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(57) Abstract: The invention relates to a cryogenic distil-
lation separation column (K4) for separating a mixture in-
cluding, as main components, carbon monoxide and either
methane or nitrogen, wherein said column includes a head
condenser (V9) comprising a film vaporiser (25).

(57) Abrégé : Une colonne de séparation (K4) par distil-
lation cryogénique d'un mélange ayant comme composants
principaux monoxyde de carbone et soit du méthane soit de
I'azote a un condenseur de téte (V9) constitué par un vapori-
seur a film (25).
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Colonne de séparation d’un mélange de monoxyde de carbone et d’azote

par distillation cryogénique et appareil incorporant une telle colonne

La présente invention est relative a une colonne de séparation d'un
meélange de monoxyde de carbone et d’azote ou d’'un mélange de monoxyde de
carbone et de méthane ou d’'un mélange d’azote et d'argon et éventuellement
de méthane par distillation cryogénique et a un appareil incorporant une telle
colonne.

Les appareils de séparation des mélanges de monoxyde de carbone et
d’hydrogéne comprennent de plus en plus souvent une colonne permettant
d’épurer le monoxyde de carbone en azote.

Cette colonne de séparation comprend un vaporiseur-condenseur en téte
a inclure a l'intérieur d’'une capacité.

Les références de la société demanderesse jusqu’ici étaient basées sur
un vaporiseur en thermosiphon immergé dans un bain de monoxyde de
carbone liquide.

Un vaporiseur-condenseur en thermosiphon présente les inconvénients
suivants :

J Une quantité importante de liquide contenue dans la capacité du
vaporiseur, ce qui contribue largement a I'encours global en monoxyde de
carbone de la boite froide, pose un probleme de sécurité et conduit a un
surdimensionnement des traitements des purges cryogéniques.

. La capacité du vaporiseur-condenseur a une section plus
importante que la colonne CO-N2, ce qui contribue a augmenter inutilement la
section de I'enveloppe de la boite froide

J On cherche une performance en échange relativement élevée, ce
qui conduit a un volume d'échangeur élevé du fait des limitations des

vaporiseur en thermosiphon.

Les vaporiseurs a film a plaques et a ailettes sont connus pour la séparation
d’air dans les documents « Developments in Falling Film Type (Downflow)
Reboilers in the Air Separation Industry » de Chakravarty et al., Fifth
International Conferenc on Enhanced, Compact and Ultra Compact Heat
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Exchangers, Hoboken, septembre 2005 et « Trace Component Accumulation in
Downflow Reboilers » de Houghton et al, 2000 AIChE Spring Meeting, Atlanta,
mars 2000.

Selon la présente invention, il est prévu d’utiliser un vaporiseur a film
comme condenseur de téte d’'une colonne de séparation de monoxyde de
carbone et d’azote ou d’'une colonne de séparation de monoxyde de carbone et

de méthane.

Selon un aspect de l'invention, il est prévu une colonne de séparation par
distillation cryogénique d’un mélange ayant comme composants principaux i) du
monoxyde de carbone et soit du méthane soit de 'azote ou ii) de I'azote, de
I'argon et éventuellement du méthane, la colonne ayant un condenseur de téte
caractérisée en ce que le condenseur de téte est constitué par un vaporiseur a

film.

Selon d’autres aspects facultatifs :

- le vaporiseur a film est incliné par rapport a la verticale avec un angle

d’inclinaison allant de 1°a 10° ;

- le mélange a comme composants principaux du monoxyde de carbone et

de l'azote ;

- le mélange a comme composants principaux du monoxyde de carbone
et du méthane ;
- le vaporiseur est constitué par un échangeur a plagues et a ailettes.

Selon un autre aspect de l'invention, il est prévu un appareil de séparation par
distillation cryogénique d’'un mélange ayant comme composants principaux du
monoxyde de carbone, de I'hydrogéne, de l'azote et éventuellement du

méthane comprenant au moins une colonne comme décrite ci-dessus.
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Selon un autre objet de linvention, il est prévu un procédé de séparation par
distillation cryogénique d’'un mélange ayant comme composants principaux du
monoxyde de carbone et soit du méthane soit de I'azote utilisant une colonne

telle que décrite ci-dessus.

Optionnellement :

- au moins dans une marche le liquide est vaporisé a au moins 98%, voire

100% en sortie du vaporiseur a film.

Le procedé de séparation par distillation cryogénique sépare de préférence un
meélange ayant comme composants principaux du monoxyde de carbone, de

I'hydrogéne, d’azote et éventuellement du méthane.

L’invention sera décrite en plus de détail par rapport aux figures, dont la
figure 1 représente une partie d’'un appareil de séparation d’'un mélange de
monoxyde de carbone, d’hydrogéne, de méthane et d’azote et dont les figures
2, 2 bis et 3 représentent un vaporiseur a film a plaques et a ailettes adapté a
étre utilisé dans une colonne selon l'invention.

Dans la Figure 1, un meélange 1 de monoxyde de carbone et de méthane
est envoyé a la colonne K3 pour étre séparé en un liquide de cuve 21 riche en
méthane et un gaz de téte 23 riche en monoxyde de carbone.

Le condenseur de téte V1 de la colonne K3 est un condenseur selon FR-
A-2916523 avec un échangeur 5 entouré d’'une barriere.

Le condenseur V1 peut étre du type vaporiseur a film a plaques et a
ailettes. La somme des liquides regroupés dans le fluide 3 provenant d’un cycle
est envoyée au condenseur V1 ou il se vaporise pour former un gaz 25. Une
partie du liquide de cuve 4 du condenseur V1 est envoyée a un vaporiseur V2
de la ligne d’échange principale, par exemple un thermosiphon de la ligne
d’échange principale. Une autre partie 7 du liquide peut étre envoyée a un
vaporiseur V5 Dans le cas d'un procédé lavage au méthane , V5 est le sous-
refroidisseur de la colonne de lavage au méthane, V5 pouvant fonctionner en

thermosiphon sur le sous-refroidisseur de la colonne de lavage au méthane et
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le reste du liquide 9 est envoyé au condenseur de téte V9 d'une colonne de
séparation d’azote et de monoxyde de carbone K4 alimentée par une partie au
moins du gaz 23 provenant de la téte de la colonne K3. Un gaz riche en azote
15 est prélevé en sortie de I'échangeur 25 et un liquide 13 riche en monoxyde
de carbone est soutiré en cuve et envoyé au condenseur de téte V9.
L’échangeur de chaleur 25 est alimenté par les liquides 9,13 et sert a
condenser 'azote de téte de la colonne K4. L'échangeur 25 fonctionne comme
un vaporiseur a film. Une partie du liquide 17 du condenseur V9 est envoyée au
vaporiseur V2 de la ligne déchange principale (V2 pouvant étre un
thermosiphon de la ligne d’échange principale).

Le vaporiseur a film 5,25 présente une configuration a faible section et a
performance thermique au volume élevée.

La quantité de CO liquide dans la capacité du vaporiseur est minimale
car elle est réduite a 'excédent liquide en sortie du vaporiseur.

e Lle vaporiseur a film classique a toutefois un défaut dans cette
application dans la mesure ou il est normalement congu pour ne pas vaporiser
en totalité le liquide, car pour que I'échange soit bon, il faut que le liquide a
vaporiser reste diphasique sur tout le trajet de la vaporisation. Ceci pose un
probléme a marche réduite dans le cas d’'une colonne CO / Ny, tel que K4.

En effet, le liquide a vaporiser est constitué en majeure partie du liquide
du fond de la cuve de la colonne CO / Ny, lequel est ensuite remonté dans le
vaporiseur V9 par le fait de I'écart de pression entre la colonne et la capacité du
vaporiseur. Si le vaporiseur a film est congu pour ne pas vaporiser tout le
liguide en marche normale, a marche réduite on va vaporiser tout le liquide et
en méme temps condenser plus de vapeur CO / N2 du haut de la colonne, ce
qui va conduire a une chute de la pression et a des instabilités du fait d’'un
défaut de piston hydraulique pour remonter le CO liquide du fond de cuve de
colonne jusqgu’au vaporiseur.

La solution est de concevoir un vaporiseur a film dont le liquide est
presque totalement vaporisé en sortie du vaporiseur dans les conditions de
marche normale .Donc en cas de marche réduite, une partie importante du
vaporiseur fonctionne en échange gaz/gaz, ce qui n’est pas du tout performant

et va conduire a une augmentation de I'écart des températures. Dans les
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passages de condensation, de méme les vapeurs ne seront pas totalement
condensées ce qui entraine une augmentation de la perte de charge et un
envahissement liquide du bas du vaporiseur donc une réduction d’autant de sa
performance.

Dans la Figure 2, on voit I'échangeur a plaques et a ailettes 25 alimenté
en azote gazeux par la conduite 29 reliant I'échangeur avec la téte de la
colonne K4. L’azote liquide est renvoyé a la colonne par la conduite 31. Un
débit d'azote 15 est soutiré généralement en sortie de I'échangeur 25.
L’échangeur est alimenté en liquide par une conduite 9 qui envoie du liquide a
travers une vanne 33 et la conduite 35 directement au-dessus des passages
ouverts du vaporiseur a film 25. La Figure 2bis représente un vaporiseur a film
en téte de colonne de séparation CO/CH4 K3 ou une autre conduite 39 reliée a
la conduite 3 par une vanne 37 permet d’alimenter directement le bain de
liquide autour de I'échangeur 5, la sortie de la vapeur 23 se faisant en téte de
colonne CO/CH4 KS.

Une amélioration supplémentaire serait d’installer le vaporiseur a film
5,25 avec un angle faible par rapport a la verticale de maniere a avoir une
gamelle d’alimentation inclinée donc de dégager le liquide des passages
extrémes a bas niveau, ce qui réduit encore d’autant la surface effective
d’échange a bas régime.

Ceci a certes pour effet de réduire les capacités d’échange du vaporiseur
a marche partielle, contrairement a ce qui est habituellement recherché, et
permet de sécher les canaux.

Dans lI'exemple le vaporiseur est incliné a 5° de la verticale V mais
l'inclinaison peut varier entre 1° et 10° a la verticale.

L’invention s’applique également aux procédés et aux appareils de
traitement de gaz de purge de synthése d’ammoniac utilisant des colonnes qui
séparent des mélanges ayant pour composants principaux de l'azote et de
I'argon et/ou des mélanges ayant pour composants principaux de l'azote, de
'argon et du méthane. Dans ces cas, la colonne de séparation utilisée peut
avoir un condenseur de téte comprenant un vaporiseur a film a plaques et a
ailettes. Le liquide se vaporisant dans le condenseur peut étre du monoxyde de

carbone, de I'azote ou un autre liquide.
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Des procédés de ce genre sont décrits dans « Separation of Gases »
d’Isalski, 1989, chapitre 6.
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REVENDICATIONS

1. Colonne de séparation (K3,K4) par distillation cryogénique d’un
meélange (1,23) ayant comme composants principaux i) du monoxyde de
carbone et soit du méthane soit de I'azote ou ii) de l'azote, de l'argon et
eventuellement du méthane, la colonne ayant un condenseur de téte (5,25)
caractérisée en ce que le condenseur de téte est constitué par un vaporiseur a

film.

2. Colonne selon la revendication 1 dans lequel le vaporiseur a film
(5,25) est incliné par rapport a la verticale avec un angle d’inclinaison allant de
1°a10°.

3. Colonne selon la revendication 1 ou 2 de séparation d’'un mélange
(23) ayant comme composants principaux du monoxyde de carbone et de

l'azote.

4. Colonne selon la revendication 1 ou 2 de séparation d’'un mélange
(1) ayant comme composants principaux du monoxyde de carbone et du

méthane.

5. Colonne selon la revendication 1 ou 2 de séparation d’'un mélange

ayant comme composants principaux de l'azote et de I'argon.

6. Colonne selon la revendication 5 dans laquelle les composants

principaux comprennent du méthane.

7. Colonne selon 'une des revendications précédentes dans lequel le
vaporiseur a film est constitué par un échangeur a plaques et a ailettes.

8. Appareil de séparation par distillation cryogénique d'un mélange

ayant comme composants principaux du monoxyde de carbone, de
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I'hydrogéne, de l'azote et éventuellement du méthane comprenant au moins

une colonne (K3, K4) selon I'une des revendications précédentes.

9. Procédé de séparation par distillation cryogénique d'un mélange
(1,23) ayant comme composants principaux du monoxyde de carbone et soit du
meéthane soit de l'azote utilisant une colonne (K3,K4) selon l'une des

revendications 1 a 4 ou 7 quand dépendante d’'une des revendications 1 a 4.

10. Procéde selon la revendication 9 dans lequel au moins dans une
marche le liquide (3,9,13) est vaporisé a au moins 98% , voire 100% en sortie

du vaporiseur a film (5,25).

11. Procédé de séparation par distillation cryogénique d’'un mélange (1)
ayant comme composants principaux du monoxyde de carbone, de
I'hydrogéne, d’azote et éventuellement du méthane comprenant une étape de
procédé selon la revendication 9 ou 11.

12. Procédé de séparation par distillation cryogénique d’'un mélange
ayant comme composants principaux de l'azote et de I'argon en utilisant une
colonne selon l'une des revendication 5, 6 ou 7 quand dépendante d’'une des
revendications 5 et 6.

13. Procédé selon la revendication 12 de séparation d’'un mélange ayant
comme composants principaux de I'azote, de I'argon et du méthane en utilisant
une colonne selon la revendication 6 ou 7 quand dépendante de la

revendication 6.
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