来した。 ま た、開発したシステムをラ ボスケ ー ルの Pyrrole の ア セ

チル化以泌総に迫川し、 そのイJ効性を体認している。 しかし、 RuppenらがHJし3た)又
応待は非常に小 さ な プロセス であ る ため、彼 ら の千j去を現実F~伎の化学プロセスに IN

拡適JfJでき なし1。そこでみ;研究では、現実規模のバッチぷ留プロセスのパイロ ットプ
ラントに迎川することのでき るオンライン故適運転支援システムを開発した。また、

IJ日発したシステムをパイロ ットプラントに実装し、 !!A情実験によりその有効性を検証
した。これま でに、多くの研究ぷ-によ ってパッチぷ留プロセスの最適構造、段通操作

に関する研究が行われて きた。しかしながら、たとえ優れた操作法が導出された とし

ても、現実のプラ ントに適JfJでき なければ立l味がない。本研究では、実プラント での

検証ま でを似肝に入れ、パッチぷflfプロセスの段通運転を実現するためのト ータルな

システム開発を r1指した。

1.3本論文の構成

本論文は、ノド章を含め全8辛から構成されている。

第 2{~では、ノド研究でパッチぷ紹プロセスの最適操作の導山に JI] し 3 た、変数削ti放化

による化乍プロセスの動的最適化手法について解説する。

第3市では、後数の呉なる構造を有するパッチ蒸留プロセスを対象に、種々の分離

条件ドでの紋適操作パタ ーンを導出し、最適化の効果および各付与jiiの分離性能を検討

したが;JAについて版行する。また、分離条件と肢適構造、最適操作の関係を明確にし、

段通なパッチぷfflプロセス選択のための指針をIJ'すO
第4市では、後数のパッチぷfRプロセスがヒ ー トインテグレーションした十時泣をイf
する符エネルギ-mパッチぷ自プロセスである多毛効用/11パッチぷ官システムの以
過操作法と約エネルギ-'1''1:について検討する。

第5L;rtでは、多市;効HJ}~~バ ッ チ A15問システムのパイロ ッ ト プラ ントを丹]いた多成分

系分離実験のが，*について凶作する。

第6~戸では、近亦外分光分析~11~ (NIR)をflJし、たパ yチぷfffプロセスのオン ライン

製品キIU創刊~Æ システムの開発と、その推定村伎の検証結果について 版行する 。 本論文

では特に、パッチJ長官プロセスへの NIRの導入を[I的として、測定j山支条件の公化
による推定打iJ交への彩料、測定fluU交変化ILyの検社線作成方法について検討しt.:.0 また、

|炭られたサン プリング!日|数の条件ドで、 iiえもうどJJ本的に推定精度をII1Jl-_させるこ とがで

9 

きるモデル十時染川サン プルのサン プリング条件決定 )j~去を提案し、そのイJ 幼什.を倹日IE

した。

約 7i;そでは、バッチー」在日jlプロセスのオンライン以-迎逆転文伝システムのU:jづむについ
てJI見IYJする E J3U;の化，-jf:フラントでは、フロセスのモデルと実プラントの!日jにミスーノ
ッチがイがれするため、オフラインで祥山した以迎操作プロファイルを11¥娘夫プラント
に迎川することができなし¥3|;;j発した以jB辺'l!l;3(扱システムでは、ir之.i!&j栄作フロフ ァ

イルを巡次災析することで、プロセスのオンライン以通運11な;を尖刻する ι

以後に第 8 I';'~ では 、 本lÍl命文について総指する 。
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第2章

化学プロセスの動的最適化手法

2.1緒言

対象とするプロセスを、ある評価指標の下でrJ椋とする状態まで故過に制御するこ
とは、工学的に非常に重要な問題である。化学工学の分野においても、最適市u御用論

はリアクターの設計やプロセスの制御などに応丹jされ大きな成果をデげている。従米、

化学プロセスの動的最適化問題には変分法や最大原理が用い られてきた。しかし例え

ば変分法では、最適プロファイル導出問題が21Y境界イ1ft問題にhliftされるため、後雑

な制約条件を合む化学プロセスの動的最適化問題の解法としては現実(10でなかった。

そこで近年、操作変数や状態安数をある関数で近似することで、 1UJ(1句以J!主化問題を

多変数段適化問題として取り扱う手法が提支:さ れた。jL体的には、状態変数や操作変

数などの変数を時1mの連続関数として-最適化するのではなく、それらの変数を波数の

離散点での値をうえることによ って定まる関数によって近似し、動的最適化問題を多

変数最適化問題に変換し最適併を求める。この子法の最大の特徴は、 A式化した多定

数最適化問題を解くためのゴ11 7止に効ギ的で強ノJ;な数伯角1f- ~lーが既にイメイ1: していたとい

うことである。我々は、動的il支迫化問題にこのような_r夫を凝らすことで、様々な等
式、不等式制約条件を含む復雑で大規模な化学プロセスの動(1<]最適化問題を既存の段

通化パッケージによって容易に解くことができる。

2.2化学プロセスの動的最適化問題

工学における多くの最適化問題、とりわけ動的な不動を考慮する動的故適化問題で、

は、対象プロセスの状態、が時間j的に変動する。そこで、対象プロセスが微分)j紅式、

x(t) = f(x(t)，U(t)，t) (2・1)

でモデル化されるとする。ここで、 x(t)二(Xf(t)，X2(t)， ...， Xn(t))Tは n次ノ乙状態変数ベク

トル、 u(t)二(u;(t)，u2(t)， ...， Um(t))T は m 次兄妹イノl~変数ベク トル、/二 ( Jj，ム… ， j~)Tはn

次元ベクトル関数である。一般に、 x(t)や u(t)にはその取りうる足-の大きさにfti!J限

があることが多いが、 (2-2)式にぷすようなある I~ ド限制約内でfI nlに変わり得るもの

である。また、 x(t)は時刻 t= 0において初期信任 xoを取る。

11 
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xL ~ x(t)三xυラ uL~ u(t) ~ u (2-2) 2.3動的最適化問題の変数離散化による定式化

g(x(t)， u(t)， t) == u (2-3) 

イヰ{j)f，)'tでは、則的jiU由化111112に介まれる;1)よ態変数や妹作会:放を11S= 111Jを到~ '/_交数とす

る述続1ï~j 放ではなく、佼お数(の出削雌1仕t引J以i汝文ι1点1，点.

Jぷ乙される近似似、λをj呼与入し (これをj述主枕|山刻数を出削縦i任u倣孜j点.!1l日iでで、近似するという)人、 f動~立劫如如j方加)j(れM川ハバ川(1内~j1以|は之i辿i也主化

|ド山Jハ川!リJ!辺i占在illを多変数i以|は之j迎症白i化|ド川川!日吋!りj題に変J換免する O
例えば、ある|月数を 2111;の削t日失点で近似するとする。このとき JLの以j放が 1次以卜

の多JJriλで、あるならば、 JLのj主主:;'(:1月数[--の 2jIの雌jjゎ:l;のみでこの!日j数を{反応するこ
とができる 。 これは、 I~l-帝京がそれ|ての 2/，\のみによ っ て鼻立に i)とまるということに州

、liするc しかし、厄の述絞関数が2次の多J11式で、あるならばもはや 2111;で、は近似する

のにイ汁づ〉である。しかし実際、政々は求めるii之迫併がイロJ次の多J}'iょにで、あるか‘FIJiIに

矢1Iるべくもなし 30

近似のあ1j伎の川也を解決するための)JiLとして 2つの)JU2が考えられる。1つは雌

散点の数をJ円やし近似式の次数を大きくする )JiLである ι 11:);_のjE似よで、あれば、 11

次以ドのぺをての多項式からなる関数雫[l¥]をJlEJA;かrI¥]とすることができ 、より尖1;祭の;|;

jE併に近い近似併をrjzるIrJ白色↑tがl向くなるc もう 1つの)JiLは、 lfJj次の多J訂正にを彼数

の低次の多4いにを j主結したものであると与aえる )JiLである 。 )主~:光開放の定義域を多殺

のlメ間に分割し、その区間ごとに異なる低次の多項式で、近似することは、 j主《;ytil辺数を

五111かく以切ればIベ問位にjF(級で近似することができることから 11¥時的に:f'ltW(，できる。

いずれかの)J?去、もしくはrdrj-t-の)J法の組み介わせを選択するかは、丸j象プロセスに

依存する。

イメイîJr-プとでは、 iit 散化の )J~ととして後右の複数の低次多項式を J 1 Jいてj|之jiEjV1.を近似す

るという )j?去を保Hlした。このJ'lt[ 1 1 は、後~-の )jU2が !日1 {1-のん-u~ に比べ) 1 1)) ~r (10 ，こ二1、iik
に変化する|対数への対泌が行弘であると考えたからである。!日J-t-の )J~L では、 Wí: 1メl 欽

がよ1)，y-r (1ワに急激に変化している場介、定義域ペモイ本に?)交って近似lZ11汝ペモイ本が;;i5Till!を交け
るのに汁し、後{1-のんj去では[足分台Jに呉なるi見放を)lJし1ているので、 !日j-t-の )i~_t に比

べstiffな併に付するロバス ト↑'Ij:がJtJH、干される。
動的;i之iGi化|Jij;むに合まれる変数のうちどの変数を自1U放化するかには 2つの選択肢が
考えられる。1つは操作変数のみを雌散化し状態変数は述紋|メl数とする )JiLである。

このノj法では、操作変数は区分11J~ に児なる低次の多項式によってぷ刻される 。 lrえら
れた初期条件のド、プロセスのモデルを点す微分ノjれ式を数イlrif!'t分し、 fGられた，if{ilJi
仰を最適とするよう操作変数を繰り返し:lI新する 。 この千~_tは常にゾミ行 Ill- t211fi を {!JL ら

れるというぷI~乙では J 1 2 ?;? にロノくストな f伴~Lであるが、初'JJmイ1([によっては必い角fiになっ

てしまう恐れがある。また、操作変数に刈ーする;!I!J約は作坊に取り扱えるが、状態安数

に対するilJUk!]の取り扱いは難しいという川題がある。もう 1つの)j?Lは、抹作変数だ

けではなく状態変数をも離散化する}j法である。この)Ji_tでは、 J栄作変数や状態安数

の最適化アルゴリズムrl'でのlベ引jはなく、動(10~之 j由化 !日n包は多変数の以J@化!日j jU とし

て定式化される 。 この )jjtでは、公分~Lでは対)必することが雌しかった状態安数に付

化予プロセスのモデル式の'1'には、例えば気j夜、|三役J関係のように状態変数 1，iJ 1:の|勾
係が次」ーにのような代数ノj利式で、ぶされるものもある。

ここで、 gは g二 (gl，g2， ."， gk)Tなる k次JCベクトル関数である。化学プロセスのモ

デル式の多くは-般に(2-1)式や(2-3)式のような微分方科式および代数}J・42式から構

成され、これらをまとめて DAE(Differential and Algebraic Equations)とH子ぶ。

化フ:プロセスにおける動的段通化問題とは、 u(t)を一つ定め、そのト.で、(2-1)式や

(2・3)式をWf-き、その解から(2・4)式に示すスカラーの討価関数Jを故小とする u(t)を

~L いだす!日j辺である 。 ここで、 引ま最終日手刻Jt =合にのみ依存する評仙関数、 Lは状

態変数や操作変数の経n，J変化(t=向----tf) に依存する きI~佃i関数である 。

J(u(t)) ==ゆ(x ( t / )， t.r )十fL(則的)，t)dt (2・4)

10 

このような動的巌迫化問題は一種の条件付き変分問題になるが、 x(t)や u(t)の作

ィfii領域を制限する不等式の市Ij約条件が課せられることと、 u(t)が必ずしも述続でなく

とも良いという点で占典的変分法ではすまされないことが多い。現在の工学的な最適

制御1m忠は、これよりももう少し拡張された形で定式化されている。例えば x(t)の
初期伯 x(to)は必ずしも指定される必要はなく、同様に終端のイ11}X(tf) もfllhである
必安はない。

以卜をまとめると、 件支的な非線形動的最適化問題は次のように定式化される。

Minimization 
4
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s.1. x(t) == f(x(t)， U(t)ヲt) (2・5)

g(x(t)μ(t)，t)==u 

xL s; X(t) s; xぺML5u(f)5uu
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する;制服/']も操作変数に付する;!JU約と IriJ級に処JII[することができる。欠点として、この

方法では令状態安数を離散化するため、 17111に必安な l記憶谷iA:が離散点の数に対して
念、激にiN)Jllするという|問題がある。巧初、これら 2つの)J?lのいずれを月jし3るか検討
した結果、 f}IJ~-の克法は 1 ループ毎にプロセスの数伯砧分を実行するため解法のロバ

スト性では優れているが計算時 ff\Jが長くなること、後者のん(去では，~-I-算 1 1，)=PUが知くま

た状態 ;if市Ij約の導入が符易であることから 、 後~-の )j?去を派ffJすることにした 。

以 1-- の検討結~竹、ら、動的段通化問~の解法-として以下のような )J法を月]いること

にした。

(1) [>(分毎に異なる低次の多項式で連続変数を近似する。

(2)状態変数および操作変数の両方を離散化する。

2.3.1 状態変数、操作変数の離散化

状態安数および操作変数を離散化し、動的最適化|問題を多変数段迫化liiJ題へと変換

する )j?.tとして、 Cuthrellら(1987)は以下のような手法をJ疋来している。只.体的
には状態変数 x(t)および操作変数 u(t)を、(2-6)式および(2-7)式のようにラグランジ
ュ別多項式で、近似する。

寸 市(f-tk)
X(t)==芝xIψi(t) where ψ(t) == I I 
T JiZi;(tiーら)

寸 一向 (t-tk)u(t) == L Ui 'lfIi (t) where lfIi (t) == I I 
T'AZI(ti-fk)  

(2-6) 

(2-7) 

ここで、 Kは1灰分あたりの離散点数を表す。 Kには医分内の両端の点を合めるた

め、 K二 4では x(t)および u(t)はそれぞれ 3次式で近似される。また、添え字 iは時

刻 f二 1I における値で、あることを示す O ラグランジュ多原式の特徴は、時友Ijtl に必

ず Xj を通る山線であるということである。また、 (2-6)式は前二析的に{放分可能で、ある

ため、微分仰の数値計算を高速に処理できる都合の良い形になっている。

次に各離散/.(におけるHJUfF')条件について説明する。例として医分が 1つしかなく区

分に離散点が K個ある場合、 (2・6)式を原問題rI~ の微分)J-程式か らなる (2-1)式に代入
すると次の残ぷノjれよを作る。

R(t) ==ヱXj ゆj(t)一f(X(t)，U(t)， t) (2・8)

15 

(2-8)式のだ分 )J 干111式をイn取2tぷ ?L の -filである選 }.I.l~ ?l で離散化するための必~:条

件は、次の積分)jれ式が成立することである。

flRい)1δ(t一似't== 0 i == 1，...， K (2・9)

'0 

(2・9)式の積分)j位式を解くと次の解を作る。

R(け==:LXj 'CPj(け-f(xi， ui，t) == 0 i == 1，...， K (2・10)

(2-10)式には (2 -1)よのような微分項は合まれず、各II.)~刻J 11での Kx n i凶の述、'/イに数

ブi;ft式になっている。 このように状態安数とJ栄作公放をiZ11女人17;によ って近似すること
で、動的最適化問題の市Ij約条件11'に介まれた述立微分)J手ll:式を述。:代数jjれ式に安換
することができた。その結果、動的 fI立迫化 II~J 足立は iiiti技点での述、Z代数ノJFi:式を市Ij約と

する多変数段Jl主化川題に川持された。初期条件をィ引忘すると、離散化後の多変数段Jl主

化問題は以下のようになる。

Minimiza tion J(uJ ==ゆ(X (t f )， tl ) +ヱL(X1，ui，t)

S.t エX/ゆj(tJ-f(xi，u川 ==0 i==2ヲぅK (2-11) 

g(Xi， ui，t)== 0 i二 2ラヲK

XL三XI-5xぺuL5U15uu， xff()ノ二二 X!

変数離散化の結果、微分)){'μ¥jlJlj約をi!J1j*')としてイJする動的段通化川辺は、 -r I -/~H~ 

散点の数や配[tLを決めれば、代数万平日式を市Ij約とする縦ii女}.¥の多変数以Jl主化IIlJ題とし

て定式化され、変分j去や h立大以内を HJ し 3ず数f~lrtlー Il h jT-i.tによってidilEjvtを求めること
ができる。今同のケースでは|メ分数を lとしたが、'ぷ|僚には狭い領域でfC、激に変換す

る stiffな関数を iれーの|共j数で定義域全体で近似することは史H=-しいため、級数のIYな

る幅を持つ灰分?圧に呉なる近似i児数をJ1Jし、ることになる。この場合、動的il定通化問題

の定式化に_f;=-1二の変更を加える必安がある。
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|μベ分放を入y古弘fλ、 l 什lμメベ;分あたりの;縦i訓枕If:!散孜}人fλ1，1仁‘!:1I1‘
における1状j犬よf態よER変数、操作変放の近似|勾数をが(1)、，，'(t)で火すι 近似WJ数としてラグ

ランジュ多Jl'!_fにを仙川するのは|メ;分数が!のJ幼イ?と IIiJじだが、必叫に).必じて|メー分!日jの

述あげI~ (状態変放はー般に辿枕で、あるが、 J栄作家紋はそうとは ru~ らなしリを与，).，:6:して、

1/分!lUの境界における(2-10)式の;nlJ*'0条件の代わりに次のilIIJ約条1'1'-を加える。

x'ー，(t K ) == x' (t， )ぅ j二 2ヲ…，NE (2-12) 

次に1/分数NE、lベ分l付の出1U技}，'.(数がK=2であるようなl必介について与-える コK=
2の場介、 1'. ，;じの定式化によればl足分の rl [jj~NJ の削げたの;において伐ぷ )J f'1~λ の， i、 r~1111iを行

う。本研究では、この|メ:分数NE、雌jj丸L，I，(数K=2とする変放の自itjj文化?_tをJ'Ji:修正
した後)Jオイラ_'(去による変数出1U放化を行った。次節では、会主欽出lfij文化により定式化
された多変数以j直化!日j;l!日の W~?L について汗しく 1記 ryJする。

17 

2.4多変数最適化問題の数値計算法

10J (1011之Jl主化lJilUにおいては、これまで、微分おうYFに必づくアプローチが大きな以来

を1-_げてきた特に以小化すべき 11的関数を巡次 2次近似してj又彼li111を行うことに
より rt~ \.，''1 11え *'1ゾ 1: を持たせるニュートン j去の与-え )J と、 11 的関数イl~{ を ìfí， ~J，~J ~こ il~え少させる

降卜子去のイ与え)JをいかにしてIlllj点させるかという/，(にノJ が~I:がれ、そのネliiJAJi:'j;i-に俊

れた収*特性をJ、千つ千?Lが多く IJ日発されている。
本研究では、バッチぷfJlプロセスの動的1{え迎化Piliziの解iLとして従米のさに分iLゃid
大bxtq!をi白川せず、数:flH3 r jluI i去を採川した。この??;止には、近年の放.fIILíllroî の分~!f' にお

ける最適化アルゴリズムの驚くべき速さでのJlli止とがあった。帝京形，11'jlllI UlJ 1illに付してで

はあるが、.fJLイI~ 数卜万から数({)Jの変数をf、?っ|問題を'夫川的に解き 1!]:るまでになって

おり、このような大規模な!，'Ij忠を厳衝に扱えるのは他の解法には凡られない大きな特

徴である。したがって、今後係々な動的紋迫化問題の解法は11i.filLil'lllij i去をベースとし
て反日目されていくものと考えられる。

制約十J き非線形多変数以迫化問題すなわち JI:~波形 dl-liIlilJ!ji21に付する解法は激多く
従来されているが、その巾でも，'，:]し、許価をf!?ているのが逐次 2次，1Ii，fJhL(sQP ~L: 
Successive Quadratic Programing) である。SQPÛ2 は、 1970 イド代後、 l~. ， Hanや

Prowellらによ って開発された非線形計l町問題の 1解法であり、 ;liiJ約なしJI:線)1ラ，jl' jllJI 
!日j題に対する準ニュー トンj去をf!JiJ約付き問題に拡娠したものとみなすことができ、そ

の収束の速さには定Ihlfがある。しかし、 SQP法では、変数の数が11//}JIIするにつれて、

ヘッセ行列などに必要となる計算機の記'憶符立が急激に明人ーし、また，J算lI，jllUがj乏く
なってしまう問題がある。したがって、大規模な数式モデルで1<JJLされる化学プロセ

スの動的最適化問題を、 SQP 法により uLI抜解くことは非常に ~I雌である 。

ところで、化学プロセスの動的段通化問題では、以迫化変数の数も多いが、;!i'!J約条

件式の数も多いため、実際にはii之i由化のiI r t 1皮は小さくなることが多し 3。この，i.'，(にぷ:
トlし、大規模な化学プロセスの動的最適化問題のmjLとして間約ヘ ッセ行ダiJを)1 JしIた

rSQP 法 (ReducedHessian SQP法)が従来された。本州究では、この rSQP~去を

月jいてパッチぷ問プロセスの以適操作法をj引y，した。次節以降では、従米の SQP~L 

およびrSQP~去について況 IYJする。

2.4.1 従来の SQP法

一般に、 JI-:市J幻影計同問題 (NLP) は次のように定式化される。

min f(x) 
λモ')¥"

S.t. h(x) = 0 

(2-13) 

(2 -14) 
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ここで、 X(t)は X(t)二 (XJ(t)，X2(t)， .." Xn(t))T の n 次ノ民主~主化公数ベクトル、 f(X) はスカ

ラーのu的関数、 h二 (hl，h2， ".， hm)Tはm次ICベクトル関数である。このようなJI三線
形r;j-![lJinU題を逐次2次百十日bi問題に近似して解いてゆく方法がSQP法である。 般に

非線形r~ rllTlj問題には不等式ifJlj約が合まれるが、ここでは簡単のために等式11JI凶Jのみを

イiする非線形計!rujH}J忠について考える。

いま、 J保宋オ宗;乙υj点1.'‘!1l
2 次，i計?刊汁1-♂-11仰!ド向州l由刈h可:jIi問l珂日忠をイ考写号トえる O

ザパd2)=jd27弘一民lVhlU27一町川IBI2

+ V' h2 V' ~ -1 Bjj V' hj -T V' h2 T )d 2 (2-19) 

-d2 T (B21 -V' h2 V' h1-
1
B
j1
)V' h1-
T 
h + ~ hTV' hj-1B11V' ~ -T h 
2 

町l1n
dε9{" 

削 k)TjdヤT (2-15) 
+ d2 T (Y'.(2 -V' h2 V' h1-1Y'.ぷ)-V'J;TV' hl-

T 
h 

S.t. h(xk) + V' h(Xk)T d = 0 (2・16)
もし、 (2-19)式の Hessianが正定他行列であれば唯 'の最適解 d1* が存在し、dヲ*は

マf(d/)= 0から求めることができる。また、 dfについては、 (2-18)式より求めるこ

とができる。このときのラグランジュ乗数ベクトル λ本は次式から求め られる。

(2-15)式は、 (2・13)式のIJ的関数を現在の探索点 Xkにおいて 2次関数で近似したもの

である。ただし、定数項は探索に影響を与えないので省略している。また、 (2-16)式

は、 (2-14)式のilJIj約条件式を探索jkxk において 1次近似したものである。ここで、 n

次元ベクトル dは現不正の探索点ぬからの次の探索点 Xk+Jへの変位 d=Xk+J -Xkを

表している。以後、マf(Xk)をマ("h (Xk)を単なる h と略記する。また、マh はフル

ランクの nx m行列であるとする。

(2-15)式および(2-16)式からなる 2次計画問題の最も簡単な解法は、線形制約式をflJ

いて独立で、ない最適化変数を評価関数から削除する)J'法である。(2-14)式q-Jのベクト

ルおよび行列が次のように衣現されるとする。

V'f(d~) = V' hλ (2・20)

このように制約条件式によ って独立で、ない段通化変数を削除し、制約無しの 2次計

IlIJimJ題を解く丈ntが、 ;!JIj約条件付き 2次計1ilii問題を解く唯 sのノj法ではなし iO ~子に化

学プロセスでは問題の規模が大きいため、計算H、?問の附加、必~とする r11 抗機メモリ

の増加といったfifJ題が性じる。そこで次節では、 Schmidら (1993、1994) らが提案

した大規校な多変数段通化問題に過した簡約ヘッセ行ダIJを)IJいたrSQP?tについて託
[列する。
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(2-17) 2.4.2 簡約ヘッセ行列を用いた rSQP法
簡約ヘッセ行列を)11いたrSQP1t (Reduced Hessian SQP : rSQP)が従米t11しミて

きた SQP法と異なる点として、以|ごの 3点が挙げられる。

ここで、 dlE 9i 
m、d2E 9i 

n-m となるようその他の行列を分割した。(2-16)式から dl

を求めると(2-18)式のようになる。

dl = -V'hl
-T 
(h + V'h2

T 
d2) (2・18)

1.探索空間の分解

2，ヘッセ行列を合むlJ-1の近似計算

3. ラグランジュ乗数の計算)j法

以下では、これらの点を中心に rSQP法について説明する。

(2-18)式を(2-15)式に代入すると、もともとの 2次計画問題は、 (2-19)式の最小化を目

的とする段通化変数の数 n-mの 2次計阿問題となる。 (1)探索空間の分解

rSQP法の場合、まず、以ドのように去される n次JE1刊行手iJを導入する。
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(Yk Zk) (2・21)
の j[~llj↑午より(て h;/ Yk 0)もフルランクでなけれl工な らなし三わしたカまって、てhfYK 
がJE日Ijとなることが分かる。よって、 (2-25)式から、

ただ し、Ykε9f
11 X m、Zkε9?

n x (n-m)である。また、 Zkは咋:式i!IIJ約ベクトル|月数んの

p¥交付iヤ!日!となるよう次のように定める。
py二一('Vhk 

T
Yk 
)-1 hk (2・27)

V hk 
T ~lk == 0 (2-22) 

となる。

(2-23)式を(2-15)式に代入し定数以を無視すると以下のようになる。

この 2つのツRIlljに探索)J-[I1Jを分割すると、

dk == YkP'yキZkPZ (2・23) ロ11n
pzε91

n-m 

(Zk
T
町 +ZKT叩 y)Tpz十川TBkZk) pz 

となる。ただし、 pyE9fm、pzι9?(n-m) である。

れは、(YkZk)がIlJ11jであるようなものであれば、その選択の仕方はイt立であるが、

例として(2-24)式で、ぶされる選択法がある。このれと Zkは、選択のイ1=)fによ って

は名反復において、その rn-算だけで多くの時間を~する場合もあるが、 (2 ・ 24)式は ;11-

71速度の[0iで、最も有効であると Schmid(1993) によ って報告されている。

S.t. χL_Xk-YkPy三ZkPZ三xU-Xk-YkPr (2-28) 

¥
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(2・24)

ここで、 zJBKZKを倍j約ヘッセ行列をH乎ぶ。

以上.のようなf:JlltIで、 dkE 9? 
n を変数とする 12式市iJ約イJ きの 2 次~n- 111JÎPU題が、 Pどε

9ì'l-m を変数とする ~ffiJ約条件なしの 2 次計lIRÎ問題へと変換することができた。 このよう

に各反復において(2・28)式で、衣される 2次近似モデルを逐次解く下法のことを rSQP

法と呼ぶ。

py、pzから、 (2-23)式により探索方向が決定され、次の反復点を

ただし、マhT = (C(x) N(x)) であり、 C(x)ε 究
mxm、N(x)ζ 究

mx (nィn)である。

さて、 (2-22)式より (2-16)の等式制約は、

X，.， 1 == X， +αd  k+1 "'''k' '-̂'k-k (2-29) 

二 hk+ Vhk
T 
(Ykpy +ZkPz) (2-25) 

で定める(ただし引は直線探索により決定される定数)。このようにして瓜の(2-15)

式ではn個あった最適化変数が(2-28)式で、はn-mイ凶となることが分かる。したがって、

化学プロセスのように等式ilJIJk/)を多く合む(つまり m が大きし】)以迫化川辺に rSQP

法を月7いると最適化変数を大rph;に削減できる。

o == hk + V hk 
T 
d k 

となる。ところで (2-22)式から

Vhk
T 
(民 Zk)==(Vh九 0) (2・26)

(2)ヘッセ行列を含む項の近似計算

最適化変数が大幅にi引JiJ，長されても、そのままヘッセ行列をJlJし】るのでは rSQPi去の
効果が半減してしまう 。それを[rll避するために、 Biegler(1995)らは次のように Zk

T

BkZkを、 B'k三 ZKTBk ZKとおいて近似する万法を提案している。すなわち、的-約ヘ

ツセ行列 B'kは次の BFGS公式により史来rrされる。ここで、B'kε労 (n-lI1)x (n-m)である。

=hk+17hkTyjpy 

となる(マhkTykε9f m x m)。もし、 ¥lhk をフルランクであると似定すると、 (Yk Zk) 
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YkYk B kSkSkJ B k 
B k+1 == B k +ーーで一一一 市

Yk' Sk Sk' B kSk 
(2-30) 

=一(yTVh)-' yT (Vj十Bd)

Sk ==αkPz，yk=ZJ(VxL(Xμ1 ，ん+1)-V_¥.L(xk，λ'k+1 )) 
この式をJlJいて λを計算する。

(3)ラグランジュ乗数の計算方法

従/Kilでは、ラグランジュ乗数は各反復における QPで科られる。しかしrSQP法
では、各以後における QPで、等式制約に対するラグランジュ来数が計算されないため

に個別にfila11しなければならなし】。なお、以下の式変形で、は添え乍kを名目併する。
まずキューン・タッカ一条イ午から次式が成り立つ。

¥
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(2-31) 

2.5結言

本章では、化学プロセスの大規模な動的披迫化問題を、状態安数や操作変数を離散

化することで多変数故適化問題として定式化し故適解を求めるアプローチについて

説明した。また、簡がJヘッセ行列を用いたrSQP{去を手IjJt J し、 r1 ! 'J~H ，f 防j の 211縮化、記

憶符量の削減がfJJ能となることをぶした。本手法は、化学プロセスの動的故適化lIij題

のように、変数および制約条件式の数が多く最適化のIl山!立二が小さい問題に適した千

法である。今後、様々な化学プロセスの動的段通化問題への本f.Ltの迎HJが進むもの
と期待される。

ここで n+m 次の正則行列 Qを次の ように定める。

Q=((YOZ);) (2-32) 

すると、 (2-31)式は次式のように式変形できる

Vh)(P(W) QJ I VhT 。Q PA z ニ -Q'I ~ 
つまり、

YBY YBZ 
YVhlrjlY

町
ZT BY ZT BZ 0 11 pz 1== -1 ZTVj 
VhTy 0 0λh  

(2・33)

(2-34) 

第 1行のみを計算すると 、

λ== -(yTVh)一l(yTVj+yTBYpy+yTBZpz) (2・35)
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第 3章

バッチ蒸留フロセスの最適構造と最適操作

3.1 緒言

近年、生産品種、生産量の笈動などへの対処の柔軟さから、パッチ蒸留による分離

が見抗されてきている。従来バッチ蒸留では、塔底のリボイラーに原料を供給し、低

沸成分から)11tiに、製品、オフスペック品、製品という )IIHに椛頂からWftHさせる情造の

濃縮部型塔 (RectiちTingcolumn)が広く用いられてきた。このような構造以外に、

Fig.3-1のri)央に示すように、原料を塔頂の還流槽に供給し、向i1T成分から)lluに培;成

より抜き H'，す構造の同収部型塔 (Strippingcolumn)や、Fig.3-1のイiに示すように、

以料をリボイラーと還流糟に供給し、抜き出しを行わず、 に低減I~成分を jEj定例に、 117iM!;

成分をリボイラーに濃縮する構造の全還流型以:(Total reflux column)もある。なお、

Fig. 3-1中の Pは製品を、 Sはスロ ップカット、数rJ-ては成分を表している。また、 [?(J

r!'、リボイラーへの矢印は熱の流れを表している。

Rectifying 

column 

Stripping 

column 

Pll由自由

Total refl ux 

column 

Fig.3・1Three types of column (Ternary separation) 

パッチぷ留では、プロセス内の状態が非定75・になることから、rr.j:fHJとともに椛をど

のように操作するかが主要な川題となる 。 これまで、波~i~ffl) }~I) 併を対象に、花々の還

流量操作法が提案されてきた。主なものに、 (1) -).E還流;itで、操作する (mlliキIL成は

変化)万法、 (2)初出来11成が -定となるように還流民を変化させるノパ去、 (3) りaえら

れた JI~ 1ïtI j を段適にするように還流 ;it を操作する )J~去、などがある 。 そして、法流;止を

時間の関数として段通化しでも、分離性能はあまり ri，]1二しないと 1iわれてきた

(Luyben， 1992)。

25 
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を、そ

一定操作 (C-policy)

製lullおよびスロ ップカット抜き山し[1.]:のj主流比 ([u1以前;別格ではII}ilJI;比)

れぞれの)tJJ[Hjにおいて独立:に a定のイ[rjとして最迫化する。

1. 

を、そ

最適操作 (V-policy)

製品およびスロップカット抜き出し時の還流比 ([11]収古limmで、はfJf沸比)
れぞれ昨日]の関数として段適化する。

2. 

3成分系、を分離する際には、全蒸fR期間は

S2 P2 

濃縮百111担以;を用いて、 C-policyにより

Fig. 3-2に示す 5つの期間に大別される。

Pl ω
活
-
H
K
D
C
ω
肖

ペマ&流)~~~ J:{トでは、作段のホールドアップが鉱悦でき るか、あるいはぷfii終 [11.):にお

ける段ホ ー ル ドアップの総:止とその、iえより組成がff(:}Eで きれば、物Tf収文より fl~ ?~I} 、 1":J 

i11}製lullii;:はli「11:で、きる。したがって、あらかじめリボイラ ーと泣沈相に物質収支;から
ぶめ ら れる製JIlllilt に相、りする止の原料を仕込み、ホールドアップ ーÆの条件で日E[~j~す

れば、希でする製品を作ることができる。この場介、府頂のiE定例の液レベルを -去
に保つ;lJ!J仰を行うのみでよし】。このような操作の簡易さという)，¥から、全泣沈1日上fFの
操作?tとして、各槽のホールドアップを -}iごとする操作法-がヤらJrlし3られてきた
(Theybal， 1970) 。 しかしながら、ホールドアップ-定の操作は、分離に必~なエネル

ギーの故小化という点から凡れば最適とは限らなしユ。

そこで本研究では、濃縮部i~~t存、同収日I~型略、令還~fi[型塔の 3 荷知の躍を対象に、

柏々の分離条件ードでの最適操作法を導出し、最適化の効果の検討および各構造の分離

性能を比較した。また、パッチ蒸留プロセスの最適操作法は、分離する系の気液平衡

関係に大きく依存する。そこで本研究では、気i{支平衡関係と還流量の最適な操作ノfタ

ーンとの関係についても考祭した。

ts 

Fig. 3-2 Reflux rate profile of rectifying column (C-policy) 

t4 

Tin1e 

。バッチ蒸留プロセスの操作法

本章では、 Fig.3-1に示す 3種類のパッチ蒸留プロセスを用いて 2成分および3成

分混合物を分離する場合の最適操作問題について考えた。以下では各パッチ蒸留プロ

セスの操作法について説明する。

3.2 

1.原料をリボイラー糟に供給する(時刻 0)

2.令還流運転によるスタートアップ (0~ tl) 

3. 1Ll~引;忠JLllfl を製品タンク P1 へ抜き出す (tl ~ t2) 

4.製品タンクを 81に切り替え、スロップカ ットを抜き IHす (t2~ t3) 

5.製品タンクを P2に切り存え、 中問j淵沸労弗}/‘け4も~rl日1

6.Z製2d品h夕ンクを 82に七旬切j以Jりf存干え、スロップカ ットをJ友き 11Jfす (t4--... t5) 

このとき、各11.f刻において以下のような制約が性じる。

t 1 : f!j!J約なし

t2 : P1の(氏以1;成う〉剤u必カ'i11:li州製品スペ ック以 l-_で、あること
t :~ : ;IIIj約なし

tl : P2 の rll 問 i11~ / .l~ 成分キfLJ~が rt' 間 ~41~}.¥製品スペック以卜.であること

t5 : P3 の I~"~i11;成分組成が!日'ji1~1 製 111111 ス ペッ ク以 1 --であること

3.2.1 濃縮部型矯・回収部型塔の操作法

濃縮部j出身;およびド1]収部型塔の分離は次のように行われる。 iF支給部亙~l黙では、原料

をリボイラー補に仕込んだ後、炊き上げを開始し全還流で運，転する。還流411組成が{氏

以1;製品スペックを満たした時点で、還j流荒槽カか3らの製品J抜友き日出lしを開始する O 製品村榊fが
スペツクをj渦f前有たさなくなつた1]‘5ιy.}ι):}点l

クをj渦的たさないJ抜友き J山iハlしj液{伝友幻)を抜き出すO 以後、沸点の低い!llftに、第Jfiから製品、ス
ロップカットの抜き出しを1iう。リボイラーの高沸成分組成が製品スペックを満たし
た段附でぷfii終 fとなる。

1111 収点117114AJ では、まず原料を還流糟にイ[=込んだ後、炊き卜.げを開始し令還流でj~転

する。リボイラ一系!I_J&1J¥ rr:ji州製品スペックを満たしたH寺/，7.、で、リボイラーからの製JIll

のJ友き lllf しを開始する 。 以後、終(ほから Milkの向い !11f{に ~11171 、スロ ッ プカットを J友き

tlllす。還流4111!のfLli1t}J&分MlJ~が製 11111 スペ ッ クを満たした段附で315fR終了となる 。

本研究では、還流il;:の以適化が分離れ能にうえる影特を l調べるため、名塔に対して

2柿似の操作法を l没定した。

-方、濃縮計11111mをJf1し 1て、 V-policyにより 3成分系出介溶液を分離する|僚には、

C-policyの場イ?とJ711yt:なり、全ぷfdjUjiiijはFig.3-3にIFす4つのWJ↑iljに大日ljされる。
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スロ yフカットを分自作する (tl-----t2) 

Il llHjMill-l;製lullを浪納する (t2-----b) 

スロ ップカ y トを分離する (t:3 

3. jl;l iflL fl/liを81に切り杯え、

4. j~indfÎ を P2 に切り伴え、

5. )泣j1L十円を 82に切り f与え、 、、
‘，
，，，

4
E
L
 

このとき、各11，'1刻において以下のような制約がある。~ 
Sl PA 

ω
H
E
K
コロ
ω
ぱ

tl : P1の低j作成分キfl成が低i4t，製品スペ yク以上で、あること
t2 :制約なし

t:3 : P2の11:11出沸点成分組成が~1] 1m ií) t~ 点製 lull スペ ッ ク以|二で、あること

し:P3の，'::ji11~成分組成が日沸製till スペ ッ ク以 t -_ で、あること

t4 

Time 

。

また、ノ訂遺~ftL )日 j芥についても濃縮部型培・[Lll収部l~:!椛と IlîJ{J に、 jl立 j由化の効果を l十r

価するために C.policyおよびV.policyの2種鎮の操作法を 1没定した。

Fig.3・3Reflux rate profile of rectifying column (V-policy) 

このとき、各11.[刻において以ドのような制約がある。

各相の初!tJJホールドア ップ.ilごとし、
一定操作 (C.policy)

還流糟、リボイラー柵の n~:自呈はAEWIll

を段通化する。

1. 

tl : P1の1Lli11，成分キ11成が低減J製品スペ ック以卜aで、あること

t2 : )!J!J *りなし

t:) : P2のIjIjilIMPIll成分刻!成がql問jd1jjk製品スペ ック以卜，で、あること

t，j : P3の117iM1;成分組成が向沸製品スペ ック以上であること

j宝'IJ↑L;t1;を11.):Il¥jの|別委文とし

最適操作 (V.policy)

J2i志村ij、リボイラー糟の初期ホールドアップに}JIIえ、

て段通化する。

2. 

全).主流1日併をJiJいた多成分系、の分向性では、上記のように低?iJli~与JillJl から )11引に分離する

千)11買の他に、いl収庁1)型塔のように向沸製品から ) Im に分向性する )JÛ~ も考-えられる 。 そこ

本研究では而抹作法について検討した。

本研究では、 C.policyのみに全還流運転期間 (0---tl)を設けた。これは、令還流

逆転u)n日!なしで C.policyを行った場合、蒸留開始i任後に出沸成分がwnu液r!lに混入し、
P1 Ij 1の製品がスペックを満たせなくなってしまうためである。V.policyでは、蒸留

rf 1 )主流:itを11，'1n.¥jと共に公化させることができるため、あえて全還流逆転の期間を設定

する必安はない。

バッチ蒸留プロセスの動的モデル

本研究では、 3種郊のパッチぷfRプロセスの動的モデルを作成するにあたり、以ド
の(1)---(7)の似定を導入した。

で、

3.3 

また、ぷ気ホールドアぅ~とする 。(1)椛は段土佐とし、各段のモルホールドアップは

ヌフ。は無悦できる。

(2)全ての段は完全混介で、公?1支は、I乙衡状態にある。

(3)成分間の気減、li衡関係は相対何発度'定とする。

3.2.2 全還流型塔の操作法

ぺそ還流)~~!J;ftを)ljいて多成分系混合溶液を分離する場介、全jf15留期間に波って抜き tH

しなしの全j送流逆転を行う 。ハイ本的には、原料をリボイラー相および還流桝にある剖

介で、11:Jふんだ後、炊き.Lげを開始し全還流で逆転する。還流桝、リボイラーの組成が、

それぞれ低j州、 fzlMljBJilull スペ ッ クを j持たした時点で蒸fR を終了する 。 全還流 f\~!.C{rでは
1 [111 の操作によって 2 製 lull の分離しかできないので、 3 成分系以卜.のiJ~{子溶液の分離

では後数[IIJの全還流操作を繰り返す。従米の全還流制収では、スロ ップカットの抜き

HII しをィ考慮せず、以料のすべてを ~I~i~ として符ていた。 しかし、スロッ プカ ッ トを抜

き/111さないことは、分離条件が厳しくなったJZ'合に令泣流flWEにと って不利に働く 。
そこ で本研究では、令還流)~~>>r~においても、以ドに/示すスロ ッ プカ ッ トの分離をィ考慮

した1~fr: {去を )1] いることにした 。

1. )J~l キl を j近流桝 P1 およびリボイラ -P3 にイ 1 :込む (時刻J 0) 

2.低MUBhilillを法比例 PlにiJ民総する (0---tl) 
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Yj= αlXl 
ー エαiXl (3-1) 

Reboiler 
d'H.._LX: ム
FUHr，w=LvXl N一九JYi.rl'h
dt 

(3・2)

(4)明内は '}E圧力で逆転され、圧力損失は無視できる。

(5)炊き卜.げ蒸気昆は 一定とし、熱収支は考慮しなし 1。また、身干の熱容量;および放熱

は月号制できる。

(6)コンデンサーは全総とし、過冷却はしなし】。また、コンデンサーの液ホールドア

ップは11川見できる。

(7)原料イ上込み日?問は無仰でき、逆転開始H守にリボイラ一、還流相、各段仁に沸点if支

が既にイ長代するものとする。また、各糟で濃縮された製品を抜き山す時nuも無仰
できる。

vf 
N
 

rL 
一一今 (3-3) 

1i'ay j (j = 1 -N) 
dH. .X Iτづ} /川j 二 (κ1ι+什IYiりUい;，j什j介.十+什l一VJりり7うν汐;YノJ十(L(与ιj-I→lバXlりい/汁川+1一L人jバんx毛呉叱Xi，jりω;，j
dt 

(3・4)

HIro) j 二叱+1κ+LJー1-Lj = 0 
dt 

(3・5)

以 1-，の似定のドでの各パッチ蒸留プロセスの動的モデルを以下で説明する。なお、

モデル式r11の記号については、本節末にまとめて記す。
Reflux drum mfjifeI = V;Yi.l -(L，.l'/ + D)Xi.n~1 (3-6) 

Ref1ux 
drum 

空丘二V..-L ，.-D 
dt 川町/ (3・7)

Ref1ux L Distil1ate D |Hpk 

Prod uct tank k 
dHn，X" 

f k /!5__ = Dx 
dt /，rl!_1 

(3-8) 

Rectifying column 
Product 

tank 
dHpk = D 
dt 

(3・9)

H
 

Reboiiler 

3.3.2 回収部型塔の動的モデル

前述の仮定の下で同収部地塔の動的モデルは、以 ドの微分)Jれ式および代数ブjれ式

によって表現される。

Fig. 3-4 Rectiちringbatch distillation column 

Reboiler 
d1{ _，-X. L 
reυ I，ff:.υ=LNXl，NーにhYi，reh-WXi.reh 
dt 

(3・10)

3.3.1 濃縮部型塔の動的モデル

前述の仮定の下で、濃縮部jMtA;の動的モデルは、以ドの微分方程式および代数力程式
によって友現される。

生生=L.， -V .I.-W  dt JV reo 
(3-11) 
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Tray j ( j = 1 -N) 

Reflux drum 

Product tank k 

dH X I ¥ I ¥ 

，ゾ j 、/ 二 (¥+lYI/+l-VjYlJ)+(LjJl/ーl-Ljxl/)dt 、ノ、/

d万
川¥'，!_==V.，-V+L.，-L==0 
dt j十 I J' )ー l

dH 
rげ i，rげ二 V]Yi.]-Lrel Xi.rげdt 

dH_r 
一」ユ =V，、-Lr
dt ‘パi

x
 
w
 

X

一
円一

d

，d

一

空!l==w
dt 
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(3-12) 
dH...， 
-JL=V.-L ， 
dt I rel 

(3-23) 

(3-13) なお、モデル式~~ 1の使川記号は以下の通り である。

Notation 

(3-14) 

(3-15) 

N

M此

L

V

D

W

H(3・16)

x 

(3-17) y 

Greek letters 

3.3.3 全還流型塔の動的モデル

前述の仮定の下で全還流ft!塔の動的モデルは、以下の微分ノj程式および代数方程式

によってぷ現される。

Reboiler 

Tray j (jニ1・ N)

Reflux drum 

d'H ，X ， ユl.reoこんXi.N -VrehYi 

VF 
N
 

L
 

一一今

dHZXIL=(κ+]Yj→]りlj)+(Lj--lX「

dM 
Wj=作I 叱+Lj-l-Lj=O
dt 

!HreJx"re_f=VlYi，l-Lr々/Xi、rげdt 

α 

Scripts 

(3-18) j 

k 

reb 

(3・19) ザ

p
s

(3-20) 

(3-21) 

(3-22) 

ぷfln十日間
蒸留土佐段数(還流柑およびリボイラ一村i[を合まず)

分離成分数
、IXn二よζ 目 d

1返 01し旦エ

炊き l二げ蒸気量

官出液流伝

(行出i1支流i止

ホールドアップ

j従来li成

蒸気組成

[h] 

[ー]

[ー]

[knlo1/h] 

[kmol/h] 

[kmol/h] 

[kmol/h] 

[kn101] 

[nlo1e合ac.]

[nlole frac.] 

~;U X j-}iIT ~s J文 [-] 

成分布ニザ (1止が!}成分から)11;[にi二 1，2，.・.， NC) 

段存ザ (椛H1からJII;iにj=lJr・.， N) 
製品/スロ ップカットタンク書ひ (k二 Pl，Sl，P2，S2，P3，S3) 

リボイラー桝

還流枠i

製品タンク

スロ ッフ。カットタンク
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Table 3・1Simulation data for three types of column 

(Binary separation， Base case) 
3.4 2成分系分離の最適操作

3.4.1 問題設定と結果

はじめに、 2 成分系分離を対象として、 b支給部別格、 [111収部 J~~ J芥および全泣沈}~~!併

の最適操作法を導:H'，した。本研究では、最適化の評価指標として(3・24)式で、定義され

るCapacityFactor (以ド CAPと呼ぶ)を月1いた。

Total n umber of trays : 10 
(Reboiler and reflux drum are not included) 
Feed composition (light I heavy) : 0.5 I 0.5 
Relative volatility : 3.0 I 1.0 
Product specification 
Top : 0.99 mol frac. of light component 
Bottom : 0.99 mol 台ac.of heavy component 
Boil-up rate : 50 [kn101/h] 

Reflux flow rate : 20.0 -80.0 [kmollh] 
Tray efficiency : 1. 0 
Holdup of each tray : 0.3 [kmol] 
Amount of feed : 103.0 [kn101] 
Reflux drum holdup 
Rectiちringcolumn 
Total refl ux col umn 

Re boiler hold up 
Stripping column 
Total reflux column 

CAP=総製品量/1バッチの処理に要する総時間 (3・24)

1 -:.式の CAP は、 fi1~ 1\~処Jlp: Il~，f 問汁たりに作られる製!日l;立を意味する 。 総てのJ311lllMf

等しい価fi11aをもっと仮定しているが、製品の価値を考慮し屯み係数を導入することも

JJI能である。本研究では、原料と搭本体の加熱に必要な熱訟は考慮していなし】。これ

らの加熱に必月!な熱量は、令ての構造の塔でほぼ等しいとみなすことができ、 CAP

のイlむを比較する際には影響は小さいと考え無促した。また、運l転中の炊き上げぷ気ht

を 'Jとと仮定していることから、 CAPは単位消費エネルギーあたりの製dillf止に比例

する。本研究では、 1バッチあたりの処珂量、原料組成、製品スペック、 tE;段数は既

知とした。そして、このような設定の下で、各構造の塔に対して、 (3-24)式のイ111を最

大とする操作法を求めた。

分縦性能比較のための標準となる設定 (Basecase) を、 Table3-1に示す。港内で

のフラツデイング等を考慮し、還流量には上下限制約を課した。リボイラーのホール

ドアップの下限値は、実際には伝熱面積等の物理的な制約から定まる。しかしながら

本研究では、濃縮部型塔と回収部~~!溶を同等の条件で比較するため、物理的な条件を

考慮せず、還流糟のホールドアップの下限値と等しくした。また、設定条件の違いの

影響を考えるため、 Table3・2に示す標準設定 (Basecase)から原料組成、製品スペ

ックお よび相対揮発度を変更した種々の設定に対して、 (3・24)式の評価を最適にする

操作法を求めた。

: 1.0 [kmol] 
: 1 -100.0 [kmol] 

: 1.0 [kmol] 
: 1 -100 [kmol] 

Table 3・2Operating conditions 

Base case 
Case 1a 
Case 1b 
Case 2a 
Case 2b 
Case 2c 
Case 3a 
Case 3b 
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volatility 
(light I heavy) 

3.0 I 1.0 

3.0 I 1.0 

3.0 I 1.0 

3.0 I 1.0 

3.0 I 1.0 

3.0 I 1.0 

4.0/1.0 
2.5/1.0 

Table 3-2に示した 8通りの設定に対して、 C-policyおよびV-policyを行って符ら

れた評価(CAP)の他を Table3・3に示す。
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Table 3・3CAP fo1' each operating condition 

RectiちTingcolumn Stripping colulnn Total reflux 
column 

C-policy V-policy C-policy V-polic芝 C-policy V-policy 
Base case 20.6 24.6 9.7 13.2 15.9 25.5 
Case 1a 23.5 27.0 12.4 17.3 23.7 27.6 
Case 1b 21.5 25.6 9.8 11.8 12.9 26.0 
Case 2a 49.1 5l.2 14.4 16.9 21.3 52.4 
Case 2b 29.0 3l.4 34.5 39.4 41.0 44.9 
Case 2c 25.3 28.3 21.0 26.0 30.9 33.3 
Case 3a 29.1 34.2 1l.4 15.3 18.5 34.9 
Case 3b 15.5 18.7 8.3 11.1 12.7 20.5 

C-policv 

ハUnu 

Rectifying col umn 

80 

60 

40 

20 

ハ
υ

n
U
 

また、保itii設定の Basecaseについては、 C-policyおよびV-policyを計ったときの

還流山およびリボイラー糟ホールドアップの経u，y:変化(~ 11 収行I~ )~~J椛は ill ~fiL f'，"iホールド
アップ)を Fig.3・5に、権内低減;成分キ11成(fnJ収部理!堵;は尚沸成分系111ぷ)を Fig.3-6 
にノj¥す。これらのグラフについては、後ほど注しく検討する。

Stripping column 

100 

80 

60 

Table 3-3から、次の 3つの特徴を読みとることができる。
40 

(1)多くの分離条件で、回収部型塔の分離性能は、濃縮部型塔より劣る。

(2) 濃縮行f~~~搭と同収部型塔では、 V-policy を行っても、 C-policy に比べ CAP の他
のよ付加は小さいが、全還流型塔では、 V-policyを行うことにより CAPの仰は大

きく向上する。

(3)全還流型椛に V-policyを適用した場合、全還流布!培は全ての分離条件で他の椛

と同等か、それ以上の分離性能を有する。

20 
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Fig. 3-5 Optimal ope1'ation profiles of three columns (Base case) 
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3.4.2 気液平衡関係と分離性能

多くの分ijjii条十!こで、 [111 収 51311!!塔の分離十tfì~ が濃縮白[))~~!土佐に劣る結果については、気i伝

子校~f 関係の非対称'1 ';1:が]: な原因である o l! 1] ち、相対t~l15cJ交ー定の条件のもとでは、うJ

V-oolicv C-oolicv 

離の推進プJとなる v(x)-x (ここで、 x は低減j成分のモル分二字、 y(x)は x に、F衡なぷ

気の(氏以li成分モル分ユキnのイI(iが、 Fig.3-7 の jT~I~J にぷすように x 二 0.5 の級に対して
の小さいんーに膨らんでいる。このような条件卜では、 t呆イ乍帝京の傾きが lより小さいj畏

縮白1)Jt!塔で、リボイラーに白濃度の向沸成分を ù~k~;1することに比べ、操作総の傾きが
1 より大きい川収ifilm塔で、還流榊に lfJ濃度の il1:i'Jl}成分を jlt紡することの )jが~jfr しく
なる 。 この気波、|三衡関係の特徴が、 rrJl 収 iZ13}11HZ の分割tYI: fJ'~が濃縮白I~ J1~!取に比べ劣る t

な以凶である。
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したがって、気j伝子衡関係の特徴が変われば、 Table3・3とは児なった手ltJJJ，になる

ことカfFfL1される oFig. 3 ・ 7 のイi凶は、 (3 ・ 25)ェにから (3 ・ 27)ぶににぶされる、十日文Jtíl~発 j支
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』定 (CaseE1)、y(x) -xが x二 0.5でゾr，イ[対称 (CaseE2)、および )'(x)-

xの伯が CaseE1と x= 0.5に対して対称 (CaseE3)である系に付して、 )'(x)-x対

のグラフをプロットしたものである。
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Case E 1 '"'-E3 に付して、 ~IIIIII スペ ックを íl~i'JI; 、 lfJjhjiJ241V! とも 959りとして、 V-policy

をj阜i111したがiJt{!}られた CAPをTable3-~~ ，こぶすO

Case E1 
Case E2 
Case E3 

Table 3・4CAP fo1' Case E1 -E3 

RectiちTlng St1'ipping 
column column 
18.9 13.6 
16，0 14.2 
13.6 13.4 

Total 1'e fl ux 
column 
19.1 
16.6 
15.5 

Tablc 3-4から分かるように、 y(x)-x のピークが低沸成分組成のlfJjし，)jにずれるに
したがい、淡泊(!庁limiti;の CAPが減少し、次第に[111収i?11711mが心不Ijになっていること

がオっかる。

以上まとめると、 jfU1MmW5と[r11 収庁r~W!~0 の '1ゾ1:能の優劣は、 fiUjbEiJIll 、 lf，川!~製 lili の

分自ftのしやすきによって定まる。そして、低沸製品のわU交が低く設定された Case2b 
や y(x)-.rのピークが x の大きい方にある CaseE3の場合のように、(ほjリ|;5JillJ1のj1史

料が1':J'ji11} 製品の波縮よりも谷易!l な場合に限り、 111J収品 J~~!tttは波納氏[)別府より I古川、分離

'liJ::能を/Jえす。

3.4.3 還流量最適化の効果

Table 3-2に/示す 8ケースの分離条件に対して、 j主流泣の段適化による CAP増加;刊

介の、|三よりは付 C-policyで、濃縮部711熔で 14.5%、In]収部別府で 26.1%、全還流刑塔

で 61.5%となった。他の構造に比べ、全還流塑塔ではj泣流Etを時間とともに操作する

ことで、評価が大きく向上することが雑誌された。 逆にいえば、全還流)~~!J，芥の操作法

として泣沈:itを a定とする C-policyは、たとえ初期jホールドアップを段通化したとし

ても、j主流;止を段通に操作する V-policyに比べ分離性能の点でお:しく劣る場合のある

ことがゆjらかになった。

3椅免:iのtfi;に付して、標準設定で C-policyを行った際の、 tI5内組成の1111m変化およ

び辺流 ; it とリボイラーホールドアップ(川収青r)n~!土谷では~~，定例ホールドアップ)の 1 1.):

IHl変化を、 Fig.3・5およびFig.3-6にぶすO また、 V-policyを行った際の結果を川じ

くFig.3-5 および Fig.3 ・ 6 にぶすO キfl成変化は、濃縮庁1)耳切;および令還流)r;~!熔では低

i91~ 成分を、 1"1 収行1) 別府では!日'J iリI~ 成分を、 j主流桝からリボイラーまでのうそての段につい

てプロットした。また、組成変化をiJ'す12(1f-t 1 の市~l{L な破線は、令j去流逆転UJJ1旬、製品

抜き tl'tしHJJ問、スロップカット政き出し朋!日jの境界を/J'すO

ペモj泣沈111mでは、 泣沈:l;:をH.J1I¥Jの|対数としてil立過に操作する V-policyにより、土谷

J{ij山武村ijの組成変化パターンは C-policyの場合と大きく変わり、短時間jで分離が終了

41 

している c そ して、 Fig.3・5にぶすように始めにリボイラーに 111'能な|決り多くの以料

を供給し、リ ボイラ一例のホールドアップを徐々に減少させるJ栄作がhえ過となった。

このようなJえイ乍をすることにより、リボイラーホールドアップや々;内組成の変化パタ

ーンは、 jdl純白1))r;~!貯のパターンに似たものとなっている c この結果から、うえられた

分離条件のもとでは、 j12納部別府のJ栄作d~ (リボイラーに }J~(料を fjMh し 、そのホ ー ル

ドア yプを徐々に減少させる操作法)が、失);;判10な操作法であるということができる u

. }j 、 Ù~~ ~iîII j"iI)別上!?と [IJ1以itl)別々 子で、は、 V-policyを)1 Jし3ても、原料相(波納印刷土佐の

リボイラ一、 rr11収iP13111土佐の還流糟)の組成変化パターンは、それほ ど大きく変わって

いなし'0 これは、略的、上J子氏のどちらかに原料を!!?え、他)jから製11111をI)x:きHJ)すとい
う株作法では、還流祉をil之適化しでも、原料相のホールドアッフ。のflS:!I¥J公化を大きく

安えることはできず、その結果、これらの貯fff梢のキlLJぷ変化も大きく公わらなし， 0 (炭

納行1))r;~ t(tと811収印刷拡で、 jE1L;ltを段通化しでも CAPのイlrlがあまり改汗されないの

は、このように nJ能な I~1午カ{HJリ|浪されることによるものと考えられる 。

議論をより lリj慌にするために、 トレイホールドアップが何時十凡小であるような全j主流

司!!土佐を考える 。 トレイホールドアッフ。が無視小で、ある令還流 J~~l1.芥では、リボイラ一例

ホールドアップおよびリボイラー精液組成が既知lであれば、物質収文によって辺~fitfll"i 

ホールドアップおよび還流槽 i1~*[1成が決まる 。Baseca問の分/lJftをイモ泣沈j111mの

C-policyで分離した場合、リボイラー梢ホールドアップは Fig.3-5にぷすように 50.3

kmol に蒸WIlI維持される 。 この場合、もしリボイラ ~f~11付液組成が 0.20 であれば、

j主流相内液キ11成は0.804になる。トレイホールドア ッフ。が何十凡小で、あるので、令辺jAL

111tfV は擬定常~I犬態にあるとイラえられる 。 したがって、トレイホールドアップの液中[l成
は気液、ll.fsJ:山線から求められ、 Fig.3-8のような操作総を怖くことができる。イモJi.t~fiE 

J1145では炊き卜.げぷ丸h::と還流液;i:;がう子しいため、操作総の傾きはl.0になる。Fig.

3・8にぶすように、令j主流刷土停を C-policyで;]1ドぶした場介、 J.{tJUから2、3段I!まで

のトレイホールドアップj従来Il成はほとんどい]じである。このtill米は、土佐J[fから 2、3

段rIのトレイは分iitにイ1・効に不Ij) I J されておらず、(氏jリ li成分の Ù~~iRが全j泣 j片山~U芥の分lilt

'Iil::tm を立:配していることをぶしている 。 このような ~I)\?J~は、リボイラ -411 ホールドア

ップをぷfRIll徐々に明加させることで作IJillUすることができる。リボイラ一例ホールド

アップが60kmolで、リボ、イラ -411内の1lli'JliJ&分液組成が0.2であるとすると、泣沈

梢の低?91j成分j従来IL成は 0.95になる。このとき、法比例のホールドアップをlN)JIIさせ

るために、還流:Itは炊き上げぷ父:止に比べ小さくなる。Fig.3-9は、 j2MLJ11:が 40

kn10l/h であるときの格 I)~ の気 ?1~*[1成の安化をぶしたものである 。 グラフから分かる

ように、 Fig.3・8の場合に比べ、構内の作トレイが分慨にイJ効に不IJJ1 Jされていること

がわかる。これが、リボイラー榊ホールドアッフ。の故迎プロファイルが、ぷffllMKfills

から徐々にホールドアップを減少させる操作になる珂山の Aつである。

--)j Case 2bでは、令j塁j片山W;の紋適ホールドアッププロファイルは、 AZffil|iほぼ
a定{lHに維持する操作になっている。したがって、 V-policyによってもそれほど分離
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3.4.4 全還流型塔の優位性

原iqi設定のような、相対Hf5cJ.立がウとでIII，j製品のスペ ックに況のない設定では、尚
jリ I~ 製 lllJ1 の j長約が(止がI~ 製品の iJii~~(ì よりも作易であり、 il:~ ~~N iiil) J~~! J;{~が [111 収 i311R!!椛より 1";Jし五

分離|ゾ11Eを示すことを前節で説明した。また、令j2jjLmmは、 j主流なを最適に操作す

るV-policyにより jl食料自1171!!塔に近い操作を行うことができることから、濃縮部別々;と

ll[!?32 の分離'性能をIl~すことができることをノJ~ した 。

Table 3・4に示すように、 CaseE3では、同収部mliA;と濃縮印刷土佐の CA.P仰はほぼ

16]じとなっている。また、全還流Y111rvの操作パターンも、初めに還流梢にnJ能な|浪り

の原料を仕込み、還流柑ホールドアップを徐々に減らす、という川収i'HSJ回以;の逆転法

に近い操作が最適にな っている。このケースでは、 jlt納部理11芥のリボイラーホールド

アップの安化は、全還流型広のリボイラーホールドア ップの以適な操作パターンと大

きく異なる。よって、濃縮白Ivt!椛の分離性能は、全j2i1LJ11i;停に比べかなり忠くなって

性能はじ文持されなし )0 Case 2bでは、 111:i引;製lullスペックがfJjM|;忠JiJIllスペックに比べて

緩いため、低j弗製JIlllの波新iは」長官r11.]:間に刈-する彩特は小さし )0
以上の議論から、以JOIホールドアッププロファイルは、 1':，']i')I~ 、低jO!;lllljJ5211Jl の分間fの

しぶ1さに依存することがわかる。
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--)J、Fig.3-10にぷすように、 CaseE2のように1M製JIll!の分自在の難しさが[Ii]私:皮の
場合、還流糟と 1)ボ、イラーホールドア ップを初めから製品位に近いイlI'iに保持するとい

う、 ij史 ~~Ú 庁I)~W 、 [11JW:<.市川1容のどちらのよ答の操作法とも異なる操作法が肢過になる。そ
してこの場介、令j主流耳i!椛の分離性能は、他の 2.i~干に比べ大きく向 t.._する 。 ただし、

全還流t~!曜における C-policy と V-policy の問の操作の述いは小さくなり、還流 :1;; を

n.y-nuの関数として最適化する V-policyによる CAPの他のIil] !二も小さくなる。

Fig. 3-10 に示すように、令還;流別格では、還流 E を操作することにより波納部)~~!、

同収部主i!のどちらのタイプの黙の逆転パターンも '夫現できる 。 このことが、令還流J~~!

*がTable3・2に示した令ての分離条1tに対して他の椛とドjJ咋か、それ以上の分離性

能を有する理rtJである。
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Fig.3・10Optimal reboiler holdup p1'ofiles for Case E1 -Case E3 

3.5 3成分系分離の最適操作

がiし、て、 3成分系分離を対象として、濃縮部111略、 M収古1$}日塔および全還流1日土佐の

;武適操作法について検討した。蒸留塔は Table3-1に示す 2成分系分離にJUしヨたカラ

ムと 1，iJじ社総のカラムを使用したO また、分離条件のjさいが分離性能におよほす影響

を rj)t~べるために、 Table 3・5に/長す 13.iillりの異なる分離条件に付して V-policyを呼

出した。なお、すべての分離条件において、各成分とも原料の 60%以仁を製JIllとして

仰るという ;ijlJk!')条件を}Jllえた。

Table 3・5r!lの各分自ft条件に対して V-policyを導出したときの CAP偵を Table3-6 

に示す。Table3・6にぷすように、 13の異なる分離条件に対して、 V-policyによる

CAP の的加中(対 C-policy) は、濃縮行I)I\~壊で 12.2 %、 1111収部7回収で 28.7%、ノkj主

流flW?で52.2%となった。2成分系分離H、?と同級に令選対E}~~~*の分離性能が他の椛に
比べ大きくじ文j与されている。

45 

Table 3・5Operating conditions fo1' ternary sepa1'ation 

Feed Product Relative 
con1 posltlon specifica tion volatilitv 
(light/int./heavy) Oi豆htlint.Iheavy) Oightlint./heavy) 

Case 5 
0.30 / 0.40 / 0.30 0.95 / 0.95 / 0.95 9.0 / 3.0 /1.0 

(Base case) 

Case 6a 0.60 / 0.20 / 0.20 0.95 / 0.95 / 0.95 9.0 / 3.0 /1.0 

Case 6b 0.20 / 0.60 / 0.20 0.95 / 0.95 / 0.95 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 6c 0.20 / 0.20 / 0.60 0.95 / 0.95 / 0.95 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7a 0.30 / 0.40 / 0.30 0.99 / 0.99 /0.99 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7b 0.30 / 0.40 / 0.30 0.80 / 0.80 / 0.99 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7c 0.30 / 0.40 / 0.30 0.80 / 0.99 / 0.80 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7d 0.30 / 0.40 / 0.30 0.99 / 0.80 / 0.80 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7e 0.30 / 0.40 / 0.30 0.80 / 0.99 / 0.99 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7f 0.30 / 0.40 / 0.30 0.99 / 0.80 / 0.99 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 7g 0.30 / 0.40 / 0.30 0.99 / 0.99 / 0.80 9.0 / 3.0 /1.0 
Case 8a 0.30 / 0.40 / 0.30 0.95 / 0.95 / 0.95 16.0 / 4.0 /1.0 
Case 8b 0.30 / 0.40 / 0.30 0.95 / 0.95 / 0.95 6.25 / 2.5 /1.0 

Table 3-6 CAP for each operating condition (terna1'Y separation) 

Rectifying col Ulnn Stripping column 
Total refl ux 
column 

C-policy V-policy C-policy V-policy C-policy V'policy 

Case 5 
19.7 22.2 8.1 10.6 16.7 23.1 

(Base case) 

Case 6a 24.1 26.6 7.8 9.5 18.6 28.0 
Case 6b 18.8 21.2 9.2 11.9 15.4 22.0 
Case 6c 27.7 30.3 10.8 14.3 26.9 32.0 
Case 7a 12.8 15.2 4.7 6.4 9.9 15.8 
Case 7b 24.4 26.7 17.2 20.8 29.7 31.5 

Case 7c 18.7 21.8 6.8 8.7 14.8 28.0 
Case 7d 30.1 31.7 11.3 13.8 18.6 32.9 
Case 7e 15.3 17.9 6.4 8.0 13.8 21.1 
Case 7f 21.2 23.5 9.9 13.0 17.5 26.6 
Case 7g 16.9 18.9 5.3 7.0 11.2 19.8 

Case 8a 27.5 29.9 9.4 12.3 20.1 30.8 
Case 8b 14.8 17.1 6.9 9.1 13.8 17.8 
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Table 3-6 に/]えす 3 成分系分，ji1~ における名、ノく ッ チぷ切プロセスの分自任fþ-tj~の414交を

まとめると以下のようになる。

C-policv 

Rectifying col umn 

100 

ペマ j主流)~~!格は泌総汚|;jlW5および[口I収部再1) J;{~に比べ、 V-policy による分自1~/1性能の改

汗(付 C-policy)の皮介いが大きし 30

川以;?11111!椛の分離性能は多くの条件で他の誌に劣る。

椛 rfiでの分離がJ;存 j戊での分離に比べて JfJ ，むである分離条件では、ベモj泣沈 J~~!tf干の分
自11:↑/iifjEは濃縮庁[))~I_j椛を大きく iょ削る 。

80 

Reflux Rate [kmol/h] 

Reboiler HolLlup [kmol] 

60 

40 

20 

3 f'l郊のパッチぷ仰プロセスを月jいて、 Case5 (Base case) に C-policyおよび

V-policyをよ白川したns:の、 i主流52およびリボイラー柄ホールドアップ([r J Jl/文部)~~!燃は
還流相ホールドアップ)、還流相内液組成([川収rtl)J目塔はリボイラー梢I付液組成)の

経11，'j変化を Fig.3-11およびFig.3-12にそれぞれ/示す。なお、グラフ rIJの彼線は製品

分離J!JJIIU、スロップカット分離別11りの境界線である。

Fig_ 3-11にぶすように、 Case5 における令還流J~!広の V-policy は、 2 成分系分離

11.)=と Iliけぷに、まずJえf)JにJJ;(flの多くをリボイラー梢に供給し、蒸留~11リボイラー糟ホ
ールドアップを徐々に減少させるという濃縮部地椛に近い抹作となった。 ゾj、Case

7bにおける V-policyは、 Case5の場合と異なり、ぷ間開始時にリボイラー構に原料

の 60%科)支を供給し、中!日n弗点製品の濃縮開始H与にも、製!日1iJ;に十日ちする原料をリ
ボイラー桝から還流桝に移すという C-policyに近い操作となった。 したがって、

Case7bでは V-pohcyによる CAPの改葬の度合いは小さくなっている。

Case 5や Case7bのように製品スペックが緩く分離が比較的容易な条件の場合に

は、 Fig.3-11およびFig.3-12にぷすように、全還流刑椛ではスロップカットを抜き

11
1
，さない。一方、 Case7a、Case7e、Case7gといった分離が附難な条件では、それ

ぞれ 4.8kmol、4.2kmol、8.8kmolのスロップカットを抜き出している。このよう

に全泣流刷土佐においてもスロップカッ トの抜き出しを考慮することで、全還流刷塔は

波給部jtWE、ILl1収i?lift1!椛に比べて向い分離性能を示すことが明らかになった。

令j泣流乃~!椛は、 j主流「止を最適に操作することによって濃縮部塑塔、 [[11 収 i'ï l ) 刻々;いず、

れのタイプの操作法をも実現できる。したがって、あらゆる分離条件に対して濃縮部

別椛、川収部主!!tfFと1IiJ等かそれ以上の分離性能を布する。また、従来問題であった製

l!illスペックが高いような難しい分離条件に対しでも、スロップカットの抜き出しを考

慮することで全還流型椛はl句い分離性能を有する。
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還流槽への製品貯留を考慮した濃縮部型塔の最適操作3.6 
V-nolicv C

一
.，A
一

'
E
i
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O
一
--C一

d 、I を j住めてきた 。 浪納 i711J11!椛で、は椛頂より梨 llJ1 を抜き H~ しながら分縦し、 ゾj、全j辺;

~fiL )\~J椛では j泣沈411 に製 IllJ1 を貯fYl しながら分離する 。 そこで、析しいバッチぷ引プロセ
スとして Fig.3-13にぶす泣jjL槽への製Ill1!?jt仰を考'N6:した浪納品別院(以後 R&T

と[1子ぶ)をィ号え、その以j12i操作法について検討した。このバッチぷfffプロセ

スは、 Jhl~fiL 11，111からの製IIJ1JJ〈き 11~しを与慮した令j主流jmm とみ-えることも でき、 jI211iim
jlw;、令還流別 J々t いずれのぷfff椛のJ刻午をも'ぷ現できる公 ì~'，':出 ili となっている 。 した
がって、ぷWillj主流Uおよびj主流槽ホールドアップを独 ¥'l_に劣化させることができる。
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また、

6 4 2 。6 4 2 

Fi g . 3 -14 I I 'の名Il.i友Ijでは次のようなにぷすように 4 つの f~JJI日jに大別される。

制約がある。

Distillation Time[h] 

Fig.3・12Optimal composition profiles for three columns (Base case) 

Distillation Time[h] 
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tl :R1+D1 の(足以!~成分寺Jl成が(氏以ljJEhillll スペック以 1 -. であること

t2 : ;行Ij約なし

t3 : R3+D3のI!I f削減}l~~成分組成がrllr日Ji1!}点製品スペック以上であること
い:リボイラー梢の l川弗成分組成が1~'，lj i1~J 製品スペック以上で、あること

FOー伺4-『J J 

Rl&Dl i R2&， R3&D3 R4& 
+E【ーi)

凸

a(J 
Reflux rate 

EU H ロC4 J 
! Disti llate flo 

。 t2 
Tirne 

Fig.3・14Reflux rate and distillate flow profile for R&T column 

まず、 Table3-1に示すカラム条件の下で、 Table3-2にポす 2成分系分離を対象に

ili1l武村ijへの製lhld'f留を考慮したb支給部型塔の V-policyを導出した。各分離条件におけ

るCAP11t~ を、 Table 3-7に示す。なお、表中には新構造の CAP仙の他に、濃縮庁IV目

広および全還流別居の CAPを併せて示した。Table3-7に示すいずれの分離条件に付

しでも、新構造のパッチ蒸留プロセスの V-policyは、全還流711塔のように椛]頁から製
品の抜きlnしを行わない操作となり、 CAPイIQは全く同じイ1[1になった。この結果から、
2成分系分離の場合には、たとえ塔頂からの抜き出しが可能な情造であっても、全送-

j虎刷よfFの操作法が最適になることがわかった。

Table 3・7CAP of R&T column for binary separation 

Recti今lng Total refl ux 
R&T column 

column column 

Base case 24.6 25.5 25.5 
Case 1a 27.0 27.6 27.6 
Case 1b 25.6 26.0 26.0 
Case 2a 51.2 52.4 52.4 
Case 2b 31.4 44.9 44.9 
Case 2c 28.3 33.3 33.3 
Case 3a 34.2 34.9 34.9 
Case 3b 18.7 20.5 20.5 

51 

続いて、 Table3-5にぷす 3成分系分離に刈-しで も11i防長に V-policyを導lHした。各

分離条件における CAP11~i を Table 3-8にぶす O また、分離条1lがBasecaseの場介
の還流量、 fBU'，液流主、製品タンクホールドア yプの粁時交化を Fig.3-15にぶすO

Table 3・8CAP of R&T column for ternary separation 

Rectifying Total reflux 
R&T column 

column column 

Case 5 
22.2 23.1 23.2 

(Base case) 

Case 6a 26.6 28.0 28.1 

Case 6b 21.2 22.0 22.0 

Case 6c 30.3 32.0 32.1 

Case 7a 15.2 15.8 15.8 

Case 7b 26.7 31.5 31.5 

Case 7c 21.8 28.0 28.1 

Case 7d 31.7 32.9 32.9 

Case 7e 17.9 21.1 21.2 

Case 7f 23.5 26.6 26.6 

Case 7g 18.9 19.8 19.9 

Case 8a 29.9 30.8 30.8 

Case 8b 17.1 17.8 17.9 

Fig.3-15に示すように、 BasecaseのV-policyは、低減!}梨Jill分iit後のスロップカッ

トの抜き{I"しのみを行い、他の則間は全還流逆転を行う操作となった。このケースの

ように、この後の分離に不安な成分を全還流逆転によ って分離するのではなく、格内

から抜き出すことで、分離性能がJ7「向上するケースがあった。しかし、すべての分雌
条件において、塔内より J5211hもしくはスロップカットを抜き山すことによる分離性能

改善への効果は小さく、操作の符易さの点からも全還流型土佐が以過であるといえる。
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Fig.3・15Optimal operation of R&T column for base case 

3.7 結言

りた前打点I)JW供、[111収白1)坦!治、令還流!日土谷という 3椅類のバッチぷflfプロセスに対して、

V-policyを導:HJ1するシステムを開発した。そして、開発したシステムをJlJし3て、干tTi々

の分離条1lに付して還流;itの紋適な操作パターンを求めた結果、パッチ蒸切にl均して、
以ドの特徴がlifJらかになった。(1)低沸製lullの濃縮が出掛;製品の濃縮よりも待以Jな場

介に|限り、 l'1111X [fs J~~! #~は波~i日間~J椛より 111j い分向性|ゾlifjE をぷす。 (2)bfミ納部 J~~併と rl 刊y..(f[) 

jlqm では、 V-policy を迎川しでも分離性能はあまり向上しないが、全還流 J~~!椛では

V-policyを行うことで、分離れ能は大きく rCI] 1 -_ する。 (3)全還流J~~!椛に V-policy を迎川

した場介、多くの分自1[:条件で他の 2熔と同等か、それ以 kの分断Eft:tj~ をイJ する 。 特に、

1L~i11J 成分の分離が、!日~ i1tJ成分の分離に比べ作劾な D ，j~ " 全j主流 )ft~!椛は波縮:;liftW? に比べ

f.J:.ぃ分自1E'lt能を/]'すO

全j2jALj111j芥は通常の波桁ii?lilt!!椛に比べ、実際にJ!Jいられている例は少ない。それは、

全j主流 J~~!併は波純白I)f~!椛に比べ、分離れ能が劣るとィラえられていたからである 。 本研

究では、 2 、 3 成分泌介物の分向性に対して V-policy を月j し 3 ることで、全還流}~~!土佐は他

の形式のidVに比べ良灯な分自1f'Y11fjEを/兵すことをiリjらかにした。

第 4章

多重効用型バッチ蒸留システムの最適操作

4.1 緒言

パ yチぷfYiプロセスは、分離すべき成分数や処，FIt日の変動に対して柔軟に対応でき

るため、製11712U25や友命の子測が難しい近年の化学応業にとってイj交JJな分断プロセス

であるといえる。 -)J、パッチぷ官プロセスは述枕ぷfSプロセスに比べ、エネルギー
消費量の在日点から劣ると与'えら れている 。 そこで、バッチぷffi プロセスの~f'j針エネル

ギ一世の削減は、パッチプ長官11 プロセスの川途を広げる上で、JlJjH- に市(~:な IHJ 題である 。

前節で説明したように、バッチぷfR プロセスの34:[円借jfi は、全j主流}~~!J.荘、!日l以i?11111

椛、全i主流 J~~!t存に大まかに分知される。これら 3つのぷ伺プロセスのけlで、化学jffjた

で実際に!よく JlJいられているのが濃縮吉|内145である。したがって、パッチぷfillプロセ
スの行エネルギー性を!日jめるための最適操作の研究は、じとして決結託1)別府を汁象と

したものであった。 しかし近年、新しい構造をイJするパッチぷfffプロセスが Hascbe

ら(1995)や Skogestadら (1997) によ って提案されている。その 1つがFig，4-1 

に示す111iiijj!?f料開を有するパッチぷ留プロセスである。

Light product 

tray 

Reboiler Heavy product 

Fig.4・1Batch distillation column with middle vessel 

中間}!??fi梢を有するパッチぷfR プロセスは、以ドのような/，(で'1;1:米 J\~! のパ y チぷfff

プロセス(提出MBm塔) と74なる。

(1)フィードはリボイラー梢ではなく 1111iijjl'YW411に供五合される

53 
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(2) ill i'}f~ JDG 分、 I~:j {弗}~え分はそれぞれ椛 l刀、椛}J\ より [líJ n ，y: に J友き 11 11 され、 ~~ lrl~1はJ民JIlll

タンク (111jiljj!?wm)|付で、決納される。

ある。TypeDはTypeCと[dJじく 1111111R了間411をイjーするパッチぷWフロセスであるが、

|川知製品をリボイラ一階に!!?Wしながら濃縮する/，(で ηpeCと児なる。TypeEは

Type D と逆に、低沸製品を ji~fiLflN に lijtfYI しながら jbt給する構造となっている o Type F 

は[plじく llllHill了間糟を布するパッチぷfdプロセスであるが、TypeCと異なり低沸製

品、|旬以ijzilullをそれぞれ還流柏、リボイラ-mに!!??liしながら波縮分離する構造とな

っている。

中 [m桝をイJするバ ッ チぷfd プロセスの発知は以トのようなものであ っ た 。 il~i91~ 、 lq

j弗の不純物をわず、かに合む消滅から不純物を除去する場介、波納i?lill!!j才与を)fJし、れば(氏

以I~ の不純物の除去は手;~Jであるが、大国:の 5411111 を WUl'，液として抜き t11，さなければなら

ない。 !日|収品川椛を )11 し 3 れば少日の I旬以ド不純物の除去後、大 lit の製!日1 を ~lTtH液として

J友き LHさなければならない。大:止の製品を県外に抜き出すぷW操作をせずに作るには、
まず泌総 i?liltqi芥で、低沸不純物を除去し、その後川収部 j日塔を円j いてr'，~irJsの不純物を除

去すればよし1。これを[11JIl，}に行えるように 1搭にまとめた情jjiが Fig.4-1にぶすljIIIU 

j!?開村jをイjするパッチぷfdプロセスであった。この塔では、大部分のM〔料をl↓r[日j!?jrw

桝に供給し、第頂と塔jまから不純物を同時に抜き IBすことにより、Ij'間Il了間梢に製品

の濃縮を行う 。この椛は、 Fig.4-2に示すように濃縮部別府と [111収百[)~~j塔がヒートイ

ンテグレーションした構造に近いため、 j円安エネルギーという観点からも好ましい惜

造である。
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Fig. 4-3 Six types of batch distillation column 

Reboiler 

仁記の峨々な構造を布するバッチぷffiプロセスの分離性能について多くの研究が

行われている 。 Barolo ら ( 1996 ) は、 3 成分系混合物か ら低沸、 l旬以I~不純物を除去

する分離に対して、ノ主蒸fJiWJ 11¥]において製llJ1を抜き/1'，さない TypeFが低j州、 r':Si11~不

純物を抜き出す TypeC に比べ優れていることを版わしている。また、 Hasebeら

( 1996)は、多くの分離条件に付してシミュレーションによる仁記6柿造の分離性能

を比較した結果、抜きIHしを行わず、に令還流逆転で、製11llをjf拘(1する TypeFが以迫で

あるという結果を報針している。

Type Fのバッチ蒸留プロセスは、一度に 3成分系悦介物の分向性しかできないが、

カラムの途r!l にr1l[日JU了間相を加えることで 一度に 3 成分系以[-_の出合物の分自i~が IIJ

能になる。 しかし、より多成分の似合溶液の分離をTypeFのパッチぷfflプロセスで

分離しようとすると、より多くの'1 1 問貯W411が必~となり、格|匂がfJJ くなりすぎると

いう問題が生じる。そこで、カラムを中間貯印刷の部分で絞数のカラムに分割した

Fig. 4-4にぶすパッチぷfiiプロセスがHasebcら (1995)によって提案された。この

パッチ蒸留プロセスは、 M 塔のカラムが述結した構法からなり 、それぞ、れのカラムド

Fig. 4-2 Heat integrated batch distillation columns 

Hasebeら (1996)は、l|lliijHT臼柄をイ{するパッチ蒸ffiプロセスにおいて、塔Jl1、

広底からの政きtJ~しの有無を合む多くの情造に対してその分離性能を比較した 。 Fig.

4-3に3成分系分離を対象とした 6つの異なる構造をイJするパッチ蒸留プロセスを示

す。|χ11j'の L、M、Hはそれぞれ低沸成分、 I~1 問沸点成分、 f士'ji弗成分を示し、矢印は

その成分を椛|付より抜きIHすことを J意味する。ちrpeAは濃縮部型格で、 ηpeBは高

i1~製 lull を椛Ji{から逐次抜き 1'" す 1I1I 収 513fl145 である 。 Type C ----Type Fは中間貯官槽を

布するパッチぷffjプロセスである。TypeCはFig.4-1にぷすパッチ蒸留プロセスで
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の製lllJlタンクにiは大 M+l成分の製JIlllを11ij I1 ，):に 分自ff: ù~ ~~ri す ることができる。こ のノて ツ

チJ在日lfプロセスでは、 リボイラ-mに供給した熱が佐数のカ ラムでやIJ皮も繰り返し利
川 さ れ るた め、 このパソチぷ切 プロセスを以ド、多 l1í~ ~)J 川 j11 パ ッ チぷ fff シ ステム

(M ulti -Effect BAtch Distillation system: MEBAD) と uヂぶ 。 本市では、 こ の多iTi~

~)J川 J~~! パ y チ J15ffl システムの以迎操作および、分自jt 'I '/I~ tj~ について検什した。

り予め計算できる。本プロセスの肢も簡単なJ栄作法は、ぷfif111、各製JlJlタンクのホー

ルドア ップを物買収ょにより決まる伯に維J、子し続けることである。l¥IIEBA.Dによる多
成分系分離の例として、カラム数 4のMEBADをHJいて、 5成分系の分雌を行ったと
きの、名製品タンクヰ1の製!日1キn成の経時変化を Fig.4-5にノドすO また、このときのシ
ミュレーションの条件を Table4-1にIJミす。

Table 4・1Col umn da ta 

Number of columns :4 

Fig.4・4Multi-Effect Batch D~istillation System (MEBAD) 

Number of stages of each column : 10 
(Reboiler and reflux drum are not included) 
Amount of Feed : 540 [kmol] 

Feed composition (light→heavy) : 0.2 / 0.2 / 0.2 / 0.2 / 0.2 

Relative volatility (light→heavy) : 81.0 / 27.0 / 9.0 / 3.0 / 1.0 

Product specification [mol frac.] : 0.95 / 0.95 / 0.95 / 0.95 / 0.95 
Boil-up rate : 100 [kmollh] 
Reflux flow rate : 100 [kmollh] 
Tray efficiency : 1.0 
Setpoint of holdup in each tank : 100 [kmol] 4.2 多重効用型バッチ蒸留システム

4.2.1 多重効用型パッチ蒸留システムの装置構造と操作法

M+1成分までの分離を rriJ時に行うことのできる多重効用型パッチ子長官システム

(MEBAD)は、 Fig.4-4に示すように M塔の独立:した製品llタンクをイjするパッチ蒸

fNプロセスが述結した構造からなり、第 1塔のみがリボイラーを、第 M m(最終身キ)

のみがコンデンサーを持つ。 操作は、次のような子)llfi で行う 。 まず、全ての ~11171 タン

クに原料を供給し、 1)在日のリボイラー(製品タンクを兼ねる)で炊き 1--げを行う 。

個々のぷ間搭では、 tfF頂からの蒸気は次の塔の培j去に炊き仁げぷ気として、上存jまから

の抜きIHし液はがjのJ;{}のよ存Jnに還流液として供給し、プロセス令体としては令還流;!
'IIiを続ける。1書11のlfJjM11成分は i番rJの製品タンクに徐々に茶砧され、各製dillタン

クがid終~II'~I スベ y クを充足した時点で蒸fS終了となる 。

このように MEBADでは、椛頂からの蒸気は次の培に[Q接フィードされるため、リ

ボイラーへ供給した熱は M絡で M 回に渡って繰り返し利JlJされ、蒸発潜熱はイJ似Jに

不IJ川される。また、佐数の製品タンクで1I可H、?に製品を分離できるので、逐次製品を分

離する従米のパッチぷfYl プロセスによる分離に比べ蒸町時間の旬結が口rtj~ である 。 以

上の特徴から、 MEBADは低エネルギー消費711のバッチぷfRプロセスとして期待され
る。

MEBADでは、従米のパッチ広間プロセスと異なり、製l日lを装置内より抜きa'，さな
い。よって、原料の組成と泣および、各製品のスペックを指定し、塔l付各段のホールド

アップを}W;fJI小と似定できれば、各製llJlタンクの最終ホールドア ップは物質収支によ
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Fig.4・5Simulation result 

今回のシミュレーションでは、製ITbスペックは全て 0.95と設定した。各製f日lタン

クのホールドアッフ。設定仰を求めるために、各製!日lタンクに政終的に合まれる不純物

を、キー成分に肢も近い沸/，~をイfする成分を r'~j ~11~ 1fl1J から 1 つ、低?1~1H肋E ら 1 つ選択し、

それらが同量不純物として製品に合まれると仮定した。例えば、第 2タンクの段終的
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な裂M，*-lLJえを、 iOPIliのlfUい成分からJllffに0.025/ 0.95 / 0.025 / 0.0 / 0.0とした。ただ
し、 リボボ、イラ一村桝l1jおよびj還2流村村州11!にだけは、 そそ-オれししdぞぞぞ、れ;h|之もi1リ弗仏t，わ)人f点l'‘，

j村沸リ弗如pわ}成£分のみがイ不く示純l抱E物として:介守まれるとしたo Fig. 4・5から分かるように、 三長問が進む

につれて各製品タンクの裂JIllキILJ&は同時にj炭紡され、全ての製品タンクqJの製Jilllが約
8時間で製JIlllスペ ックに注している。ただし、各製lfhタンクのホールドアップは、みさ

もjil lI完全に求めた設定イIUに;{j!J御されているものとする。

これま でに も述べたように、多if[効用再!パッチ蒸留システムの以も附qi.な操作法は、
フィード組成、フィード長から物質収支式をJtJし、て定ま る最終製liJ!日分の原料を各製

JIllタンクに供給し、各製品タンクホールドアップをそのも白で 一定に保つ)J11である。

しかし、このような各製品タンクホールドアップを，定とする操作が必ずしもエネル

ギ一治資祉の観点から最適であるとは限らない。そこで本本では、多主交J)川1日パッチ

蒸fdシステムの段通操作法の導l[Jを行った。最適操作の導出では、 ii立適操作による分
離性能改汗の効果を調べるために、以下に/示す 2通りの操作法を設定し、それぞれに

ついて最適化計算を行った。

(7) 原料仕込み時間は無制でき 、逆転開始ILÏ にリボイラ 一 、 j主流柄、各段 LにがI~点滅

が既にイヂイ正するものとする 。 また、各糟でj農給された5&，'，，\を抜き IB す昨日j も!~;，HI

できる。

以上の仮定のドでの多if(効nj )T~! パ ッ チ蒸留システムの動的モデルは次のように定

式化された。ただし、以ドの動的モデルはqlnuタンク 1相の MEBADの場合のもの
であり、 q'I!'，Jタンク数によ ってれ: fの変吏が必~である 。

Reboiler 
d'H .LX， .L 
r仰 l仁、.r仰 ==LんXκ1，川川ヘry一 V，σdωhグYi.，
dt 

(4・2)

vr 
N
 

I
L
 --

h
7
 

(4・3)

1.一定操作 (C-policy):各製lullタンクの初期]ホールドアッフ。の最適偵を導{l1，し、作

製fillllタンクのホールドアップを蒸留中その伯で a定に保つ
Middle vessel 

dH.x 
j IJ=L J ，X ，-L x 
dt j-' '，j-' j '，./ 

(4-4) 

2.最適操作 (V-policy):各製品タンクのホールドア ップを時間の関数として最適化

する。また、各製品タンクの初期ホールドアップも最適化する。

空L二 L.，-L 
dt j-' j 

(4-5) 

4.2.2 多重効用型パッチ蒸留システムの動的モデル

本僻究では、多重効用型パッチ蒸留システムの動的モデルを作成するにあたり、以

ドの(1)-----(7)の仮定を導入した。

Tray dHVXI/=(¥+lYIj+1-KYlj)+(LjーlXVI-LjXlj) (4・6)

(1)搭は段椛とし、各段のモルホールドアップは一定とする。また、蒸気ホールドア

ップは無視できる。

(2)全ての段は完全混介で、気j夜は平衡状態にある。

(3)成分!日jの気液、ド衡関係は相対抑発度 a定とする。

αx 

y エαii

d'Htrc1Y，L==V..，-V.+L. ，-L ==0 
dt j十 I j j-I j 

(4・7)

Reflux drum dHru/Xljど(_== V1Yi，1 -L，げXi.1げ
dt 

(4・8)

(4-1) 空こ丘二==v. -L_->， 
dt 'り

(4・9)

(4)塔内は-ユEJf)Jで運転され、圧力損失は無視できる。

(5)炊き kげ蒸気位は a定とし、熱収支は考慮しない。また、塔の熱容量お よび放熱

は無視できる。

(6) コンデンサーは全納とし、過冷却はしなし 3。また、コンデンサーの液ホールドア

ップは無悦できる。

なお、モデル式中の使HJ記号は以ドの通りである。
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Notation 

ぷ官fH51Jij [h] 

NC 分離成分数 [ー]
L 泊、回三tJUi|しJIIIII-- [kmol/h] 

V 炊き kげぷ気位 [kn10l/h] 

H ホール ドアップ [kmol] 

X ?f支細LJ& [mole 合ac.]

V 蒸気刺l成 [mole frac.] 

Script 

成分寄り.(低沸成分から}11t{に i= )，乙 ，NC) 

/ 段番 号 (椛頂から}II買にj= }， 2，...， N) 

reb リボイラー柑

rと/ 還流糟

trαν トレイ
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4.2.3 3成分系分離時の最適操作

多屯ぅ~J川 )~~!パッチ蒸もjl システムの V-policy の j引 H においては、 (4-10)λで、定Jたされ

るCapacityFactorをJIJいた。

CAP=総製1111lhf/(令蒸留flS:[日]>く炊き卜.げぷ公:，IJ (4・10)

分liW11能比較のための際準となる設定 (Basecase) を、 Table4-2にぷすO 椛!付で

のフラッデイング等を与a慮し、還流量にはJニド限市Ij約を課した。リボ、イラーのホール

ドアップの ド限イI~l は、実際には伝熱 [面積手の物JrIT的な制約から;とまる 。 しかしながら

本研究では、jdE純白1)型塔と川収印刷塔を同等の条件で比較するため、物frp_(10な条1'1".を

考慮せず、還流惜のホールドアッフ。の下 f~H 1ll'L と等しくした 。 また 、 設定条件の述いの

影響を考えるため、Table4-2の保準設定(Basecase)から以料組成、製I;日J1スべツクお

よび十相日文、什;

J払完呆iイ行4乍:ゴj法去をj導拝与-i山lJ1したO

Table 4-2 Column data for ternary separation (Base case) 

N um ber of col umns : 2 

Number of stages of each column : 8 
(Reboiler and reflux drum are not included) 
Amount of Feed : 104.8 [kmol] 
Relative volatilities 
(light / int. / heavy) 
Boil-up rate 

Reflux flow rate 
Tray holdup 
Trayefficiency 
Holdup of product tank 

: 9.0 / 3.0 / 1.0 

: 50 [kmollh] 
: 20・ 80[kmollh] 
: 0.3 [kmol] 
: 1.0 

:1・100[kmol] 

Table 4-3 Operating conditions for ternary separation 

Feed composition Product specification 

(light / int. / heavy) Oight / int. /heavy) 

Case 1 
0.3 / 0.4 / 0.3 0.95 / 0.95 / 0.95 

(Base case) 

Case 2 0.3 / 0.4 / 0.3 0.90 / 0.90 / 0.90 
Case 3 0.3 / 0.4 / 0.3 0.90 / 0.95 / 0.95 
Case 4 0.3 / 0.4 / 0.3 0.95/0.90/0.95 
Case 5 0.3 / 0.4 / 0.3 0.95 / 0.95 / 0.90 
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Reboiler Middle vessel Reflux drum 
Table 4-4 CAP fo1' te1'nary sepal'ation 
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0.67 

0.83 
0.69 
0.73 
0.72 

0.50 

0.66 
0.52 
0.62 
0.52 

Case 1 
(Base case) 

Case 2 
Case 3 
Case 4 
Case 5 。

Table 4-3にIJえす 5つの分離条件に対して、多重効別JWパ ッチぷfllシステムに

C-policyおよびV-policyを適J11したときの CAPイ|むを Table4-4にぷすO また、 Case

1の分出tt条1lに対する多平;効J1jJWパッチ蒸留システムの V-policy#山結果を Fig.4-6、
そのと きの名Zhillllタンク組成の変化を Fig.4-7にノメす。Table4-4からわかるように、

多[fc先J)川別パ ッチfzfNシステム ではホ ールドア ップを最適に操作することで、
C-policyに比べJIγJL'に大きな分縦性能の改汽-がυJ能で、ある。

4 3 

Heavy comp. 
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続いて、 MEBAD、jl財柏市111塔および述続蒸fillmの分離性能の比[1吹を行った。'1性能

の比較は Table4・3にぶす分離条件で、行っ た。MEBADの仕様は Table4・2にぶす通

りで、波縮部J~~土佐の理論段数は MEBAD の 2 カラムの JIU論段数の合 [:;1 ーである 16 段と

した。述~:完 J!15fYlt存で 3 成分系を分離す る ためには 2 本のカラムが必安となるが、 2 本
のカラムは DirectSequenceでJ妄続されているものとした。j主統ぷfJl1;存の;lTtl'l液流沿
およびfRIH ii~Ì定 日 は、 (1) r';:j i弗3Rl~~l には低沸製 1171 が、低jOH54111Jl には r'，';jaf~ 製 llll が令く合
まれない、 (2)r 1 1 問沸点製品には 十年;丘の低沸成分、 1旬以r~成分が不純物として合まれる

という仮定の下で、物質収支より求めた。辺i続ぷfilliSのサイズについても、 fmJik段数

を1カラムあたり 10段として、製品スペックを満たしなが ら (4 ・ 11)式の~~f-f11f1 ffi 1.京をid
小とする還流比を求めた場合と、還流比を簡易計算により求めたil立小還流比のl.3イ;?

としたときの 2ケースについて検討した。また、いずれの場合にも，WUili1行僚が以小と

なるようにフィード段を決定した。
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Table 4 ・ 3 に示す分離条件に付する MEBAD、決紡部 J~~!供、 j主主yUMll椛の分離性能

の計算結果を Table4・5にぶすo Table 4・5より、 MEBADが濃縮氏1))日溶に比べ全て

の分離条件で優れた分離性能となることがわかる。また、 Table4-4とTable4-5の結

果を比較すると、たとえ MEBADにC-policyを適川した場介においても、波納部f11

塔よりも優れていることがわかる。MEBADの C-policyは、各製11111タンクのホール

ドアップを蒸官ItJあらかじめ決ま ったイitlで A定に保つだけであるため V-policyに比

4 

Fig.4・6Optimal holdup profiles of three vessels (Base case) 
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Distillation time [h] 
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べ字~~)である 。 したカが).... つJて、 Y--polic句yの幼見米;が小さい場以場;;f介には、 C-policyを?わ行rつた)J

カが¥1良Lい i川!リJ訂古能Eι引，竹l
MEBAD とj述主あ枕tt以じμ」ぷ点T併f庁?J{椛;の分分、出雌i住I企“けげ，↑'1"↑y、ゾ'1:t1'古能Eは、 エネネ、ルギ一j討げ消r口1]q伐T;hi :t: という jパ~~皮皮;史交lt二がH唯任 .でで、ないた

め ìtí作I~ に比較することができないが、 V-pol:icy による MEBAD の分離性能は述杭ぷ

fYif m の分自jtfl ~能にほぼ匹敵することが Table 4-5からわかる。この結-*からも 、

MEBADは行エ不ルギー別バッチぷfRプロセスとして非常にイJ引であると いうこと
がオっかる。

Table 4・5Results of ternary separation 

MEBAD 
Rectifying 

Continuous column 
colunln 

V-policy C-policy 
10st. x 2 Rmin x 1.3 (8st.x 2) (16st.) 

Case 1 
0.67 0.31 0.46 0.67 (14，14) (Base case) 

Case 2 0.83 0.4~) 0.68 0.74 (12，12) 
Case 3 0.69 0.4 ::~ 0.52 0.70 (13，15) 
Case 4 0.73 0.44 0.58 0.69 (13，12) 
Case 5 0.72 0.44 0.48 0.68 (14，14) 

4.2.4 4成分系分離時の最適操作

1 ri]校に 4成分系分離を対象に、 V-policyによる MEBADの分離性能改善への効果

を検証した。4成分系分離時の分離性能を評価する際の、カラム条件を Table4・6に

IJ ~す O また、設定条件の違いが分離性能に与え る影響を調べるために、 Table 4・7に

ィミす原t4111設定 (Basecase)および標準設定から原料組成、製品スペック を変更した

絞数の分離条件に対して V-policyを導出した。各分離条件に対する CAPの計算結果

をIriJじくTable4-7に示す。また、 Basecaseにおける C-policyおよびV-policyを行

ったとき のJEiJIllタンクホールドア ップおよび製品タン ク組成の経時変化をそれぞれ

Fig. 4-8、Fig.4・9に示す。
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Table 4・6Column data [or separation 

N um be1' of col umns : 3 

Numbe1' of stages of each column : 10 
(Reboiler and reflux drum are not included) 
Amount of Feed : 208.1 [kmol] 

Relative volatility (light→ heavy) : 27.0 I 9.0 I 3.0 I 1.0 

Boil-up rate : 50 [kmol/h] 
Reflux flow rate : 20 -80 [kmol/h] 
Tray holdup : 0.3 [kmol] 
Tray efficiency : 1.0 
Holdup of product tank : 1 -200 [kmol] 

Table 4・7Operating conditions for separation 

Feed composition Product specification V- C-

(light -> heavy) (light -> hea vy) policy policy 

Case 1 
Base 0.25 I 0.25 I 0.25 I 0.25 0.95 I 0.95 I 0.95 I 0.95 37.2 29.0 

case 
Case 1a 0.61 /0.13 I 0.13 10.13 0.95 / 0.95 / 0.95 / 0.95 38.9 27.6 
Case 1b 0.13 10.61 I 0.13 I 0.13 0.95 / 0.95 / 0.95 / 0.95 37.7 24.3 
Case 1c 0.13 10.13/0.61/0.13 0.95 / 0.95 / 0.95 / 0.95 39.9 24.2 
Case 1d 0.13/0.13 I 0.13 I 0.61 0.95 / 0.95 / 0.95 / 0.95 60.6 51.4 

Case 2a 0.25 I 0.25 I 0.25 I 0.25 0.97 / 0.97 / 0.97 / 0.80 39.3 27.6 
Case 2b 0.25 / 0.25 I 0.25 / 0.25 0.97 / 0.97 / 0.80 / 0.97 40.2 31.1 
Case 2c 0.25 / 0.25 I 0.25 I 0.25 0.97 / 0.80 / 0.97 / 0.97 36.7 27.2 

Case 2d 0.25 I 0.25 I 0.25 / 0.25 0.80 / 0.97 / 0.97 / 0.97 35.3 24.9 
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以上、新しい省エネルギー型パッチ蒸官プロセスとして多重効用型バッチ蒸官シス

テム(MEBAD)の最適操作と分離性能について、シミュ レーションを月]いた検討結果

について報告した。MEBADは、従来理のバッチ蒸ffiプロセスに比べ行エネルギ一性

に優れるとともに、操作が非常に符易であるという特徴を有する。すわわち、蒸留'11、

各製品タ ンクホールドアップを物質収支から求ま るイltiで-一定に維持するだけで、他製

品の同時分離が可能である。今後、省エネルギ一件のみならず、J操浜イF作/[午iド;の手平芥;宇手易さの観j
からの MEBADの尖}耳用丁刊j化が期待される O
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Fig_ 4・9Optimal operat:ion profiles (left) and 

optimal composition profiles (rig~ht) for V-policy (Base Case) 

Table 4-7に示す9つの分離条件に対する V-policyによる CAPの改善(対C-policy)

はが}39.5%と、 3成分系分離時と同様に 4成分系時においても非常に大きいこ とがわ

かった。
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第 2編

バッチ蒸留フ口セスの

最適運転支援システムと

パイロットプラントを用いた蒸留実験



第 5章

MEBADのパイロットフラントを用いた

多成分系蒸留実験

5.1 緒言

第 4章では、 MEBADの最適操作法とその分離性能についてのシミュレーション

による検討結果を報告した。しかし、これらの研究結果はあくまでシミュレーション

によるものであり、 MEBADを実用化するためには、 MEBADのパイロットプラント

を用いた実証実験が必要となる。そこで本章では、まず MEBADのパイロットプラ

ントを建設し、 C-policyによる多成分系混合溶液の蒸留実験を行った。

5.2 パイロットプラン卜の基本構成

MEAD実験室は Fig.5・1に示すように MEBAD本体、制御室、分析室の 3つに分

けられる。MEBAD本体は、地下 1階から地上 1階の吹き抜け部分に設置され、制御

室は 1階部分、分析室は地下 1階部分に設けられている。市Ij御宅には DCSをはじめ

多くの計算機が設置されている。
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Fig.5・1Experimental room of MEBAD 

ノてイロットプラントの PFDおよび写真を、それぞれ Fig.5-2およびFig.5-3に、

装置の仕様を Table5-1に示す。本研究室の MEBADは3塔の充填格が連結した構造

からなり、最大 4つの製品タンクで同時に 4成分を分離nJ能で、ある。また、蒸気 .('夜
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ラインを切り伴えることにより、 1 J，椛イ芥;のみでの足泡辺i巨引i.l汁lリ|ι1む以iぷ;も lリ-口白能Eになつている C 以lJl川l川l

|内付のj波伐は社出tイ介?のためにホンフプ。によりf侃mι広以:.批1'1ド:さ れており、その .iA川刈:?V刊，:1古|日;は辺泣-流j波(皮支として
カラムの占椛f存干 j凶H にイ刊供j共t~系給(介:される O i2jALil::はコントロールバルブにより制御されており、 ijj-iJ

任IJ:I~ である名製 dill タンク!人]の液ホールドアップはX: JI='伝送，nーによりオンラインで，1'1-
iHlJされている r リボイラーでは;ι気ヒータで加熱した熱以により!日J1実的に原料を}JII熱
している。

。.1o'-C"p.t)f'

!..i-'lolコ..

c.w 
f 二コ

1. Rcboilcr 2. Middlc vessel 3. Middle vessel 4. Reflux drum 5. Feed tank G. Condenser 7， Eledric heater 

Fig.5・2Pilot plant of the MEBAD 

Fig.5・3Photographs of the MEBAD and DCS 
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Table 5-1 Specification of the pilot plant 

1 .カラムデータ

カラムタイプ 充ぢL々; 充明I:7iさ 60 cm士 2section 

;々!日J 2.9 m 製品タンクイ材fi 22.05 1 
以内地点 4.8m 件21.63cm 

x H60 cm 
J芥任 8.91 cm リボイラーイ~Ht 14.92 1 

允出物 マクマホンパッキング (SUS304製)

Size (1町径) I Mesh I Surface Area Fl'ee Vohllne 
95.31 % 

Density 

380 kg/m:1 6 mm  I #42x100 mesh I 1590 m2/m:3 

2. 加熱-冷却]杉兵器

機出字I

熱煤ボイラー

トレースヒータ

コンデンサー

3. 計測機~

測定対象

温度

JfノJ

1A'?ZE-if 1 

キ11成

低レベル

4.制御機器

市Ij御量

バルブ開皮

流路

能ノJ

20kW 

600W 

イえ熱而積1.0m2 

機器1'1

iHIJ温抵抗体

(PT100) 

絶対1-1=.))伝送探

フローメータ

NIR 

左rr: 1~送，t1-
マグゲージ

機出名

コントロールノくjレフ。

ー:万弁

}目途

リボイラ-}Jn黙L

jszjAtif支加熱(通常使片jしない)

蒸気凝縮

ij117J:11.l; 

索以来・冷却]ノk入IJ .冷却lノ1<:11'1 r 1 
1椛rff.1 1，芥r11・l塔リボ、イラ-411
2椛jIi-245111・2搭製Jilliタンク

3 J，{~ JfI. 3椛'11・3J;{~ :!l，~UI i 1タンク
j2iオEf~1 ・ J3h片付世人 11

還流液 1、2、3

l土谷氏・ 3椛jJ'f(オンラ イン)
1 .b{tJfI • 2椛J[1(オフライン)
jl:流lt(iii-3jk)、1mJ;~ :t( 
~llllll タンク組成(計 4 .r.'.() 

製lllJiタンク液レベル c汁4点)
民(料タンク液レベル

;lj!J filJ ft{ 
jsziバtil::(計 7点)

4ケ}fr
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パイロットプラントのjjli度、流;12、!じ)J、波レベルのデータは Table5・2にぶすよ

うな筒!升で、オンライン測定されており、それ以外にもオフラインの)j ~力討が設置され

ている 。 各 l!l~ I ~ ilタンクの来日成は、分析室にI没位されたガスクロマトグラフィ災民で分

析可能であるが、各製lV1タンクの循環流れに、近亦外分光分析計 (N1R500)のフロ

ーセルを I没附し、オンラインでの組成分析が可能になっている。

Table 5・2Tag No. of control and measuring units 

制御機器 Action Tag No. 

'~)j バルブ AVI-AV3， AV2-AV 4， AV5， AV6 

コントロールノてルブ Auto 
FCVl. FCV2. FCV3 FCV 4. FCV5. I 
FC'V6. FCV7 

ポンプ (On-Off) Pl， P2， P3， P4， P5 

製!日l抜き{lJ，し川バルブ V21， V22， V23， V24 

還流路変更川ミブjバルブ V16， V17 

還流hE調!?差別バルブ Vl~: ， V14， V15 

還流H長ノてルブ (un-Off) V18， V19 

|人Ji'iI)循環社調整バルブ V8， V9， VIO， Vll 

b;〔料タンク胤辺 V12~ ， V19， V25 

冷却j水流;正調柊バルブ V50 

リボイラ一周辺
Manual V40 (常時間)， V41 (常時開)

V42 (常時間)，V51 (常時開)

正)]計取り付け部バルブ
V30 (通常開)， V31 (通常開)

V32: (通常開)， V33 (通常開)

カラム下部 V26 (常時閉)， V27(常時閉)

サンプリング用バルブ V28 (常時間)， V29(常時間)

カラム下部バルブ
Vl(常時間)， V2 (常時開)

V3(常時開)， V4 (常時開)

計測機器 Mode Tag No. 

T1l1， T112， T113， T121， T122， T123， 
波山iU底抗体 T124， T131， T132， T133， T134， T141， 

T142， T161， T162， T163， T171 
絶対日:_)J計 Online P1l1， P131 

k}王伝送計 L1Cll，L1C21， L1C31， L1C41 

流量計 F121， F131， F141 

近亦外分光分析計 N1Rl，N1R2，N1R3，N1R4 

流比三十 F151. F161 

液レベルl汁 Offline 
L151 

(マグゲージ)
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5.3 パイロットプラン卜のスタートアップ手順

MEBADの蒸留実験スタートアップ子}llfIを、 4成分系分離を例に説明する。なお、

スタートアップ千}II真中の (A)および (M) は、それぞれオート、マニュアル操作で

あることを示す。

( 1 ) バルブポジションの初期状態への移行

AVI-AV3. AV2-AV 4のポジションを B方向へ設定 (A)

V16. V17のポジションを 3塔使;:iJモードへぷ定 (M)

AV5.AV6のポジションを原料タンク使月jの)JlnJへ設定 (A)

V18. V19を全開 (M)

V21， V22， V23， V24， V25を令閉 (M)

V8， V9， VIO， Vllを全開 (M)

FCV 4， FCV5， FCV6， FCV7の開度ーを 0%に設;ι(A)

FCVl， FCV2， FCV3の開皮を 0%に設定 (A)

V13. V14. V15を全問 (M)

V12を全開 (M)

( 2 ) 原料の供給と撹祥

V29を全開 (M)

原料を原料タンク内に V29から供給 (M)

V29を令聞 (M)

P5 を起動し、原料タンク内の液を撹ずI~する 。 (A)

5分後、 P5を停!とする (A) 

( 3 ) 各製品タンクへの原料の供給

P5を起動 (A)

FCV7の開度を 50%に設定 (A)

Tank4の液レベルが設定値に達したら、 4を起動し相内循環をIJ似合する。(A)

Tank4の液レベルを設定仰に維持するよう、

FCV6の開度を操作量とする P1制御を起動する。(A)

Tank3 の液長が設定値に達した ら、 P3 を 1包勤し相内庁I~循環を開始する 。 (A)

Tank3の液レベルを設定他に維持するよう、

FCV5の開度を操作量とする P1制御を起動する。(A)

Tank2の減量が設定値に達したら、P2を起動し相|付循環を開始する。(A) 

Tank2の液レベルを設定仙に維持するよう、

FCV4の開度を操作目:とする P1制御を起動する。(A)

Tanklの液量が設定似に達したら、
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AV5，AV6をリボ、イラ-iWJ (Tankl-.. AVG-A¥15-V8) へ公!どする。(A)

Tank2， Tank3， Tank4の悩;Itを11文広告II(~こ維持するよう

FC¥T 4， FCV5， FCV6による?f矢レベルの PIf/ilJfD=11を1J:う。(A)

FCV1， FCV2， FCV3により jjLilUHljf却をかける。(A)

(4 ) 加熱および冷却開始

Plを起動する。(A) 

リボ、イラーの山)Jをl没;ιし、力11索Lを!;;jkhする。(A)
V50をJ栄作し、設定itの冷却J;Jくを流す。(M)

炊き 1--げぷ気が Tank4まで達したことを、冷却水のUHI出伎が人り I1 ~[IIU交に
比べ 10皮肉くなったことで確認し、スタ ートア ップ終f。
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5.4 パイロットプラン卜を用いた 3成分系蒸留実験

MEBADのパイロ yトプラントをJ-nv)て、 Water-Ethanol-nPropanolの 3成分系
出介溶液の分離実験を行ったo Water-Ethanol-nPropanol系の:1(J~:利支|を、 Fig.5 ・ 4

lこぶすO この系には、 羽W匂at印e1'い-Ethano叶1tI川;日川iりjおよび Wa剖te白r-一-nP1'o刀.刀opano叫111川J日削;サj に 2J成￡分 J共七Uωil)沸リ引州|ド~.' 

があり、その!日j にぷ留境界線がんっている 。 したがって、l'vlEBAD によって 1~lrlJ のフ

ィードを分向性した場合、リボイラー槽に Wate1'、 lド!日j梢に nPropanolとWaterのji:

沸混合物、還流村?に Ethanolがそれぞれ波紡される。

Ethanol 
1.0 

0.8 一一一一一 Distil1ationBoundary 

0.6 

0.4 

0.2 

feed 
o 

87.65C 7I.7wt%J・Propanol
100C 

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 
1-Propanol Water 

Fig.5・4Triangular diagram of water-ethanol-n -propanol mixturc 

Table 5-3 に')ミ験条件を /Fす O 各製品タンクホールドア y プのぷ広告~(は物 T(収支か

ら求まる依終製品長とし、ぷfH1118定イIflに維持した。各製llJiタンク rlJのキ一成分キIl成

の経時変化を Fig.5-5にノJえす O グラフからわかるように、ノたての製llllllがIriJ11 s=に以前打さ

れ、 MEBAD による多成分系の分離が可能で、あることが'夫験的に Jjtl~ 1リjされた。

Table 5-3 Experimental conditions 

Amount of feed 

Feed comp. (Ethanol/nPropanol八九Tater)

Product spec. (Ethanol/nPropanol/Water) 

Reboiler heat duty 

Flow rate of cooling water 

: 30.0 kg 

: 0.34 I 0.33 I 0.33 

: 0.80 I 0.58 I 0.90 

: 4.0kW 

: 150 f!h 
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MEBADでは、 蒸留中、各製lvlタンクのホールドアップを物質収文によって決まる
定イlEに維持し続けるという操作法-によって、複数の製品を同時に分離することがで

きる。しかし、この操作法は消費エネルギーの点から最適とは限らず、各製品411のホ
ールドアップを 11日Ijと共に変化させることによ って、 dijrエネルギーの大rpll;な削減が

可能で、あることをこれまでにぶした。このとき、求められた最適操作パスに従ってプ

ロセスを運転するためには、府内組成情報に北づくフィードパック制御が必~になる 。

通常、パッチ蒸留プロセスの製品組成の測定には、ガスクロマトグラフなどの分析機

器が用いられるが、これらの機器は分析時間が非常に長いため、組成情報をフィード

緒言6.1 

パック制御系に用いることができない。

方、近年のプロセス用オンライン分析計の技術革新には l~ 覚ましいものがある 。

特に、近亦外分光分析 (NearInfrared Analysis、以ド旧作して NIRと1I子ぶ)は、その

in situ分析、多成分の同H寺分析が可能という特徴から、パッチ蒸留プロセスのオンラ

イン分析計としての利JTJが期待される。 しかしこれまでの NIRの導入尖績は、述続

蒸留プロセスを代表とする連続プロセスが中心であり、パッチぷ留のようなパッチプ

ロセスへの導入は進んでいなしミ。この主な理由のーっとして、パッチぷ官プロセスで

Middle vessel 

ハU

/
h

U

P

ヘJ
A

U

寸

吋

コ

ハU

ハU

ハU

ハU

三一。
g
色。ょ，こ。ロ
0
5
8
五
∞
む
注

一一一一 Proccss 

4 2 

Distillation time [hJ 

Reflux drum 

は測定温度条件が時間とともに変化するという点にある。一般に、 NIRの測定はilni度

定が原則であり、パッチ蒸留の製品組成のように測定協!支条1'1二がH511りとともに変化

する測定対象は適していないと 言われている。そこで本研究では、パッチプロセス、

特にパッチぷ留プロセスへの NIRの導入をH的として、測定詰JU交条1'1二の変化による

推定精度への影響、 ?WJ定温度変化時の検定線作成方法について検討した。また、|浪ら

れたサンプリング回数の条件下で、最も効率的に推定精度を向上させることができる

4 2 
Distilla1tion time [hJ 

。

，---， 

」ー...J

g o8 
..c ...... 
也主
弘司

0 

5 0.6 
u 
co 
tよコ

z 
.~ 0.4 
c) 

己主

モデル構築月jサンプルのサンプリング条件決定方法を提案しそのイイ効性

Fig.5・5Experimental result of ternary separation 
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結

以仁、 MEBADのパイロットプラントを用いた C-policyによる 3成分系分離実験

の結果について説明した。次章以降では、このパイロットプラントでV-policyを実現

するために必要となる手法について検討する。

5.5 
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6.2 近赤外分光法の測定原理と組成推定モデルの構築

6.2.1 ランベルトーベールの法則

ランベルト ベールの山川は、物質による光のl吸収に閃する'た験uリである。この1L
川は紫外IIJ制、亦外だけで、なく、近亦外においてももちろんイf"Jである。ラ ンベルト

ーベー ルの?LUiJについて l~llYJ する IJÍJ に、まず光の透過不 T を~えする。

x x+辻ピ

10 It 

Fig. 6-1 Absorption of the light by a material body 

今、、|え行光*が Fig.6・1にぷすような厚さ dの透明体に人射した場合を考える。

、|え行光点の人身、I位置における強度をん、透明体を通過した後の強度を 1，とする。こ

のとき透過中 Tは、

T=If/I。 (6-1) 

となる。すなわち、透過不 Tは「入射光の強度に対する透過光の強j支の比」として定

義される。次に、人射光の減点の総子を数式でぷす。Fig.6-1の透明体rtIにJFさのの
i~~~ JI~1 を与-え、人身、I光が x から x + dxに進むにつれて、その強度が iから i+ diに

かえ哀したとする。このとき減反泣 diは、入身、I光強度 i、試料の濃度 C(mol/m3)、光

If!fi L~ dxに比例する。

-di ==εicdx (6-2) 

ここで、 ε は比例定数である。 (6-2)式をlfさ0から dまで杭分すると (x二 O及び
x=dにおける沌の強度をそれぞれん、人とする)、

1(二 10exp( -caε) (6・3)

がれ}られる。(6-3)式は光の蛤皮が指数関数的に減点することをぷし、この式をランベ

ルト -ベールの法WJと11子ぶ。このdJ!Uは、 (6-4)式のように対数の形で川し 3られること

が多い。

log(10 / lJ == cdε (6・4)

79 

log (ん1ft)を|政光度という oJillRJ' '¥吸収スベクトルの縦軸にはこの|投光!文がとられる。
吸光)支は物質の濃度 c と光路長 d に比例する 。 比例定数 ε は~. .'j. AËの波数における

吸収の強さをよす尺度で、モルl吸収係数と呼ばれる。ε は物fi-IJi|イJの11Hで、あって、 ε 

と dが分かっていれば波皮 cを求めることができる。-般にl汲)tJ交の波数変化をl吸

収スペクトルと H乎ぶ。

6.2.2 統計的手法に基づく組成推定モデル

近赤外分光j去をj日いて定長分析を行うのにランベルトーベールWJを適川すること

ができるのであれば、もちろんそれで十分で、ある。しかし、成分の数が唱えればよ甘え

るほどそれは難しくなる。

今、成分 a、bから構成される 2成分系(濃度をそれぞれら、 Ch とする)を与え

る。2成分系では、ある 2つの波数 νi 、 ν2における吸光度 EI、E2は次式で、去す

ことカヲできる。

E1==εluc"d +ε CLd == (εC +ε I)ch)d lbVhVJ  - \"--'la~a I "-'lh""hJ 

E2 ==ε2tJCEJd+ε2hChd == (ε2メμ+ε2hCh)d 

(6-5) 

(6-6) 

ここで、 εla '¥εlbは波数 ν! における成分 a、bのモルl吸収係数 ε23、 ε2bは波

数 η におけるそれらである o El、E2、d、 ε la、 ε1 b、 ε23、 ε2bは全て')ミ!験的に決

定することができるので、原則的には上の 2つの式から 2つの未知数 Ca、Cbを求め

ることができる。しかし、夫|僚には以下の.flIU~ I により桁皮良く ù~~J支を抗kとすることは

到I~ しい。

1.気aI~Ii= により光が散乱するため、厳衝にランベルト-ベールの法11IJが成り心:たない 。

2. 成分fI\]に氷点結介のような相 f{~作 JIJ が!t:.じると、 i以光)交がqi.-成分のlf(ね介わせ
からずれる。

したがって、精度の良い推定を行うために、成分数以上の波数におけるl以光j主から統

計的な )J?t を RJ し、て組成を推定することが必安となる 。 そこで、 riAキl'l) の依i1(~ 定↑ノ 1:;1犬

ρ (本研究では製品キllJぷ)は、次のようなFfc[1 J I 'lif}式をJfJし3て、

p==α，E，+α2E2 +・・・+αNEN (6-7) 
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と点すことができるものとし、統，f1-的千j去を)1]し亙ることで、各係数 0'1、・

を決定する。ここで EI、応、・・・、 ENはそれぞれ、波数シ l、川、・

おける吸光皮である。

、 σN

、 νN ~こ

本研究では、サンプルの組成変化に十ドうスペクトル公化を利flJして、近亦外光の吸

収スペクトルからパッチぷ情プロセスの製品キIUえを批定するキIlJ必1ft定モデル(線形川

川モデル式)を構築した。また、線形[，可帰モデルの情築にはPLS(Partial Least 
Squares regression)をJlJいた。

PLS が NIR の組成推定モデル構築に適している J'~山の aつは、 PLS が多 }EJMJLlq

の川辺に付JL¥できるという特徴をイJするためである。NIRにおける多RJC線十1:の!日j題

とは、NIRでは隣り介う波数におけるl吸光)交がキIIJ点変動に対して， !ÏJ じような )l~1JjJ をぶ

すため(すなわち相関が強い)、安定的な相関係数がぶめられないという問題である。

安定的に相関係数を求めるためには、説明変数(線形川川モデルへの人)))として 'l~

いに独心:な変数のみを係月jすれば良いのであるが、この条件を満たすような説IY J安数

をノ乙の説明変数のlいから選ぶことができる1fT能"，'tは栃めて低い。そこでPLSでは、
このような条件を満たすような説明変数を、}Cの説明変数の線形手li;イ?として作成する o

jLイ本(10には、

1 ・ ， i見 I~J 変数の線Jf~結合式の rt1から目的変数(線形[r11'lil}モデルのIiげ))と最も関係の強

いものを新しい 1{fJ:日の説明変数として採丹jする。この新しい説明変数をi佐伯:安数

と呼ぶ。

2.採用した 1寄flの潜イ1:変数と lFZ交し、かつ 1番日のi替主変数では表現できなかった
t 1的変数の変動と最も関係の強いものを 2香日のj存在変数として採用する。

3.以ド、 u的変数の安動を十分に衣現できるまで)llg次新しい潜在変数を追加していく 。

主人 kのような手jlm によって潜布変数を作成し、それらの線形結合として I~ 的変数を

点。lする )j法がPLSである。r1的変数を説明変数の線形結合として表すという点に

おいて、 PLSと-1ft~ 11 ~/rJ分析は全く同じである 。 PLS が重!司船分析よりも優れている

のは、好ましい竹質を持つ滞在定数を説明変数として利用するjll;においてである。

6.3 NIRをバッチ蒸留プロセスに適用する際の問題点

6.3.1 対象プロセスと測定装置

本研究では、多重効用主~!パッチ蒸留プロセス (MEBAD ) のパイロットプラントを

対象に、 NIRをJfJいた製品組成のオンライン推定モデルの構築および検証を行ったo
MEBADのパイロットプラントのPFD図を Fig.6-2に示す。

81 

仁、、

Fig， 6-2 Pilot Plant of the Multi-Effect Batch Distillation System (乱1EBAD)

4成分までの分離を同n.fに行うことのできる MEBADは、 Fig.6-2にIJミすように 3
塔の独立した製lullタンクを有するパッチ蒸惚プロセスがj宝仙した構造からなり、第 1

塔のみがリボイラーを、~} 3土佐(最終塔)のみがコンデンサーを持つ。操作は、次の

ような干)Imで行う 。まず、全ての製品タンクに原料を供給し、 1~答日のリボイラー(製

品タンクを派ねる)で炊き卜，げを行う 。個々のノ長官椛では、椛Jnからのぷ気は次の椛
の塔jまに炊き 1--げ蒸気として、塔j氏からのJ友き IUし液は前の椛の*JIfに還流j伐として
供給し、プロセス全体としては令還流運転を続ける。i呑[1の117jM|;成分は i砕けの製

品タンクに徐々に芸積され、各裂品夕ンクがI段立終J製3尽裂;4ιUuiわυ仏lJハllVlJ;1スペツクを充よμi己:したH、ιj:Lぐ.J1}

永終冬-了fとなる。

MEBAD の~ l~~ *fl成情報に必づく段通(行Ij従IJを実現するために必安となる的出とし

て、各製品タンクの製品組成がある。そこで、 Fig.6-2 rj 1の丸印で、ぶす各製lvlタンク

のバイパスラインに 4つの NIR川フローセルを設問し、製I;JAIljtjLのオンライン推定
を行った。フローセル設置;部分の概要以lおよび'/j: ~l[ を Fig.6 ・ 3 にぶすO

ノてイロットプラントでは、各製品タンク内の液をIrtt下するために、内部のj伐を1Jii環
ラインで循環している。NIRフローセルへの液の供給は、その侃-段ラインの-I~I) を分

岐することによって行っている。そして、フローセル内を通過する液に近亦外光を照

射し、その透過光から吸収スペクトルを求める。なお、 NIRフローセルや配t'¥-)，'dりに

は、放熱を|功ぐためにグラスウールが巻かれている。
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く):Batch5 マ:Batch4 口:Batch3 ム:Batch2 。:Batch1 Fig. 6-3 Apparatus of NIR flow cell 

Fig.6・4Product composition profiles of diffel'ent batches 

本研究では、 NIRとして横河電機株式会社製 InfraspecNR500 刷フーリエ変換近

亦外分光分析討を使用した。この装置の特徴と測定条件を以下にみtlYJする。 Fig. 6-4からわかる ように、製!日1エタノールが濃縮されるにつれて泣j武村JI[付の波jM

!交が変化している 。 また、還流桝 l付 j夜 j足度の安化経路はバ ッチ 1 1]~ に民なる 。 このよう

な特徴をイfするプロセスに、近亦外分光分析j去を導入する|際に川辺となるのが、

6-5に/示すスペク トルの温度依存性である。
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定セル内に測定泌を述統的に流しながら吸収スペクトルを測定するタイ プのセル

であり 、主としてプロセス別に川いられる。フローセルを使用する際に問題となる

のが光路長であるが、光路長を長くすれば光の吸収は大きくなるが、吸光度が大き

くなると再現ftが忠くなる。本研究では、測定液中に吸光度の大きな水が合まれて

いたため、光路長を最短の 10mmとした。なお、 NR500は、波数領域 11108cm'l 

----4536 cm-1の 214波数(約 30cm - 1 間隔)の分解~ii~ を布する 。

フローセルとはを採f目した。(フローセル)光路長:測定セルとして流通 ~~II セル

本研究で批応対象としたのは、 Ethanol/ n-Propanol / Waterの 3成分混合溶液か

らの EthanolおよびWaterの分離である。この 3成分系を MEBADをHJいて分離す

る場介、ぷもjilll、!日'j?9!J成分で、ある Waterはリボイラー槽に、(氏j弗成分である Ethanol

はj主流川にi/i}.~i行される 。 また、 n-Propanol は Waterと共沸出介物を形成しrt1 nu f~'1に

ぷ砧される。なお、パイロットプラントの操作法は、各製品タンクのホールドアップ

をぷffil|l物質収立から決ま るイlHで-定に保つホール ドアップー定操作とした。 また、

J4fYl尖!験では、パイロットプラントの第 l椛と第 2熔のみをJlJい、第 3椛は使川しな

かった。

Fig.6-5は、ある fli] -サンプルのスペクトルを、測定iflld支条十1:を公立化させて測定し

たものである。グラフからわかるように、スペクトルはilnU支依存性をイJしている。こ

のことは、たとえrliJ _-の組成をイjするサンプルでも、 jHIlli;沿)止条件が災なれば令く述

うスペクトルがiWJAされてしまうことを，む|床 している。このようなスペクトルのj14皮

依存性は、パ ッチAEM プロ セスのように測Æìl[~J長条件が変化するような?!liJ応対象にと

って重大な!1U題となる。

6.3.2 吸収スペクトルの温度依存性

NIRをバッチぷfffプロセスの製!日l組成批定に適用する|僚に問題となるのが、ぷfYIが

進むにつれて測定ihAJ交条件が変化する点である。Fig.6-4に級数の異なるバッチにお

ける還流川内iMJ文と製lullエタノ ール組成の関係をぶすO なお、グラフrt1の宍なるljLJU-
は児なるノてッチであることを，むp木する。
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6.4.2 測定温度条件が推定精度に及ぼす影響

)よ;し)iHlJ 定~~~}支条件ドで村皮良く系f1成推定を行うためには、測定する可能性がある全

ての温度範閃からたjーに吸収スペクトルを収集し、キ[l成推定モデルを構築する必立与が

あると考え られる。 しかし、現実的には令てのjM皮条件、組成範rJt-lに渡って吸収スペ

クトルを収集することは難しく、より効中的なサンプルの収集jょのむjとめられる。

そこで、Fig.6-6 に /J~す条件で測定した吸収スペクトルから、 Fig. 6-7にぷすよう

に収集したスペクトルを測定j14皮条件が近いものをひとまとめにして、 NO.1~ No.14 

までのデータセ ットを作成した。これは、測定泊皮条件の述いによる推定粕皮への彩

響を検討するためである。そして、収集した吸収スペクトルを、 J11LE記号で、ぶされる

推定モデル構築51] サンプルと、(1い記号でIJ ~ されるモデル検証川サン プルに、測定jii

j支の倒りが}包こらないよう分訓した。位終的なモデル十tl}.築川サン プルのデータ数は

147、モデル検証JDサンプルのデータ数は 87となった。
次に、 NO.1----NO.14のデータセ ットを、 jjillIjilij交が向いほうから)11(1に、 I'，';jiJIIU交城、

中ilJJ支城、低ilJ.J交域に分け、作領域のみおよび領域のキIIみ介せに合まれるサン プルの

みから PLSモデルを侍築した O グラフ中、 fJiJじ記号で長されるサン プルは、 fliJじ飢

域に属している。そして、高品位、 rll温度、低泊)支のみのサンプルのみから併築され

たPLS#1 ----3および、高ilJ皮と低温度を合わせたサンプルから構築した PLS#4、全

温度領域のサンプルから構築された PLS#5を作成した。なお、令てのモデルのサン

プル数は同'になるよう調整し、モデルへの入力変数は全て半均 0、分散 1にlE鋭化

した。Table6-1に、データセット No.、モデル構築月]サンプル No.およびモデル検l正

月jデータセ ットNo.の対応関係をボす。

測定温度変化に対する推定モデル構築法

6.4.1 吸収スペクトル測定実験

fJ刊行で、も述べたように、 NIRスペクトルはiluU文化〈イヂ性をイJするため、パッチJizfflプ

ロセスの製lullキIlJえのようにILjIIUと共に測どiMJ.交条件が変化するような対象には泊し

ていない11J能性がある。そこで本研究では、まず、測定温度条flの推定精度に刈-する
;形作を，1f {rlliするために、測定ill~J支条件や組成の異なるサンプルの吸収スペクトル収集

実験を行ったO

例題として、 MEBADによる Ethanol，n-Propanol， Waterの 3成分系分離におけ

る還流川 Ethanol組成推定モデルの構築について検討した O ){.体的には、 Ethanol

の組成災動 44----91wt%、測定沿皮条件変動範問 40---82
0

Cの範聞で伎数の吸収スペク

トルを収集した。吸収スペクトルの収集実験は以ドのような予}11[fで行った。

6.4 

還流れ111に}J;-(料液を供給する。

2. }J;[料液をj泣沈槽の循環ラインにより撹j:lし、ポンプの廃熱で、原料液を加熱する。

3. ?1~ilnU交が 40
0

C にな っ た 111: }，~~で、 I吸収スペクトル測定と GC による組成分析を開始。

j液伝針j泊出L弘IU皮立がj淵沸引弗凡;入υ以)，点1，
析を繰り j返瓦すO

新たな組成の原料を調整し、

1 

4. 

for construction and validation of PLS model 

Symbolof NUlnber of 
data set samples 

PLS#l • 49 

PLS#2 • 54 

PLS#3 • 44 

PLS#4 •• 56 

PLS#5 ••• 56 

Valid #1 ム 18 

Valid #2 口 17 

Valid #3 マ 16 

Valid #4 。 18 

Valid #5 × 18 

Table 6・1Number of sample 

なお、 GCによる組成分析はスペクトル測定終了と同時に、測定セル下部に設[買さ

れたサンプリングバルブから液を抜き出し行った。収集した吸収スペク トルの測定条

件 (Ethanol組成および測定品皮)の分布凶を Fig.6-6に示す。なお、実験では通常

逆転A，jのj主流相|川夜組成の-;lZ均的な変化経路に沿うよう組成を調整した。したがって、

Ethanol 組成がfliJーであっても、各サンフ。ルの水組成とプロパノール組成の比は 一定

ではなしミ。次節以降では、 Fig.6-6に示すデータを用いて、組成推定モデルの構築と

波|仏i:温度条件が推定精)交にうえる影響について検証する。

1の操作にj犬る。5. 
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Fig. 6-6 Collected samples having diffen~nt compositions and temperature 
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Fig. 6-8 から以卜のようなことがわかる 。 まず、 '~;J(副長rf!域に以するデータから構

築した PLS#1は、，'，:](比皮領域に以する検証JtJサンプル Valid#1のキII.J&は粘)交fJ:.く推

定できているが、低温度-JzJ:域のサンプル Valid#5に対する推定村皮はJlJ7;?に芯くなっ

ている 。 低温度WiJ~Xに属するデータから作成した PLS #3についても l'iHぷながi米とな

っている。このことから、組成を推定するサンプルとモデルを構築したサン プルとの

測定沿皮条件のぷが、推定精度に大きな影響を及ぼすことが尖験的にゆjらかになった。

しかし、 11112jilt皮領域に分布するサンプルから構築した PLS#2では、全ilnU文範IHI

においであるれ皮肉い精度でエタノール組成を推定できている。このことから、ある

れ皮の外挿がnJ能であることがわかる。

全温度範聞に属するサンプルから構築した PLS何は、/企ての検証川サンプルに付

して良いJ住定を示した。また、!日j、温度領域に属するサンプルから惜築した PLS#4 
でも PLS#5に近いかそれ以仁の推定精度が作られたケースがあった O この原凶はは

っきりとはわからないが、モデル構築用サンプルの分布が検証件]サンプルにたまたま

マッチしたためではないかと考えられる。

以上の結果から、同一組成に対して複数の測定温度条件で測定したサンプルを用い

て推定モデルを構築することで、測定温度条件が変化する測定対象に対しでも NIRを

適用できる可能性があることがわかった。
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構築した 5杭15iのPLSモデルを 5つの検証Jliサンプル Valid#1 ---#5に迫川したと

きの推定結果を Fig.6-8 ~こぶす O 検証川データは、 j訓測H則則!ド!IJリl定 j焔i品fl J.肢皮良交:条イ刊T午:が ld:

べたO なお、グラフ中のj、し例における LVとは、モデル情築の12fに採川した滑イE変数

(Latcnt Variables) の数を表している 。 なお、本研究では、推定村)支の~f1!1目指標と

して、 (6-8)式にぶす GC分析他と NIR推定値の絶対誤差の、ド均イlr{をJ11いた。

Fig.6・7Sample 

6.4.3 組成推定モデルの入力波数選択法

前節の結果から、同 一組成に対して異なる測定温度条件で測定したサンプルを使川

することによって、測定沿度条件が変化するよ うな対象に対しでも、あるヂl~1支の村1St.
で組成抗定がnJíH~であることがわかっ t:. 0 そこで、抗定モデルへの入力にJlJし3る吸光

度の波数を、さらに選択することで、推定精度の向 ， 卜ーを ~I っ t.:. o モデルへの人ノj として

用いる波数の望ましい性質として、

(6-8) 佐川蜘a'f1l同二元11(GC;分析値)i-(NIR推定値)i11 

(Nは検証用サンプルの数)

l ノイズの影響カカトさい

2.組成および温度変化に対して感度が高い
PLS持5
(LV 9) 

PLS#1 • 
(LV 13) 

PLS#3 • 
(LV 11) 

PLS詳2 圏
(LV 12) 

PI ，S~l 口
(LV 10) 
口

が挙げられる。そこで、本石Jf究で、は r-rj己の 2つのfhfTを備えた波数を選択する)JiLを
選択し、精度のlfJjい批定モデルを構築する)Ji去を捉楽する。

まず、ノイズの影響による各波数での吸光度変化の定Uf10!?lzfilliを以ドのように訂っ

た。

1.測定セル内に試料溶液を1i:-人し静罰する。

2.吸収スペクトルの測定を述統的に 100rul1Jう。

一 l.~←J 
~ 

5O R 
N 
() 

+-> 

日O.11 
てコ
O 
N 
0.... 

O. 0 

上記の予)11員で作られた全スペクトルは、 IliJ-視IJÆ条件ドで以IJ広された Ir~ -サンプル

のものであり、もしil|l広ノイズが存イEしなければIri]じ吸収スペクトルが測定されるは

Valid t;5 Va 1 i d #!1 

Fig.6・8Estimation resutls of PLS models 
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Fig. 6-10 p.I. of each wave number 
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仏 0.2

ずである。そこ で、1~]; られた 100 1111分のl以以スベクトルから名波数でのi政光j支の掠冷

{MXZを計算した。ここで、標準U，OJ~~の小さな波数はノイズの影響を受けにくいと考え

られる。

続いて、来[1成および測定jii度変化に対して感度のftIいl汲光度をぶす波数を以ドの千

)llaで選択した。まず、モデル構築JIJ、モデル検証川令 147サンプルのスペク トルを川

いて、各波数での吸光度変化の保冷偏差を計算した。 上記のl吸収スペクトルは、エタ

ノールキI1成と測定ilfrl皮条イ午を幅広く変化 させたサンプルを)IJしEて測定したものであ

るため、組成および測定温度変化に対して感度の向い測定波数でのI政光度変化の標準。1jぷは大きなイI{[となるはずである。
以上、ノイズによる|政光度変化の原准偏差と、来ILJ氏、出度変化に刈ーするl政光度変化

のfJRHji台市jCをFig.6・9に/]ミす O

Fig. 6-10から、評価指標イl立が十日付的にイ也の波数.t!!えよりも小さなグラフ tlJの矢1':1Jで/J二

される波数域(令 214波数のqJの 69波数)を、本rrたなキ11成拡定モデルへの人)Jとし

て選択し、推定モデルの円構築を行った。

Table 6-1にぶすサンプルをJlJし3て、 1-_~己波数を入力とする新たなキ11成推定モデル

を構築した。構築した推定モデルを用いて、 Valid#1 ~5 の検証川データを批定した

結果を Fig.6-11に示す。
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Fig.6・9Standard deviation of absorbances 

Fig.6・9から、ノイズの影響を受けやすい波数や組成、温度変化に対して感度の高

い波数が存在することがわかる。木研究では、上記の 2条件を満たす波数を選択する

ための討価指原として、
Valid持5Valid件1Yalid持3Valid井2Valid持i

Fig.6・11Estimation results of new PLS models 
(6・9)

[ノイズによる吸光度変化の標準偏差]
示f11旺lJmz:=

Fig.6・8とFig.6-11を比較することによ って、本節で提案した波数選択法によ って

推定精度が大幅に1IJj上していることがわかる。子均(1句に推定ぷ差が約4分の lになっ

た。 また特に、 一斉I ~の治度領域のサンプルで構築した PLS #1 ~ 3 で推定精度が上が

っていることがわかる。以 l二の結果から、今1[11提案した波数選択法が、 NIRの推定精

度向上にとってイj奴!な千法であることが確認された。

[組成および温度変化による吸光度変化の標準偏差]

を採川することとした。ことのとき、ノイズによる影響が小さくかっ組成および温度

変化に対して感度の高い波数の討価指標は小さくなるはずである。 Fig.6-9の結果か

ら、各波数における(6-9)式の評価指標偵を求めた結果を Fig.6-10に示す。
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. 1佐?と対象 :jL2j志村'iEthanolキIU&:
-キIlJ&11ιι~1i川: Ethanol MlJ& 30 -100 wt% 
.測定i}I~U之条件: 72

0

C--- 各キJlJ&:におけるがI~/，I:

Fig.6'13に、モデル構築川サン プル (10サン プル)とモデル検dtE川サン プル (175

サンプル)の Ethanol組成および測定ilr?tJ支条件をぷすO 本研究では、 Fig.6-13のん:

のグラフににぶすモデル椛築Jfjサンプル (10サンプル)に、新たにもう 1つサンプ

ルを加えるならば、どのような組成、沿皮条イ午で測定すべきか定日的な指針をうえる

)j~去について検討'した。 推定精度向上の計価は、 Fig. 6-13 の JI~のグラフにぷすモデ

ル検証用サンプルの、If:t~J推定誤差の変化か ら 判断した 。 キ!I.J必抗~モデルの十時築では、

fjij節までの結果から、人)]するl吸光j支の波数として 214波数qJの 122-190需t-1の

64波数を選択した。

6.4.4 測定温度条件を入力に加えた組成推定モデル

これまでは、組成推定モデルへの人)jを、 NIRからの吸収スペクトルのみに限定し

てきたO しかし、測定利 jえ低ドのlI\i妄的な}~;( Il~ がり!|jli:jillJ主条 íl-の変化であることから、

iWi.cモデルへの人ノJに新たにjjilliijM皮条件を加えることで、 imiにあlj伎のIil] 1-_が|災|れな
いかと与-えた。そこで、吸収スペク トルのみを入ノJとする批定モデルと、吸収スベク

トルと測定jiui皮条件を人)Jとする推定モデルを検証川データ Valid#1 ---5に迎flJし推

定村山のJヒi絞を行った。その結果を Fig.6・12にぷすO
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Fig. 6-12 Estimation results of PLS model using temperature 

Valid 4 Valid 3 Valid 2 Valid 1 

グラフからわかるように、測定温度条件を入力変数に加えた効果はほとんど見られ

なかった。このま里山として、測定温度条件が吸収スペクトルと独立ではなく、 三い換

えれば吸収スペクトルから測定温度条件を推定するモデルを作成することができる

ためであると与えられる。

Fig. 6-13 CoUected samples for model construction (left) and validation (right) 

6.5.2 信頼度関数の導入

推定精度の向 Lにと って最も効果的なサンプリング条件を決定するためには、既に
収集されているサンプルのみから、批ÆフFiill - |; のイtCI の/，(の l1t JJiキ1'ÍJ.交を lii:12f|〈J に庁l~ f[Uî

する必12がある。そこで、本研究では汗価指標として(6-10)式にぷすれ似皮をjg-人し
た。 (6-10)式はニューラルネットワークのモデル十(IJ-築のい絞り交 r~fflnî~l としてJ北京:され

ているものである。

推定モデル構築のためのサンプル収集実験計画法

6.5.1 サンプル収集実験の効率化

liiJ節までに、パッチ蒸ffiプロセスの受LUllタンク組成のように測定温度条件が変化す

るような場介にも、モデル情築J!Jサンプルを全組成-温度範聞からまんべんなく収集

することで、粕[支の良い組成推定モデルの情築がIIJ能であることをIifJらかにした。し

6.5 

(6・10)
やlog(サ ンプルiの推定誤差)

信頼度 =ーツ
台 サンプルiからの距離

かし、実際問題としてサンプルの収集には多大な時間と汚ゾJが必安であるため、モデ

ル構築川に収集できるサンプルの数は限られている。そこで、限られたサンプリング

I r 11 ~数の'1'で、キ[1成推定モデjレの推定精度を最も効果的に向上させるサンプリング条件

の決定法について検討した。

本側究で、対象とした系を以ドに示すO

ここで、 (6-10)式1~ 1のNはモデル構築用サンプルの数を衣している。イ11頼度は次のー'

つの推定精度への影響をぶした式となっている。-試料溶液:Ethanol-n-Propanol-Water混合溶液
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1.組成推定モデルはモデル情築川サンプルの近くではJ1(~Æ村 j支が向いが、モデル怖

築川サンプルから離れるにしたがって抗定村皮が終ちていく。

2.モデル構築川サンプル近傍の空間の推定村皮は、そのモデル構築川サンプルn身
の推定IifijCに影響を叉'ける。

い「
1
/

一X
/
行
い

n
p
y
f
-
d
 

myム
バ

cu 
(6・11)

と去される。クラスター (P)と (q)を融合してクラスター (/)を作るとき、クラスタ

ー内平方和の合計の増分をム Spqとおけば

(6-10)式を NIRに適)fJする際に問題となるのが、サンプル!日jの距離の定義である。

以も問中.なサンプル間の距離の定義は、吸収スペクトル間のユークリッド距離とィラえ

られるが、 J住;ιフJfljili二の任志の点の吸収スペクトルを測定することは不可能である。
そこで、 69波数の吸収スペクトル情報を、イpJらかの方法で温度、キIl成の 2次元出版

に変換することで、サンプル問の距離を温度ーキ11成空間上のユークリッド距離で定義

することにした。ここで問題となるのは、満度変化および組成変化による吸収スペク

トルへの彩特には庄があるということである。本研究での推定対象では、吸収スペク

トルの以皮依存性に比べ組成依存性の方が強いということが分かっている。そこで、

日IItJ丘一指lh見守IIU[--に重みイJきユークリ ッド距離定義し、温度、組成の吸収スペクトル
への ;;f~ !ff.~Æの泣いをよ現することにした。この主みを適切に決定すれば、スペクトル空

間での距離情報を沿度-組成空間 i二のユークリッド距離に反映させることができる。

この適切な重みの決定方法として、木研究ではクラスター分析を用いる }jy去を提案し

た。

必pq=;fLZK(/)-fY (6・12)

となる。ウォード法では、クラスター (P) と (q)のJI:知似jJtt4Mlとしてム SpqをJlJ

いる。 2つのクラスター (P)、(q)を融合して作られたクラスター (/)と、別のクラス

ターか)を融合するときの、[i)j不[]の増分 ~SII は、

必fr=J乙r計(I)-R(r)y
+n 刀内 +n" n 

_ p rム)_+ q rd，_S 
pq 

n， +nr r n{ +nr J n， +n， 

(6-13) 

6.5.3 クラスタ一分析による重み係数の決定

クラスター分析とは、異質なものの混ざり合っている対象の中で、互いに似たもの

を集めて集法(クラスター)を作り、対象を分類しようという方法を総称したもので、

数値分類法とも呼ばれる。クラスター分析では、以下の手順で対象をクラスターに分

知する。

と表されるから、非類似度の更新の式は次のようになる。

n 十月 刀し+n_ n 
d. == P 'd + ザ'_d __ - -r d _ .. 
lr n，十月r r' n{ + nr 

マ n， + n，. rマ

(6-14) 

1. 1つずつの対象を構成単位とする n個のクラスターから出発する。

2. クラスター問の非類似度行列を参照して、最も類似性の高い 2つのクラスター

を融介して、 1つのクラスターを作る。

3. クラスター数が 1になっていれば終了する。そうでなければ、次のステップに

進む。

4. STEP2で新しく作られたクラスタ ーと 、他のクラスターとの非類似度を計算し

て、 JI~類似j文行列を更新し、 STEP2 に反る。

以下で、クラスター分析を月jいて重みを決定するノj法について具体的に説明する。

非類似)支の更新)j法として多くの万法が提案されているが、本研究では次に示すウ

ォードj去を)IJし、た。クラスター (P)に合まれる i番目の対象を考え、その変量 Zjに

関する観測値を巧Iい)と表せば、クラスター (P)内の偏差、|三方和の合計は

1.モデル構築用サンプルの各波数における吸光度を入力としてクラスター分析を

行う 。なお、 吸光度は正規化しておく 。

2.モデル構築用サンプルの温度と組成を入)Jとしてクラスター分析を行う 。

3. Step1とStep2のクラスター分析の結果が 一致するように、組成に対する重み係

数を調整する。両クラスター分析の結果がー致するということは、吸収スペクト

ル空間での距離に関する情報を温度一組成空間!この距離に反映させることがで

きたと考えられる。

4. Step3で導出した重み係数と(6-10)式から、品皮一系ru点空間上の信願)支の分布を
求める。
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Fig.6-13 の J[ ~i!!IJのグラフにぶす 10仙のサン プルに付して、吸収スベク

およびjilli皮一組成全!日j卜ーでそれぞれクラスタ 一分析を行ったがi米を Fig.

ここでは、来日成に刈ーする 'Tcみ係数は?l山JL:とI'IJじ1であるとしている。また

の1';)じ1iUりーでぶされるサンプルは、 IrJjじクラスターに)，f;することをぷす。

Fig. 6-15 Reliability value distribution with weight coefficient 
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Fig. 6-14 Resu1ts of c1uster analysis 

of NIR spectra (left) and Temp. -Comp.(right) 

分イ，j[?(lでは、ド|い部分が信頼度が相対的にIf:jく、辺に，[.1.¥い部分はイiiJUJUitが十[j汁(1りに

低いことをぷしている。Fig.6-15から、組成に対しLf(み係数をイJ川|した場介、モデ

ル情.築丹jサンプルのある点からi11J文相b方[11Jにい頼度がlf，jし)iifl)分が分イ，iしており、ここ

で考えている組成 -jill皮範lJtIでは、イ11 抱~i皮がjLij交に比ベキ!LJえに刈- して!必 jli:が IfJj し E こと

がわかる。 -)J 、 Fig.6-16 にぶすように組成に付し îf~ み係数を十1"}JIIしなかった場介、

モデル惜築川サンプjレのJIサIJFIで|叶心flJ 1二に伝頼度がて干しい部分が分イ，iしており、イ11頼

度の ~rl~皮とキILJ戊に付する彩併の泣いがうまくぷ現できていないことがわかる 。 次郎で

は、イ， í 頼度分布の，n-t?~*hj長を人!ょに新たなサンプルを十J)JIlすることによる.jH~Æ村皮 Ir， ]卜.

への効果aを検証する。

Fig.6・16Reliability value distribution without weight cocfficient 

Fig.6-14に示すように、組成に対する主み係数を設定しない場合、スペクトル空間

|二と品，U文一系~l成セ!日Ll二のクラス ター分析は一致しない。そこで、向i~-のクラスター分

析結決がー」致するように組成に対するiliみ係数を調3をした。その結果、市.み係数を
30伐としたとき rduイ号のクラスター分析結果が-致することが分かった。この結果は、

吸収スペクトルが?InU支よりも組成に対して感度が高いという紡*と 一致する。以上よ

り、本対象では、イII頼皮肉数の距離として、組成に 30倍の重み係数を付けたユーク

リッド距離を定義する。

6.5.4 信頼度の分布

Fig.6-13にぶす 10仙のサンプルからモデル構築肘サンプルを構築し、 J仕;主精度を

求めた結*と、 |)ijfrjで、求めたif(み係数から、 j由主ーキ11成空間 l二の信頼度分布を求めたo

Eみ係数を)I jいた場イ?とJfJいなかった場合の伝頼度の分布を、 Fig.6-15および Fig.

6-16 に IJ~す O

6.5.5 信頼度に基づくサンプリング条件決定法の有効性

提案した手法のののJ↑11=-を検出Eするために、Fig.6・13の/1づ!!IJのグラフにぶすモデル構

築用 10サンプルに、無作為に選んだ組成、温度条件の 1サンプルを追加することで

平均推定以jCがどのように変化するか検 r~lE した 。 j L体(1'-.1には、モデル構築川 10サン
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プルに組成、 i.h~)立条1'1二を }!l.~111 : 九に選んだ新たな 1 サンプルを追加!した 11 サンプルを

)tJいてキ11成批JEモデルを構築する。情築したキlLJぷ批AEモデルを Fig.6-13のイii1!lJのグ

ラフにぶすモデル検証JlJ147サンプルにi即日し、そのときの、|三均推定訣ぷを求め、イri 

MiJ文と、|λí~J抗t定 11~~ )I~ の関係を 1制べた 。 Fig.6"17 に無作為に選んだサンプルの溢皮、

組成分布を/J'すO
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Weight fraction of Ethanol [-] 

Fig.6・19Change of estimation error without weight coefficient 

重み係数をイ考慮した Fig.6-18では、信頼度の向い条件のサンプルを迫力IJした場合

には、ドより訟だはほとんど変化せず、逆にイIl頗)交の低い条件のサンプルを迫)JIIした場合

には干均推定jJUEが減少していることがわかる。 -)J-、電み係数を考慮しなかった

Fig.6-19では、信頼度と干均推定誤疋の変化には相関が凡られなかった。
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Fig.6-21 (1Rみなし)をノ長す。なお、図rrの分数は各イ日頼度の区間における抗定村!支
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Fig. 6-1 7 Sampling conditions of added samples 

Fig. 6-17 rt1の 1サンプルを加えたときの、平均推定誤差の変化を Fig.6-18および

Fig.6-19に示すo Fig.6-18はmみ係数を加えた場合、 Fig.6-19は重み係数を加えな
かった場合の結果である。図r11、Vの記号はそのサンプルをモデル構築用サンプルに

迫加した場合に平均推定誤差が減少したことを、 .の記号はそのサンプルをモデル構

築川サンプルに追加しても、あまり平均推定誤差が変化しなかったサンプルであるこ

とをぷしている。
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第 7章

バッチ蒸留フロセスの

最適運転支援システムの開発
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これまでに、多重効用711パッチ蒸留プロセス (MEBAD) では、最適操作によっ一

分離性能を大幅にrbJ_tできることを明らかにした。しかしながら現実のプラントでは、
フィード組成や製品タンクホールドアップ泣、段効本なとぐに不MI~ Æ'Iゾ1:が作イ正するため、

四fP、的なモデルを使って求めた設定値を使ってぷfU1;答を逆転しでも、;は終的に製品ス
ペックを満たす製品が何=られない可能性がある。そこで、予知lされないぷjEを補償す

るためのフィードパック制御系を MEBAD に導入する必~がある 。

Hasebeら (1995)は、各製品タンクホールドアップを操作泣とする、 MEBADの

組成制御系を提案している。この制御系では、ぷ問中、基本(10に各製JIllタンクのホー

ルドアップは物質収支から求めた設定値に維持される。そして、あるH.fnuまでに、各
製品タンク内の液が製l日スペックを満たすことができなければ、手千製JIllタンク|付の波

組成を制御量、製品タンクホールドアップを操作宗とする組成制御系に切り伴える。

この制御系の問題点は、製!日タンク内の液組成をオンラインでiJllJAする必裂があるこ
とである。一方、 Wittgensら (1996) は、 Multivesselcolumnのlh，i皮制御系を秘末:

している。この制御系では、各製品タンク内のj食品i皮からそのホールドアップを，VM~存

するため、オンラインの組成測定災置は必要なし 3。また、このili!j御系によって山スペ

ックの24d ll を 1~~ られることが、シミュ レーションおよび尖!倹によ っ て的': 1認されている 。

しかしながら、これらのilJl陥u系は MEBADの分離竹能を必ずしもid迎とするもので

はない。また、 Furlongeら (1999) は、 Multivesselcolumnにおける、製11171抜きl[" 

し、リボイラーにおける加熱、原料の初別配分についての以迎J菜作法を検J、Iしている

が、あくまでオフラインでの段通逆転であって、 u\彼)Z~ プラントへの JØI川はィラえてい

ない。

本研究では、 t_r~Lの過去のの「究を受けて、次の 2 l.(について検討した。1つ日は、
MEBADの分離性能rt1Jj-_に対する最適操作法のイJ効↑午を実験的に検証することであ

る。そのために、パイロットスケールの MEBADを住設し、 2成分、 3成分系分自fE'X

!践に適j:~Jした。実験では、 C-policyおよびV-policyでMEBADを辺転し、それぞれ

の蒸官時!日jを比較することでV-policyのイfえJJ'ltを検討した。2つ 11のr1的は、MEBAD

緒言7.1 

Fig. 6-21 Ratio of samples， which decrease estimation error 

(without weight coefficient) 
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Fig_ 6-20から、 mみイナきの距離を用いた伝頼度に従ってサンプリングした場介、イJ
MUiが低いほと" f1f~A ;f "J J立が[i'J j-_するサンフ。jレ数の割合がltiし3ことがわかる。 -)J、Fig.
6-21 から、 îfi~ みイJ きの距離を )l J いなかった信頼度にしたがってサンプリングした場介

には、イ， 1 府iJ立がir~いからと， iって推定精度が[ilJIこするとは|浪らないことがわかる。

以 l二の糾iJt-から、距離に重みをイJけたイJ頼度から新たに加えるサンプリングの測定
条件を決定するノJ法は、、lえより推定誤差の向上にとって有効で、あると係認された。提案

した子法によ って、限られたサンプリング同数の中でも、より効本的なサンプリング

が口J能となる。

結

本市では、 NIRを]lJいたバッチぷ官プロセスの製品組成推定について、測定lIllU交条

件が変化する場介のえIL成推定モデル作成法、|浪られたサンプリング1[11数で段も効率的

に批;_efl'J肢を[iIJ 1-_させるサンプリング条件決定法を検討した。そのゑlUAL、測定温度条

件が生化するような場介においても、同一組成に対し複数の視|仏Ëlll~皮条件を布するモ

デル術築川サ ンプルを収集することで、粕度良く組成推定が可能であることを実験的

にぶした。また、キIl成推定モデルへの入力波数選択法をJ是楽し、推定精度[ti]l二に刈-す

るイ!の~'jI1:を係litした。モデル情築川サンプルの収集では、推定全ItU1-.に信頼度関数を

導入し、イ， I頼度によ ってサンプリング条件を決定することで、より うど}J本1'11に組成推定
モデルを構築することがlげ能となった。今rll]の研究結果を利川することで、これまで
遅れていたパッチぷ官プロセスへの NIRの導入が進むものとWH与される。

6.6 
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の故適逆転を実現するためのオンライン故迎巡11な;よ援システムの開発である。次郎で

は、 MEBADのオンライン以迎逆転_t援システムについて述べる。

7.2 バッチ蒸留プロセスの最適運転支援システム

7.2.1 最適運転支援システムの基本構成

係築した以迎逆転立;援システムは、 Fig.7-1に示すように 4つのサブシステムから

構成される 。 まず、系~L成測定サブシステム (Composition measuring subsystem)で

は、各 241llJl村山~Ml成を近亦外分光分析計(NIR) を川いてオンラインで測定する 。 また、

組成11ιじ・モデルパラメータ更新サブシステム (Stateestimation & model update 
subsystem ) では、オンラインでjRIlli: ロJ能な各製品情液組成から測定することカ~f1'，米

ない特段jィ'}::*JLJえをJ佐定する。Ili]ILjに、実プロセスと動的最適化システム(Optimization 
subsystem)でJfJいる物JlRモデルとのズレを修正する。動的以適化システムでは、パ

ッチ広間プロセスの物月!モデルと現在の状態早:から、蒸留 11守出jをt示。短とする名製品糟
の段通手Il成プロファイルを導lれする。段適組成プロファイルはi!J1j御サブシステム

(Control subsystem) に送られ、製品組成が最適組成プロファイルに追従するよう

にプロセスは制御される。実際のプロセスでは、外乱などのために過去に求めた故適

操作プロファイルが、現時点でも最適で、あるとは限らない。そこで、本システムでは

4つのサブシステムをある時間間隔で繰り返し実行することで外乱などの問題に対応

した。次節以降では、個々のサブシステムについて説明する。

Process 

Composition 

measurlng 

subsystem 

孔1easurablevariables 

Control 
subsystem 

Product 

comp. .... 
State 
estimation & 
model update 

subsystem 

All state 

variables 

& model 

parameters 

Optimization 
subsystem 

Fig. 7 -1 On -line optimization system for the MEBAD 
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7.2.2 組成測定サブシステム

本システムでは、製 r~ ~I ~:tlJ或をオンラインでjH111iiするために近亦外分光分析社 (NIR)

を用いた。NIRはガスクロマトグラフイーなどに比べ測定時!日jが非常にたいため、化

学プロセスにオンライン'I"t状分析計として導入されるケースが多くなっている。NIR

をパッチ蒸切プロセスに導入する際に問題となるのが、測定範IHlの)よさと測定jJ4皮条

件の変化である。パッチ蒸iYIプロセスでは、 j主税ぷfRプロセスに比べ非常にjぶい範附
で製品組成が交化するため、 J住;Ai:モデルは広いキIUぷ純fnJに付}，[，できるように作成しな
ければならなし=。また、パッチぷ官プロセスでは、ぷ弘Jが進むにつれて各製品タンク

内の液j副支が劣化するため、 NIRの測定温度条件も時間とJCに変化する。NIRスペ

クトルは尚皮依存性をイjするため、このようなjHIlli:条件の変化は大きな問題である。

そこで本研究では、第 67立で詳しく説明したように、測定ihU交条件の安化に対}，必でき

るよう、 f1í~Æモデル構築月]データ収集法、モデルへの入力波数選択j去を工夫し、測定

レンジ 0---100%に対して、下均推定誤差 0.2%以ドを達成している。

7.2.3 組成推定 ・モデルパラメータ更新サブシステム

現実のパッチぷ留プロセスでは、各段のj夜来flJぷのように測定できない状態;止がイf-11:
する。また、バッチ蒸官プロセスの最適運転では、還流:27をflj々 刻々大きく変化させ

るため、モデルパラメータ(例えば段効率など)も時間と共に変化していると考えら

れる。そこで本研究では、測定できない状態走を推定し、同時にこのようなモデルパ

ラメータの変動をモデル中にリアルタイムで反映させる組成推定 -モデルパラメータ

吏新サブシステムを構築した。このサブシステムの基本プログラムは次節で説明する

動的最適化サブシステムで使川しているものと同'であるが、動的段通化サブシステ

ムが未来の段適操作プロファイルを導山するのに対して、本サブシステムでは過去 1

時間分の各製品糟キ一成分組成の実測値とモデルによる推定仙が最もよく 一致する

ようにモデルパラメータである段効率を決定する。本サブシステムをJf}いることによ

り、動的最適化サブシステムで、求める最適操作プロファイルの精度を r.~-rることがで
きると期待される。すなわち、動的最適化サブシステム中のモデルと実プロセスのモ

デル誤差をできるだ、け小さくすることで、動的最適化サブシステムで導出した最適操

作プロファイルが実プロセスで実現できるようにする。組成推定 -モデルパラメータ

更新サブシステムの問題設定を以下に示す。

評価指標 :過去 1時間分の各製品槽キ一成分組成の推定ぷだの総和の最小化

推定変数 :各段液組成x(t)、段効率 σ、各製品梢ホールドアップH(t)

初期条件 :x(O)二 Xfe小 H(O)二 Hfeed

このサブシステムでは、蒸留開始時(時刻 0)における各段の液組成はフィード組

成と同ーであるとし、その組成はガスクロマ トグラフイーで測定されている。また、

中間槽および還流柵の初期]ホールドアップはH.j刻 0での測定偵をJEしいとして使用
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7.2.4 動的最適化サブシステム

パッチぷ問プロセスの状態変化は、代数ノjれ:式系と微分ノJfl:式によりぶされる。本

研究では、状態;I;:や操作24:などの変数を、 fL):IIUの述続開放として以i由化するのではな

く、それらの変数のや到jを抜数の自It散点で、の合引を lj-えることによ って定まる|対数によ

って近似し、動的11会迫化PU題を多変数段適化|問題に変換するアプローチをJll¥， ¥た。本

研究で取り扱った MEBADの動的最適化問題を a般的な式の)1ラで、まとめると以卜の

ようになる。

(7-1) 

(7-2) 

f 
/ Minimize 

subject to 

した。そして、過去 1fl.}:[I¥j分の件以lIlll桝キ一成分組成の'夫i!!lJイ，(((NIR iWJ iLイ，I'[) とモデ

ルによる推定仰の Iiflだが以ノトとなるよう、各j交の ?í~k:ILJJxおよび下立公JJ卒、作製111lJIlljホー

ルドアッフを求めた。このtil-決とiJ!lJA u J íj~ な変数'I'I'JN~ を、次郎で I~~~'Y Jする動的以，l[主化

システムへの人ノJ1ttiとしたc

剥組LJ成£折抗gJ広IJ_心iじ-. モテデデ、守、ル!史3よ起!iぷ析f庁「サフブoシステムによる rt刊汁1-1符1永利lJ日i
村|1引J打1)什ゴエ夕ノ一ル系剤利r!.J~成]戊瓦ゾ尖三jjり渋測HI則!ド刊|リ11イh似，(山f円(と J批H住tí，定ιUイ合併仙4山i向i を、 Fig.7-3 に段うど}j本のiW:どい:の粁H、?安化をぷす O

このサブシステムでは、例えばFig.7・2r11の矢印で、ぶす 3---4 fJ 、?llij までの過よ~ 1 11、?1111

の製品エタノールキ11成の約11.1-変化に、プロセスモデルで計算した推定仙が故もよく

致するように Fig.7-3の矢印で、ぷす 3---4Q，j[日}まで、の段うど}J;{，Cを決定するoFig.7・3は、

このようにして批定した 0--4n，jllUの段効ユぞの粁川公化をプロットしたものである。

これらのグラフから、逆流相l付のエタノールネ[1成推定イ，uの符n，y-変化を夫?HIJイ，riの粁11、?変

化とー致させるためには、段効本を時間と共に変化させなければならないことがわか

る。
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(7-3) G(x(t)， u(t)， t) == 0 

x(to)==x。 (7・4)

くと二二二〉

--品、.
Ref1ux drum 

uL ~ u(t) ~ UU (7・5)

(7-6) x.¥jJ('( 壬x(tr)

本研究では、 (7-1)式にぶすように蒸官H、日目!の最短化を[~ (10関数とした。)Ij!J約条件と

しては、 (7・2)式の蒸留塔の物JrHモデルなとごの微分)jれ式(行Ij約、 (7-3)式の気減、|三役J関係

なとぐの代数jjFi 式~1J1jk/..J、(7-4)式の初期状態ilJljk!J、(7-5)式の操作日卜.ド[U{i!jlj約、 (7-6)

式の段終状態)!jljk!Jがある。ここで、 x(t)は状態変数ベクトル、 u(t)はJ州11:公数ベクトル

を去す。

段通H1U従[JIHJ題に合まれる安数のうち、どの変数の挙動を多別式I!hJ数で点すかについ

ては、 2つの}j法が考えられる。1つは操作安数のや動のみを多旦'いにはj数でぶす}ju2

である。操作変数の手動を近似する関数の係数に似をうえ、プロセスのJFfillをモデル
化した微分)jれ式を数他(1<]にWf-くことにより、らえた係数のもと で、の，}f111riIxJ数イ，(iを求
めることができる。よって、その 1i刊illi1，([を段通にする係数のイ，r(を、外iWJのルーフ。で、以

迫化することにより、操作変数の故過な不動を求めることができる。もう -つの )iil~

は、段通化する公数だけではなく、状態変数の不動も多Jjfょに間放でぶ刻する)iitであ

る。この)j1tでは状態変数の微分JfIは解析(1<]に微分されることから、 1，え述iiiJUfj:[J川辺は、

手;士、イご':'>~J- njU約条件をイiする多変数の idi直化 U lJ日11 となる 。 このノiilは、状態公数に

対する(有Uk!Jを操作変数に付するiljUk!]と問手に扱うことができるという利点をもっ O た

だし、この }/1よーで、 は令状態変数を多項式|見j数でぶすため、 Jl-77: に必 I~: な記憶作 {i:: が|知

数の次厄が大きくなるにつれfJ、j敢に明大するという欠点をもっ O
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Fig.7・2Estimation result of the ethanol composition in the reflux drum. 
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本研究では、計算時!日!と状態変数に対する不14U;|j|j約の導入の待以1さを考え、後芥

のノi?Lを採JfJした。その12号、 J11]} ijí- 的に f;;1、 ì)}~ に変化する関数への刈1必の符劾さをィラえ、

対象[>(Il\jを分割してィラえるん'(去をJlJ いた 。 すなわち、総JJih~ J山間を多数の[)(r:Uに分割

し、その[天間ごとに児なる低次の多項式関数で、変数のや動をぷ現した。

このように状態変数と操作変数を多項式関数で泣似することで、 ílJ lj 約条件~11の述立

微分jj41i!式は述立;代数々れ式に変換され、初めの ji支適市Jj f~P 問題はJf*幻影多変数肢適化
問題に 1'fljJJ される 。 このようにして作られた問題に、逐次 2 次~11-111II 法を適Jtl し最適解

を求めた。

7.2.5 制御サブシステム

MEBADでは、特製llullタンク内の液ホールドアップの総不[lは叩-に 91じであるため、
作製 lull タンク内の液ホールドアップを犯(立に操イ/I~することはできなし I 。 したカfって、

例えばMEBADによる 3成分系分離を考えた場介、市u佐IJ~せである還流糟、r1'I1\]f問、

リボイラー桝の 3つのキ一成分組成を、還流梢および'P問村ljホールドアップの 2つの

操作:止をJlJし、て制御しなければならない。このように MEBADの制御では、 ytJlj御変
数の数が操作変数の数よりも常に 1つ少ないという問題がある。そこで、本研究では

Fig.7-4にぷす市Jj御系を提案した。

)j、MEBADのC-policyでは、メJZWil1、各製品タンクのホールドアップをオフラ
インで、求めた段Jl針lHで 'Aに維持する。 したがって、Fig.7-5にぶすような簡単な制
御系を利川することができる。
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Fig.7・5Control system of the pilot plant for C-policy 

Product composition in the reboiler 

Set point of the holdup 
in the middle vessel 

Reflux flow rate 

しかしながら、 Fig.7・5では各製品タンクのホールドアッフ。設定似をプラントモデ

ルにより決定するため、モデル化誤足などがある場合プラントを長11.)::1m運転しでも製

品スペックを満たす製品が得られないケースが考えられる。そこで、プラントをある

れ度の 11.]:間運転すれば、製品スペックを満たす製品が必ず、作られるような機付与を制御

系に組み込む。具体的には、ある 1つの製品がスペックを満たした段階で、ホールド

アップ制御系を Fig.7・5に示すホールドアップを制佐1]~= とする j!j!J任11 系から、 Fig. 7-4 

にぷす製品系11成を制御泣とする制御系に移行する。このように制御系をぷ目途巾で変

反することで、 C-policyでモデル化誤差があるような場'合にも、あるれ)支のII，j11¥]が経

てば、製lfillスペックを満たす製品が作二られることを保証できる。
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7.2.6 最適運転支援システムのパイロットプラントへの実装

前節までに説明した最適運転支援システムを、 MEBADのパイロ ットプラントに'夫

装した。最適Jlli'1!，i文援システムを実装したMEBADの概旧作[ヌ|を Fig.7-6に示す。

まず、組成測定サブシステムで、各製品タンク内の液組成を測定する。キ11J!X:.f住ユE・モ

デルパラメータアップデートサブシステムでは、オンラインで測定した名製llljlタンク

内の液組成を基に各段液組成を}ffi定する。また、 16]11，):にモデルパラメー タである段効

率を更新する。動的最適化サブシステムでは、全状態はと段効辛から紋適系IlJぷプロフ

ァイルを導出する。制御サブシステムでは、最適キIL成プロファイルと各製JIllタンク内

の液組成から各~rll~ タンクの液ホールドアッフ。設定似を決定する 。 モデルパラメータ

の更新、最適組成プロファイルの導IBはい15問仰に行い、令ての製llJlタンク内の製lll1

がスペックを満たしたR，]: ，r，~，~で、蒸官終了となる。次節以降では、パイロットプラントを

用いた 2、3成分系の分離実験を行い、最適運転支援システムのイJ効性を検討した結

果について報告する。

Fig. 7-4 Control system of the pilot plant for V-policy 

この ~IJIj御系では、還流糟のホールドアッフ。設定値を、還流槽および中間槽内の液組

成の設定イlkと実1JllJ仰の疋の走をflJいてコントローラ 3が決定する。また、中間槽のホ

ールドアッフ。設定偵を、 rl'll~糟およびリボイラー槽内の液組成の設定値と実測値の差

の乏を用いてコントローラ 1が決定する。ぷ留操作は、全ての製品タンク内の液が製

品スペックを満たした段階で終fとなる。なお、Fig.7・4中では、コントローラ 2、4
への製品タンク液レベル情報のフィードパックを表す線を省略した。
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(7・9)

s(7-10) 

dHx 
/l:!_ == L， .X . . -L x dt )ー J 1.)-1 ) 1.) 

dH -ーと==L.-L dt )ー 1 ) 

Middle vessel 

N

C

E

三
ou

刊

に

E
三
ou

(7 -11) 

(7・12)

dHZXij二 (1lYij+l-KYlj)+(LjーiXlj一l-LjXIj・)

dH 
1竺L二 V.，-V，+L.+L.二 O
dt ・ITl j j-l j 

1i'ay 

@ 

dfTrefXI¥ftff二v.V.， -L _rX 
df lji，l rげ i，re

Compositions 

Fig.7・6Pilot plant of the MEBAD VlfIth on -line optimization system (7・13)

(7・14)

(7-15) 

(7-16) 

dHr 
石工=Y-ιl

V的 h帥==W -Qreh 

Vjキlh)礼 -Vjhj=Q11U3

Reflux drum 

Vapor flow rate 

7.2.7 パイロットプラントの物理モデル

ilえJ1&逆転支援システムのキIl成行r:A'モデルパラメータアップデートサブシステムお
よび動的以適化サブシステムでは、第 4i戸でffJいた MEBADの物別モデルよりも詳

細!な熱収jt を力11 えたモデルを使!日した 。 これは、第 4~の日的がJllJjlt的な系に対する

MEBADの分離'1ゾ11E評価であるのに対して、本章で説明する最適運転文援システムは

実プロセスへの適用を H的としているためである。モデル作成でflJいた仮定は以ドの

Jillりである。

(7・17)

(7・18)

ここで、各式における使用記ザは以下の通りである。また、 VLEの批算式にはウィ

ルソン式をjfjいた。

Lj+l二 Lj

Yi == Wilsoη(xJ 

Liquid flow rate 

VLE 

ぷf17椛のモデルは段構モデルとする。
トレイホールドアップは主Uベースでー定である。

トレイ[-.の蒸気ホールドアップは無悦小で、ある。

トレイトで、のjlR熱交換量は治熱交換に比べ無視小で、ある。潜熱うと換は考慮する。

名トレイからの熱似欠註は令て均‘で、ある。

リボイラーへの供給然日;は-定である。炊き上げぷ気伝は変化する。

(1) 

(2) 

(3) 

(4) 

(5) 

(6) 

[hJ 

[kmol/h] 

[kmollhJ 

[kmolJ 

[kJ/h] 

[kJ/h] 

[kJ/h] 

ぷfR1151ilj
、ロ耳I、 I~ r 1 
1豆1パLIi[ 

炊き|二げ!.!;~会LE

ホールドアップ

熱出失;止

リボイラーへの供給熱日

蒸発淋熱

Notation [ '. I ~己の仮定のドで作成した MEBAD パイロットプラントの物.fIHモデルを以-卜にぷ

す。
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X j夜来ILJ& [n101e frac.] 

y ぷ気系liJ& [mole frac.] 

Scripts 

成分話ニU-(低沸成分から)I!nに i= 1，2，.・.，NC) 

j 段需ザ(塔頂から)11買にj二 1，2γ.，N) 

reb リボイラ ー槽

rイ J、豆目J、%しd'l~

trαy トレイ

7.3 最適運転支援システムを用いた蒸留実験

7.3.1 全還流型塔による 2成分系蒸留実験

術築した最適運転文援システムのイ可効性および MEBADにおける故適操作の効果

について検託するために、まず、段通運転支援システムを実装した MEBADのパイ

ロットプラントをJfJいて Water-Ethanol系の 2成分系分離実験を行った。分離対象

である Water-Ethanol系には、 Ethanol組成約 96wt.%で、78.1
0

C (latm)の2成分

共沸点があるため、製品エタノールのスペックは共沸組成を越えない最大 90wt.%と

した。また、蒸溜実験では、分離に使用する理論段数を増やすために、中間タンクホ

ールドア ップを運転可能な最低値に維持することで、第 1カラムと第 2カラムを l本

のカラムとして使用した。このとき、 MEBAD'はFig.7-7に示すょっな全還流氾パッ

チぷ弘1J;(~とみなすことができ、リボイラー糟には Water が、還流槽には Ethanol が

波縮される。

蒸留145食での共通設定を Table7-1に示す。また、最適操作の効果を検証するため

に、b広原;ヌl半料l*
V-policyを適片別jし、それぞれのぷ問時間を比較した。各ケースにおける原料組成およ

び、製I同スペックを Table7-2にノ兵す。

Table 7-1 Experimental data (binary separation) 

N um ber of col umns : 2 
Approx. total number of trays : 20 
(Reboiler and reflux drum are not included) 
Approx. average tray efficiency : 0.8 -1.0 

Amount of feed : 29.0 kg 
Feed comp. (light/int.lheavy) : 0.33 /0.28 / 0.39 

Product spec. (light/int./heavy) : 0.80 / 0.58 / 0.90 
Reboiler heat duty : 4.0 kW 

Flow rate of cooling water : 150 ! /h 

Reflux flow rate : 3.0・30.0(/h 
Holdup in the reflux drum : 5.5 -25.0 kg 
Holdup in the middle vessel : 2.4 -25.0 kg 

Table 7-2 Separation conditions (binary separation) 

Feed Product 
Case composltlon specification 

(light / heavy) (light / heavy) 

1a 0.600/0.400 0.900/0.990 
1b 0.600/0.400 0.800/0.990 
1c 0.600/0.400 0.900/0.900 
2a 0.400/0.600 0.900/0.990 
2b 0.400/0.600 0.800/0.990 
2c 0.400/0.600 0.900/0.900 

109 
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CI 

Fig. 7-7 On-line optimal operation system of the total reflux column 

400 

Estimator & Optimizer 

@----@--i 

Fig.7・8、Fig.7-9およ び Fiε.7且10に Case1aにおける」15111十jJL食料i決をノドすo Fig. 

7・9にC-policyを行ったIIS:の、Fig.7・10に¥7-policyを行った11.):のリボイラ ー刷、 lli

j1L41月裂JIllJilj」jLの粁11.):変化を フロ y トした。また、 Fig.7・8に¥T-policyをわ:っ たIl.jのj泣

沈桝ホールドアップの粁Il.f変化を プロットした。

C-policyでは、 J15571MKfiからがJ3.6時間後まで還流梢ホールドアップをオフライン

で1:;1引:した以迎l'文;L1lfiで -Aにilj!J御しているが、リボイラ-mホールドア ップが先に
51111111スペッ クに到述しているため、 3.6時間以降、液レベル;!I!Jfj:!Jから51111111スペッ クを

I没〉とイINとするキIlJ&:;ltU御に切り十存えている。C-policyでは、以来冬的にが)5.6 I!引iljで、rdJj製

品タンクキILJ&は製JIllスペ ックに注している。

V-policyのグラフqlの夫帝京はプロセスの文，際の来JU&変化を、.r.¥紋は動的;|之迫化サブ

システムにより求めた故適キt1成プロファイルを IJミしている 。 また、グラフ 11 1 の逆 ~f(J 

)f;は、その11.j::友lJにJI之適操作フ。ロファイルがアップデートされていることをぷすO グラ

フから、以適J栄作プロファイルがアップデートの皮に徐々に修正されていることがわ
かる。V-policyを行ったときの蒸同時間は約 3.71JI問で、 C-policyを行ったII-S:のぷfff

n.yfBJ 5.6 n.fllU に対し、大rÞíI~ な/宗弘J時間の奴紘となっている。以上の結果から、ノξ還流

f~~パッチぷffl椛では、 V-policy を行うことで蒸留時間の大幅な 211紛が nJ能で、あること

が実験的に Ju~IY Jされた。また Fig.6.8から、 ¥l-policyは、シミュレーション結果と !ri]

厳に、 j2jAtmホールドアップを徐々に増加させる抹イ乍とな っていることがわかる。

他の分離条件に対しても Iri防長に、C-policyおよび、V-policyによるぷ溜 J夫験を行った。

蒸問実験の結果を Table7・3にぷすO 表からわかるように、いずれのケースにおいて

もV-policyを行うことにより、C-policyに比べ蒸?3時間の短縮が可能で、あることがわ
かる。また、いずれのケースについても V-policyを行った時の還流楠ホールドアップ

の経H寺変化は、 Fig.7・8に示すような還流糟ホールドアップを徐々に増加させるとい

うものであった。

lowcr limit 

Reflux drum 

言300
5 
含200
F。。
巴 100

Table 7・3Experimental results 

Case 

6 5 2 34  
Distillation time [hJ 

。
Rate oftime 

reduction [%] 

34 

2 

34 

36 

29 

17 

Distillation time [hr] 

C-policy ¥l-policy 

5.55 3.65 

2.67 2.62 

4.84 3.22 

4.35 2.78 

2.45 1. 73 

3.20 2.67 
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Fig.7・8Optimal holdup profile in the reflux drum (Case 1a) 
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Fig. 7-10 Composition profiles for V-policy (Case 1a) 

マ:Optimalprofile is updated at this time 

Fig.7・9Composition profiles for C-policy (Case la) 
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7.3.2 MEBADによる 3成分系分離実験

次に、Ij日発した 11よ iilij辺 11日: よ援システムのイi効↑t を検 JiI~するため に 、l\lEBAD による

¥l¥T a ter-Ethanol-nPropanol の 3 成分系 ぷ fill'ぷ 験を 千Jっ た 。 Fig. 7・11 に

Water-Ethanol-nPropanol系のフ以後|刈をIJとすO

Ethanol 
1.0 

0.8 

Table 7・5Separation conditions (ternary separation) 

Case 
Feed 
composltlon 
(light / int. / heavy) 

0.336 / 0.331 / 0.333 
0.336 / 0.331 / 0.333 

0.382 / 0.233 / 0.385 
0.382 / 0.233 / 0.385 

Product 
spccifica tion 
(light / int. / heavy) 

0.900 /0.500 / 0.800 
0.900 /0.600 / 0.800 

0.900 / 0.550 / 0.800 

0.950/0.550/0.750 

1

2

3

4

 

一一一一一ー Disti 11ation l30undary 

87.65C 71.7v.t%1-Propanol 

0.6 

0.4 feed 
o 

0.2 

M

U

 

川

O
剖

l

w

 

各ケースにおける蒸f3時間の~験結果を Table 7-6 ~こぶす O また、特に Casc 2の

V-policy における批山系n成およびモデルパラメータ民新サブシステムの r1.t. t~r:結果を

Fig.7-12に、各製JIllタンクキli成の経[I，}会化を Fig.7-13に、 211Jillhiijキ一成分布l.Jぷの粁

ns:変化および、iiえ過半lLTY:プロフ ァイルを Fig.7-14に、にぶすO
なお、 V-policyにおける以適操作プロフ ァイルの r1日1411は、ぷffflJHKfil|lj:|lij後から

1 Il，y fl01正に行った。また、 C-policyにおけるホールドア ップ制御からキ11成制御への切

り杯必準は 2成分系分離日、?と同様とした。

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 
トPropanol

Fig.7・11Triangular diagram of Water-Ethanol-nPropanol mixture 

Table 7・6Experimental results (ternary separation) 

この系は、 Water-EthanolおよびWater-nPropanol問に 2つの 2成分共沸点を持

ち、夫総で、結ぶ/点fff境界線がイFイ1~する 。 したがっ て、 Fig. 7-11 q-，に示すフィードを

MEBAD を)[Jいて濃縮した場合、リボイラー糟に Water、rrfHJ梢に Water と
nPropanolのJWlJM介物、還流村ijにEthanolが濃縮される。

本研究では、 Table7・4およびTable7・5にぷす 4つの分離条件に対して、 C-policy

およびV-policyによるぷ留実験を行い、同IJ操作法の蒸惚時間を比較することで最適逆

転JL援システムのイj効竹について検討した。

Distillation time [hr] 
Rate of time Rate of time 

Case reduction [%] reduction [%] 

C-policy V-policy Experiment Simulation 

1 4.78 4.43 7 11 
2 7.35 6.18 16 13 
3 6.09 5.50 10 16 

4 4.84 4.58 5 15 

:2 

: 30.0 kg 

: 0.336 / 0.331 / 0.333 
: 4.0kW 

: 150 flh 

: 3.0・ 30.0Plh 
: 5.5・25.0kg 

: 2.4・25.0kg 

Table 7・6にIJミすように、開発した最適逆転支援システムを)11しミることで、 C-policy

に比べ 5----16%のぷ利II.f~\jの糾総が可能で、あるということが尖験(10 に，ül)!りされた 。 ま

た、いずれのケースにおいても V-policyを行った11、?の各製JIll1411ホールドア ップの伝-迎

操作プロファイルは、けljil1411および還流411ホールドア ップを徐々に11;0)JIIさせるという

ものであった。

また、Table7-6 11 1にIJとした'夫験結果(ぷI~ I Experiment)およびシミュレーション(ぷ

qJ Simulation)における V-policyをqJ:った11、?のぷ引|151111312納〉字を比較すると、実験
での蒸留flJ問のJ¥流行本がシミュレーションにおける料納ユがよりも劣っているケース

が多いことがわかる 。 実験とシミュレーションを ììi_ *I~ に比 l絞することはできないが、

その原凶として気j伝子術関係の批}Lrj~~;~=が与えられる 。 また、ノ~[[II の以~JÆ~i文援シ

Table 7・4Experimental data (ternary separation) 

Number of columns 
Amount of feed 
Feed comp. (light./int./heavy) 

Reboiler heat duty 

Flow rate of cooling water 

Reflux flow rate 

Holdup in the reflux drum 

Holdup in the middle vessel 



117 バッチ蒸官プロセスの故適逆転文段システムの問先第 7['主116 

ステム「ドの市Ij御サブシステム で は、 J'定通キJ1成 プロフ ァ イルと製 l lJj キIU&の A~が各製 llJ1411

で均等となるよう PI制御をわ:っている。その|療の制御パラメータは全蒸官時fl1]で 一

定としたために、必ずしも以過な ~JIj御性能を引き山せているとは考えられない。 段通

逆転支援システムの効ユ本を}--げ、るためにも、制御サブシステムへの適応制御などの導 V-policy C-policy 

人が必要とィラえられる。
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Fig. 7-12 Estimation results of model update subsystem (Case 2) 
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(Case 2) Fig. 7-14 Composition profiles for C-policy and V-policy 
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Fig. 7-13 Composition changes in product tanks (Case 2) 
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7.4 結言

これまで多くのfi)f究-(1-によってlVIEB.i¥Dのi14-迫j:f'hょに関する川先が准められてき

た。しかしながら、これらのげ究は iうとして NIEBADのオフライン以池辺恥:を付象

としたものであって、 JJLゾミにはプロセスモデルと羽ゾミのプラントのミスマッチーなどの

ために、オフラインでli111した以迎操作プロファイルをIt¥抜実プラントに迎川するこ
とができなし 3。本イi)f先で開発した以迎逆転文援システムは、このようなプロセスモデ

ル と尖プラン トのミスマッチを考慮して、 iiえ適操作プロフ ァ イルを逐次~新し、 'j;? に

il之迎↑ノtを維持する機能をイiする。

本市では、 ii之迫JAll弘之;段システムを椛築するために、新たに制l成推定・モデルパラ
メータア yプデー トサブシステムおよび制御サブシステムを作成した。キII成推定-モ

デルパラメータアップデートサブシステムでは、オンライン測定データの夫i!1lJイIUと抗

山イIUを故小とするようにモデルパラメータを決定する。モデルパラメータをある川知]

で !)i新することにより、段通操作プロファイルを ，n1~(するためのプロセスモデルと'夫

プロセスとのモデルのミスマ ッチを以小化することができる。また、HlIJ御サブシステ

ムでは、各製品タンクにおける製品組成ぷ疋を均等に小さくすることで¥プロセスが

以迎操作プロファイルによu従できるようにしている。

開発した11之@.逆転jc援システムを MEBADのパイロットプラントに実装し、そのイJ

効性について検証した。実験の結果、開発したシステムをflJしヨることでパイロットプ

ラントを依迎操作プロファイルに追従させることができること、また V-policyによ っ

てぷ切IL):Il¥jが C-policyに比べ短縮されることを伴ι忍した。
開発した紋適逆転システムは、 MEBADのみならずその他のプロセスへの適川が可

能である。本システムをHlいることで、他のプロセスにおいてもオンライン段通逆転
が実現されるものと)切符される。

立
早8

込
山
州

第

結

近年、 It~ J札口1絡の多緑化にイ、i~ い 、 f生j主三つ}i応;字辛f早E:やf生!主う沌lJll川l
チ」ぷ奈f切Y官lフプ。口セスが凡ιされている O しカか玉しなカがすら、 1支にバッチ;計/{はif:~::/c;宅問に比
べ省エネルギー性の点で劣るとされ、化学注業におけるバッチぷfflプロセスの利JiJを

促進するためには、低消費エネルギー別の新たなパッチ?忠告プロセスのぷ，tI-と効ユドの

良い逆転法についての研究を行う必要があった。そこで、本州:究では枝々な構造をイj

するバッチ蒸fffプロセスを対象に、その最適操作法と分離性能について検討した。

第2草では、化学プロセスの動的最適化問題の解法について説明した。化マ:プロセ

スの動的な状態変化はー般に微分Jj程式および代数万れ式によりよされる。本研究で

は、状態量や操作註などの変数をIf!l問の述紋関数としてid迫化するのではなく、それ

らの変数の挙動を複数の離散点での値を与えることによって定まる関数によって近

似し、動的辰適化問題を代数方不li式のみを制約とする多変数最適化川題にさ主換するア

プローチを用いた。この手法では、状態変数に対する市Ij約を操作変数に対する市Ij約と

同等に抜うことができるという利点を持つため、住紙な制約条件をイ{する化r'?プロセ
スの動的最適化問題の解法に過している。しかし-}j、この)j法では令ての状態変数

を多項式関数で、衣すため、計算に必要な記憶符量がプロセスのモデルが大きくなるに

したがって急激に増大するという欠点をもっo -)J、パッチぷ切プロセスなどの化fy:

プロセスの動的最適化h'U題には、変数の数とともにmu約条件も多く、 i泣巡化のドIrl1]交
が小さいという特徴がある。そこで、本研究では間約ヘッセ行列をffJいた rSQPY去を

パッチ蒸官プロセスの動的段適化問題に適用しそのイf効性を確認した。木下法は、パ

ッチ蒸留プロセスの動的最適化問題のみならず、 一般のイヒJFプロセスの動(1<]iJi@化川
題にも適用可能で、あり、今後様々な化学プロセスの段適燥作による省エネルギー化に

役立つものと期待される。

第 3章では、濃縮告1)J~~!塔、回収部型培、全還jfilll曜の 3 柿知の構造のパッチぷ旬プ

ロセスによる 2、3成分系分離を対象に、エネルギー消j'(Lr:え小化の制点から段通操作

法を導出した。その結果、濃縮部型熔は還流置をfI.rltりの|刻数として最適化しでも分離

効率はあまり向ヒしないが、全還流)型塔では還流:itを最適化することにより、分離性

能が大きく改善されることを明らかにした O そして、多くの分離条件に付して、全還

流型塔は濃縮部)~~!塔と等しいか、それを仁川る分離性能をイj することが明らかになっ

た。 また、同収部)~:!:t存の分離性能が濃縮百13mlJ5よりも劣る以凶が、気j伝子衡関係の特

徴から説明できることをぶした。 これまで、全還流別府は濃縮庁I~ J~~j 併に比べ分離性能

の点で劣ると考えられ、実際にJflし3られている例は少なしE。しかし、これはi1定通操作

を行っていないためで、還流出;をf1;I問の関数として操作することで令辺流11qmは他の

119 
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形式の椛に比べ良好な分自lt'l't能をぶしたOより厳しいれlfirエネルギー削減が求められ

る '1 1 で、今後令還流 }~I.!椛の.l!主川が進むものと jUjf与される 。

第 4~では、新しい省エネルギ一明パッチ蒸留プロセスである多ヰt~YJ JtJfWバッチぷ

間システム (MEBAD)を対象に、その最適J宋イノ1:と分離性能について検討した。l¥1EBAD
は 2つのパッチぷ間プロセスのリボイラーとコンデンサーがヒートインテグレーシ

ヨンした構造となっており、従Jkfl!!のパッチ蒸留プロセスに比べ符エネルギー↑''1:がj!JJ
作される。 MEBADの段通操作法を検討した結果、蒸留開始時にほとんど全ての以料

をリボイラーに供給し、リボイラー糟のホールドアップを徐々に減少させる操作法が

以過となった。また、段通妹作を行わなかった場合においても、 MEBADは従米相の

パッチぷfdプロセスに比べ分離性能の点で優-れ、段通操作を行った場合には述jiJiJ長引
プロセスに匹敵する分離性能を有することがゆjらかになった。 MEBADでは、分離成

分数がlW)]I!するにしたがって、ヒートインテグレーションの効果から省エネルギー性

は山まる。今後、行エネルギ~'IÝEの高い新しいパッチ蒸留プロセスとして、 MEBAD

の利Jljが進むと)附与される。

第 5'阜では、 MEBADのパイロットプラントをJlJいた多成分系分離の蒸留実験を行

い、実際に C-policyにより多成分系の|司時分離が可能であることを Jノ定験的に証明した。

第6"立では、 NIRをJfJいたパッチ蒸官プロセスの製品組成推定について、測定j品j交

条1'1てが変化する場合の組成推定モデル作成法、|浪られたサンプリング回数で故も効本

的に推定精度をrnJ仁させるサンプリング条件決定法を検討した。その結果、測定j副主

条1lが変化するような場合においても、同一組成に対し復数の測定泊度条件を有する
モデル構築用サンプルを収集することで、精度良く組成推定がnr能であることを'ノミ験
的に示した。また、組成推定モデルへの入力波選択法を提案し、推定精度げlJ_l~に対す

る有効性を硲認、した。モデル構築用サンプルの収集では、推定宅向上に信頼度関数を

i導入し、信頼度によってサンプリング条件を決定することで、より効率的に組成推定

モデルを構築することが可能となった。今回の研究結果を利用することで、これまで

巡れていたパッチ蒸留プロセスへの NIRの導入が進むものと期待される。

第7i'~:では、パッチ蒸自プロセスの最適運転支援システムの開発について説明した。

第 3 章、~"5 4 l~でシミュレーションに よ り導出したオフライン最適操作プロファイル

は、プロセスモデルと実プラントのモデル化誤差のために、直接実プラン トに適用す

ることはできなし 3。本研究で開発したパッチ蒸留プロセスの最適運転支援システムは、

組成測定サブシステム、組成推定・モデルパラメータアップデートサブシステム、動

的紋適化サブシステム、制御サブシステムから構成され、プロセスの状態を考慮して

逐次最適操作プロファイルを史新するという機能を有する。したがって、プロセスモ

デルと実プラン ト問のモデル化誤差やプロセスへの外乱が存主する ような場合にも 、

プロセスを最適に運転することができる。開発した最適運転支援システムを MEBAD

のパイロッ トプラン トに実装し、その有効性について検証した結果、最適運転を行う

ことで MEBAD の分離性能が大幅に向仁することを明らかにした。本システムは

121 

MEBADのみならず他の化学プロセスへの適月jも可能であり、今後現実の化学プロセ

スへの適Jl]が期待される。
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