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Dans un procédé de liquéfaction d'un gaz d'alimentation contenant au moins 60% mol de dioxyde de carbone, le gazest mélangé
avec un gaz de cycle (11,43)pour former un mélange gazeux, le mélange gazeux est condensé pour former un mélange condensé,
au moins une partie du mélange condensé se refroidit pour former un débit refroidi, au moins trois fractions sont dérivées du débit
refroidi, éventuellement en divisant le débit refroidi, au moins une premiere des trois fractions se vaporise dans un premier échan-
geur (E1) et est comprimé dans un compresseur de cycle (C1,C2,C3,C4), avant ou apres d'étre mélangé avec le gaz d'alimentation
comme gaz de cycle, une deuxiéme fraction (13) est traitée par séparation a température subambiante pour former un liquide riche
en dioxyde de carbone,la deuxiéme fraction et/ou au moins un débit dérivé de la deuxiéme fraction étant réchaufté et/ou refroidi
dans un deuxiéme échangeur (E1A), distinct du premier échangeur, et une troisiéme fraction est vaporisée dans le deuxiéme
échangeur et mélangé avec le gaz de cycle ou le mélange gazeux.



10

15

20

25

30

WO 2012/140381 PCT/FR2012/050816

Procédé et appareil de séparation d’un gaz d’alimentation

La présente invention est relative a un procédé et a un appareil de
séparation de gaz d’alimentation, en particulier d'un gaz riche en dioxyde de
carbone, en particulier contenant au moins 60% mol. de dioxyde de carbone.

Une voie industrielle envisagée pour le transport du CO, est celle du
transport par bateaux, nécessitant la liquéfaction du CO, issu de différentes
sources : gaz de centrales a charbon, dunités sidérurgiques, de SMR, de
procédeés de gazéification, etc.

Cette liquéfaction peut étre précédée d'un ou plusieurs traitements des
fumées (ou gaz de synthese) par des méthodes de séparation physique et/ou
chimique.

Un procédé de séparation du CO; selon le préambule de la revendication 1
est decrit dans Aspelund et al « Gas conditioning » dans International Journal of
Greenhouse Gas Control (2007), pages 343-354. L’invention permet de mieux
standardiser des équipements des unités de liquéfaction d’'un gaz.

Il est proposé de comprimer un gaz, par exemple le CO, impur issu d’'une
ou plusieurs sources via un compresseur de cycle a la pression désirée pour
condenser le gaz, par exemple le gaz riche en CO2 a température ambiante. Une
partie de ce gaz condense, par exemple le gaz condensé riche en CO;, est
directement comprimée a une pression suffisante pour le transport du CO; par
canalisation, I'autre partie du CO2 est utilisée dans une unité de séparation a
température subambiante. Le CO; liquide envoyé dans l'unité de séparation a
température subambiante a deux utilités : une partie est sous-refroidie pour la
production de COq liquide, l'autre assure le bilan frigorifique par détente du CO2
liquide.

Afin d’améliorer le rendement, on pourra rajouter un compresseur de
recyclage et un pot de rendement supplémentaires.

On peut classiquement envisager d’optimiser I'énergie au niveau du bloc
échangeur en étageant la pression et donc avoir différents paliers de vaporisation.
On pourra recycler ces flux en les introduisant aux inter-étages du compresseur

centrifuge multi-intégre de cycle.
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Selon un objet de I'invention, il est prévu un procédeé de séparation d’un gaz
d’alimentation contenant au moins 60% mol de dioxyde de carbone dans lequel :

i) le gaz d’alimentation est mélangé avec un gaz de cycle pour former un
mélange gazeux,

i) le mélange gazeux est refroidi ou condensé pour former un mélange
refroidi ou condense,

iii) au moins une partie du mélange refroidi ou condensé se refroidit pour
former un débit refroidi,

iv) le debit refroidi est divisé en au moins deux fractions,

V) au moins une premiére des au moins deux fractions se vaporise dans
un premier échangeur et est comprimée dans un compresseur de cycle, avant ou
apres d’étre mélangée avec le gaz d’alimentation comme gaz de cycle,

vi) une deuxiéme des au moins deux fractions est traitée par séparation a
température subambiante pour former un liquide riche en dioxyde de carbone, la
deuxieme fraction et/ou au moins un débit dérivé de la deuxiéme fraction étant
réchauffé et/ou refroidi dans un deuxiéme échangeur , distinct du premier
échangeur, et
une partie liquide du débit refroidi ou un liquide dérivé du débit refroidi est vaporisé
dans le deuxieéme échangeur et mélangé avec le gaz de cycle ou le mélange
gazeux caractérisé en ce que la premiére fraction est réchauffée et vaporisée
uniquement dans le premier échangeur, la deuxiéme fraction et/ou au moins un
débit dérivé de la deuxiéme fraction est refroidi et/ou réchauffé uniquement dans
le deuxiéme échangeur, et la partie liquide du deébit refroidi ou le liquide dérivé du
débit refroidi se réchauffe et se vaporise uniquement dans le deuxieme
echangeur.

Selon d’autres aspects facultatifs :

- le liquide est dérivé du débit refroidi en prenant une partie du deébit
refroidi, en la détendant pour former un mélange diphasique et en prenant une
partie du liquide du mélange diphasique pour constituer le liquide.

- la premiére fraction et/ou la deuxiéme fraction et/ou la partie liquide a la
méme composition que le debit refroidi et/ou le mélange gazeux.

- la partie liquide ou le liquide dérivé du deébit refroidi se vaporise dans le
deuxieme échangeur et la premiére fraction se vaporise dans le premier

échangeur a substantiellement la méme pression.
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- la deuxiéme fraction est traitée par distillation et/ou par séparation dans
au moins un séparateur de phases.

- la premiére fraction et/ou la partie liquide et/ou le liquide dérivé du débit
refroidi se vaporise a une pression inférieure a celle a laquelle au moins une partie
du mélange condensé se refroidit dans le premier échangeur (E1).

- le gaz d’alimentation est mélangé avec le gaz de cycle a une pression
supérieure a la pression de vaporisation de la partie liquide ou du liquide dérivé
dans le deuxieme eéchangeur.

- le gaz d’alimentation est mélangé avec le gaz de cycle a une pression
supérieure a la pression de vaporisation de la premiére fraction dans le premier
echangeur.

Selon un autre objet de I'invention, il est prévu un appareil de séparation
d'un gaz d’alimentation contenant au moins 60% mol de dioxyde de carbone
comprenant un premier échangeur, un deuxiéme eéchangeur, une unité de
séparation a température subambiante, un compresseur de cycle, une conduite de
gaz d’alimentation, une conduite de gaz de cycle, la conduite de gaz
d'alimentation étant reliée a la conduite de gaz de cycle pour mélanger le gaz
d'alimentation avec le gaz de cycle pour former un mélange gazeux, un
refroidisseur pour condenser le meélange gazeux pour former un melange
condenseé, une conduite pour envoyer au moins une partie du mélange condensé
se refroidir, éventuellement dans le premier échangeur, pour former un débit
refroidi, des moyens pour dériver au moins deux fractions du débit refroidi dont
une premiére fraction et une deuxiéme fractions en divisant le débit refroidi en au
moins deux fractions, une conduite pour envoyer la premiére des deux fractions se
vaporiser dans le premier échangeur, une conduite pour envoyer la premiére
fraction vaporisée au compresseur de cycle comme gaz de cycle, en amont ou en
aval du meélange avec le gaz d’alimentation, une conduite pour envoyer la
deuxiéme fraction a l'unité de séparation a température subambiante pour former
un liquide riche en dioxyde de carbone, au moins une conduite pour envoyer la
deuxieme fraction et/ou au moins un débit dérivé de la deuxieme fraction se
rechauffer et/ou se refroidir dans le deuxieme échangeur, distinct du premier
échangeur, une conduite pour envoyer la troisieme fraction se vaporiser dans le
deuxiéme échangeur et une conduite pour mélanger la troisieme fraction

vaporisée avec le gaz de cycle ou le mélange gazeux caractérisé en ce que la
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conduite pour envoyer la premiére fraction se vaporiser dans le premier échangeur
est reliée directement au premier échangeur sans passer le deuxieme échangeur,
une unité de séparation a température subambiante étant reliée uniquement au
deuxieme échangeur pour refroidir et réchauffer les fluides séparées et une
conduite pour envoyer la troisiéme fraction se vaporiser dans le deuxiéme
échangeur est reliée de sorte que la partie liquide ou le liquide dérivé du débit
refroidi se réchauffe et se vaporise uniquement dans le deuxieme échangeur.

De préférence I'appareil ne comprend pas de moyens pour envoyer la
deuxiéme fraction ou un débit dérivé de la deuxieme fraction au premier
echangeur.

L’appareil peut comprendre une vanne de détente et un séparateur de
phases pour dériver la troisieme fraction du débit refroidi en prenant une partie du
débit refroidi, en le détendant dans la vanne pour former un mélange diphasique,
la vanne étant reliée au séparateur de phases et une conduite pour soutirer la
troisiéme fraction comme liquide du séparateur de phases

- l'unité de séparation peut comprendre au moins un séparateur de
phases et/ou au moins une colonne de distillation.

- l'unité de séparation peut comprendre un compresseur pour comprimer
un gaz dérivé de la deuxiéme fraction, une conduite pour envoyer le gaz du
compresseur au deuxieme échangeur et/ou une conduite pour envoyer le gaz
dérivé de la deuxiéme fraction du deuxieme échangeur au compresseur.

La composition en impuretés du gaz a traiter influe sur le rendement du
systeme. Sans compresseur de rendement dans l'unité de séparation a

température subambiante, le rendement diminue.

Pression Pression
% N, feed kWit CO, rend CO, % alimentation 3e étage
bar abs bar abs

0,035 88,6 100 5,85 23,2

1 89,97 99,06 7,9 31,3

2 93,4 98,08 8,9 35,3

Afin de conserver un bon rendement, il est donc nécessaire d’adapter le

compresseur de rendement.
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En affectant un échangeur dédié a l'unité de séparation a température
subambiante, en particulier au compresseur de rendement s’il y en a un, il est
également envisageable d’avoir 'opportunité de conserver le méme échangeur
principal que dans le cas ou le gaz a traiter est pur puis de faire jouer toutes les
variations sur un échangeur deédié a l'unité de séparation a température
subambiante qu’on équilibrera avec une débit de CO; liquide afin d’assurer le
bilan frigorifique de la boucle de rendement.

L’échangeur principal pourra donc avoir les mémes caractéristiques, quelle
que soit la pureté du gaz a traiter, par exemple un échangeur principal standardisé
peut étre dimensionné avec un KS donné, un nombre de passages par fluide
donné... etc. Ainsi seul I'’échangeur auxiliaire dedié a l'unité de seéparation a
température subambiante sera modifié selon les particularités de chaque projet et
on adaptera uniquement cet échangeur bien plus petit aux spécificités du projet.

On pourra alors standardiser I'’échangeur principal et faire porter les colts
d’adaptation sur I’échangeur annexe beaucoup plus petit.

Le KS de I'’échangeur principal est de 2,3 x10”6 kcal/C/h environ et celui de
I'échangeur dedie au booster de rendement de 1,8 x10*5 soit un facteur 10 entre
les deux).

L’invention sera décrite en plus de détail en se référant aux figures dont les
Figures 1 a 6 représentent des procédés selon I'invention.

Selon l'invention, dans la Figure 1 pour réchauffer un fluide de cycle, on
utilise un échangeur E1 et un échangeur E1A. L'échangeur E1 sera standardisé
alors que I'échangeur E1A sera adapté aux procédés différents requis par le
client.

Un gaz d’alimentation a refroidir ou a liquéfier 1, par exemple un gaz
contenant au moins 60% mol. de dioxyde de carbone, est envoyé a I'entrée d’'un
compresseur C3, refroidi dans un refroidisseur R3, comprimé dans un
compresseur C4 et refroidi dans un refroidisseur R4 pour former le débit 3 a 80
bars. Ce débit 3 est refroidi dans un échangeur E4 et une partie du débit formeé
peut servir de produit. Tout ou une partie du débit 3 est envoyé a un échangeur a
plagues en aluminium brasé E1 ou il se refroidit encore. Le débit 3 se trouvera
condensé dans I'échangeur E4 si sa pression est suffisamment basse. Il est
également envisageable de refroidir le débit 3 completement en dehors de

I’échangeur E1, par exemple en utilisant un groupe frigorifique a ammoniac. Le
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débit refroidi est divisé en quatre parties. Une premiére partie liquide 4 a treés
haute pression est détendue dans une vanne 6. Le liquide détendu se vaporise
dans I'échangeur E1 et est envoyé a I'entrée du compresseur C4. Une deuxieme
partie liquide 5 a haute pression est détendue dans une vanne 15. Le liquide
détendu se vaporise dans I'échangeur E1 et est envoyé a I'entrée du compresseur
C3. Une troisieme partie liquide 7 a moyenne pression est détendue dans une
vanne. Le liquide détendu se vaporise dans |'échangeur E1 et est envoyé a
I'entrée du compresseur C2. Une quatrieme partie liquide 9 est détendue dans
une vanne puis envoyée a un seéparateur de phases 35. Le liquide 39 du
séparateur de phases 35 est vaporisé dans |'échangeur E1. Le gaz 37 du
séparateur de phases 35 est envoyé a I'échangeur E1 pour se réchauffer puis est
mélangé avec le liquide vaporisé 39 pour former un débit 41. Le débit 41 est
détendu dans une vanne 43 puis envoyé a I'entrée du compresseur C1.

Une autre partie du liquide refroidie dans I'échangeur E1 est détendue dans
une vanne 19 pour former un deébit 13. Le débit 13 est envoyé au séparateur de
phases P1. Le liquide 23 du séparateur de phases est vaporisé dans I'échangeur
E1A puis envoyé au séparateur de phases P3 pour produire un débit de CO2
liquide 25 a -50°C, 7 bar abs. Le gaz de téte 27 du séparateur P3 et le gaz de téte
du séparateur P1 sont mélangés, réchauffés dans I'’échangeur E1A, comprimé par
un compresseur C5 éventuellement, refroidis dans un eéchangeur 31 puis refroidi
dans I’échangeur E1A avant d’étre envoyés a un séparateur de phases P2. Le gaz
de téte 33 du séparateur P2 se réchauffe dans I'échangeur E1A et le liquide de
cuve 36 est envoyé au séparateur P1.

Un débit supplémentaire de liquide 11 est détendu dans la vanne 17
jusqu’a la pression a laquelle est détendue le débit 7. Le débit détendu est
vaporisé dans I'échangeur E1A.

Dans la Figure 2, une version particulierement simple de l'invention est
illustrée. Ici seul le débit basse pression 9 se vaporise dans I'échangeur E1. Le
liquide du pot séparateur est divisé en deux, un débit 39 se vaporise dans
I’échangeur E1 et un debit 39A dans I'échangeur E1A.

Dans la Figure 3, c’est de nouveau le débit de liquide du pot séparateur 35
qui est divisé en deux et envoyé aux deux échangeurs mais dans le contexte

d’'une vaporisation a plusieurs pressions dans I’échangeur E1.
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Dans la Figure 4, un débit supplémentaire d’alimentation 51 se refroidit
dans I'échangeur E1 avant d’étre envoyé a la séparation subambiante, par
exemple en étant envoyé a un des pots séparateurs, ici le pot P3, aprés s’'étre
mélangé au débit 23.

La Figure 5 montre une variante de I'invention avec un troisieme échangeur
E2 qui sert a assurer le premier refroidissement du liquide provenant du
condenseur E4 en amont de I'échangeur E1. Le réchauffage des liquides est fait a
une seule pression comme pour la Figure 2

La Figure 6 est une variante un peu plus complexe de la Figure 5 avec
vaporisation de liquides a trois pressions différentes.

Le gaz d’alimentation 1 peut étre envoyé en amont d’'un des compresseurs
C1, C2, C3, C4 ou en aval du compresseur C4 selon la pression a laquelle il est
disponible.

Au moins un des séparateurs de phase P1, P2, P3 peut étre remplacé par
une colonne de distillation.

Le procédé de traitement du débit 18 peut s’effectuer en au moins un
séparateur de phases. La présence de trois séparateurs de phase n’est pas
essentielle.

Pour toutes les figures, il est également envisageable de refroidir le débit 3
complétement en dehors de I'échangeur E1, par exemple en utilisant un groupe

frigorifique a ammoniac.
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Revendications

1. Procédé de séparation d’'un gaz d’alimentation contenant au moins 60%
mol de dioxyde de carbone dans lequel :

i) le gaz d’alimentation (1) est mélangé avec un gaz de cycle (11, 43) pour
former un mélange gazeux,

i) le mélange gazeux est refroidi ou condensé pour former un mélange
refroidi ou condensé

iii) au moins une partie du mélange refroidi ou condensé se refroidit pour
former un débit refroidi,

iv) le debit refroidi est divisé en au moins deux fractions

V) au moins une premiere (4, 7,9) des au moins deux fractions se vaporise
dans un premier échangeur (E1) et est comprimée dans un compresseur de cycle
(C1, C2, C3, C4), avant ou aprés d’étre meélangée avec le gaz d’alimentation
comme gaz de cycle,

vi) une deuxiéme (13) des au moins deux fractions est traitée par
séparation a température subambiante pour former un liquide riche en dioxyde de
carbone (25), la deuxiéme fraction et/ou au moins un débit dérivé de la deuxiéme
fraction etant rechauffé et/ou refroidi dans un deuxiéme eéchangeur (E1A), distinct
du premier échangeur, et
une partie liquide (11) du débit refroidi ou un liquide (39, 39A) dérivé du débit
refroidi est vaporisé dans le deuxieme échangeur et mélangé avec le gaz de cycle
ou le mélange gazeux caractérisé en ce que la premiéere fraction est réchauffée et
vaporisée uniguement dans le premier échangeur, la deuxieme fraction et/ou au
moins un débit dérivé de la deuxiéme fraction est refroidi et/ou réchauffé
uniquement dans le deuxiéme échangeur, et la partie liquide du débit refroidi ou le
liqguide dérivé du débit refroidi se réchauffe et se vaporise uniquement dans le

deuxiéme échangeur.

2. Procédé selon la revendication 1 dans lequel le liquide (39, 39A) est
dérivé du débit refroidi en prenant une partie du débit refroidi, en la détendant pour
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former un mélange diphasique et en prenant une partie du liquide du mélange

diphasique pour constituer le liquide.

3. Procédé selon la revendication 1 ou 2 dans lequel la premiére fraction
et/ou la deuxiéme fraction et/ou la partie liquide (11) a la méme composition que le

debit refroidi (13) et/ou le mélange gazeux.

4. Procédé selon I'une des revendications 1 ou 2 ou 3 dans lequel la partie
liqguide ou le liquide dérivé du deébit refroidi se vaporise dans le deuxiéme
echangeur (E1A) et la premiére fraction se vaporise dans le premier échangeur

(E1) a substantiellement la méme pression.

5. Procédé selon l'une des revendications précédentes dans lequel la
deuxieme fraction est traitée par distillation et/ou par séparation dans au moins un

séparateur de phases (P1, P2, P3).

6. Procédé selon l'une des revendications précédentes dans lequel la
premiere fraction et/ou la partie liquide et/ou le liquide dérivé du débit refroidi se
vaporise a une pression inférieure a celle a laquelle au moins une partie du

melange condenseé se refroidit dans le premier echangeur (E1).

7. Procédé selon l'une des revendications précédentes dans lequel le gaz
d’alimentation est mélangé avec le gaz de cycle a une pression supérieure a la
pression de vaporisation de la partie liquide ou du liquide dérivé dans le deuxieéme
echangeur.

8. Procede selon I'une des revendications précédentes dans lequel le gaz
d’alimentation est mélangé avec le gaz de cycle a une pression supérieure a la

pression de vaporisation de la premiére fraction dans le premier échangeur.

9. Appareil de séparation d’un gaz d’alimentation contenant au moins 60%
mol de dioxyde de carbone comprenant un premier échangeur (E1), un deuxiéme
échangeur (E1A), une unité de séparation a température subambiante (P1, P2,

P3), un compresseur de cycle (C1, C2, C3, C4), une conduite de gaz
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d’alimentation, une conduite de gaz de cycle, la conduite de gaz d’alimentation
étant reliée a la conduite de gaz de cycle pour mélanger le gaz d’alimentation avec
le gaz de cycle pour former un mélange gazeux, un refroidisseur pour condenser
le meélange gazeux pour former un mélange condenseé, une conduite pour envoyer
au moins une partie du mélange condensé se refroidir, éventuellement dans le
premier échangeur, pour former un deébit refroidi, des moyens pour dériver au
moins deux fractions du deébit refroidi dont une premiére fraction et une deuxieéme
fractions en divisant le débit refroidi en au moins deux fractions, une conduite pour
envoyer la premiere des deux fractions se vaporiser dans le premier échangeur,
une conduite pour envoyer la premiere fraction vaporisée au compresseur de
cycle comme gaz de cycle, en amont ou en aval du mélange avec le gaz
d’alimentation, une conduite pour envoyer la deuxiéme fraction a l'unité de
séparation a température subambiante (P1, P2, P3) pour former un liquide riche
en dioxyde de carbone, au moins une conduite pour envoyer la deuxiéme fraction
et/ou au moins un deébit dérivé de la deuxieme fraction se réchauffer et/ou se
refroidir dans le deuxiéme échangeur, distinct du premier échangeur, une conduite
pour envoyer la troisiéeme fraction se vaporiser dans le deuxiéme échangeur et
une conduite pour mélanger la troisieme fraction vaporisée avec le gaz de cycle
ou le mélange gazeux caractérisé en ce que la conduite pour envoyer la premiére
fraction se vaporiser dans le premier échangeur est reliée directement au premier
échangeur sans passer le deuxiéme eéchangeur, une unité de séparation a
température subambiante étant reliée uniquement au deuxiéme échangeur pour
refroidir et réchauffer les fluides séparées et une conduite pour envoyer la
troisiéme fraction se vaporiser dans le deuxieme échangeur est reliée de sorte
que la partie liquide ou le liquide dérivé du débit refroidi se réchauffe et se

vaporise uniguement dans le deuxiéme échangeur.

10. Appareil selon la revendication 9 ne comprenant pas de moyens pour
envoyer la deuxiéme fraction ou un débit dérivé de la deuxiéme fraction au

premier échangeur.

11.Appareil selon la revendication 9 ou 10 comprenant une vanne de
détente et un séparateur de phases (35) pour dériver la troisiéme fraction du débit
refroidi en prenant une partie du deébit refroidi, en le détendant dans la vanne pour
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former un mélange diphasique, la vanne étant reliée au séparateur de phases et
une conduite pour soutirer la troisieme fraction comme liquide du séparateur de

phases.

5 12.Appareil selon I'une des revendications 9,10 ou 11 dans lequel l'unité de

séparation comprend au moins un séparateur de phases (P1, P2, P3).

13.Appareil selon I'une des revendications 9 a 12 dans lequel I'unité de
séparation comprend au moins une colonne de distillation.
10
14.Appareil selon I'une des revendications 9 a 13 dans lequel I'unité de
séparation comprend un compresseur (C5) pour comprimer un gaz dérivé de la
deuxieme fraction, une conduite pour envoyer le gaz du compresseur au
deuxiéme échangeur (E1A) et/ou une conduite pour envoyer le gaz dérivé de la

15 deuxiéme fraction du deuxiéme échangeur au compresseur.

20



PCT/FR2012/050816

WO 2012/140381

1/6




PCT/FR2012/050816

WO 2012/140381

2/6




PCT/FR2012/050816

WO 2012/140381

3/6

¢ O.h:m_n_




PCT/FR2012/050816

WO 2012/140381

4/6

€3



PCT/FR2012/050816

WO 2012/140381

5/6

éo G aInbi4
c€d
G0
ed 9e 1¢C Vi3 —
\
ld
ce
6 ¢d _ 7
V6E —~
8l ey |
Vl.\ > Wm v
\ Ge > i X/
6l \ (874 147
JAS
«<
13 cL —

NN«@




PCT/FR2012/050816

WO 2012/140381

6/6

via 1

110)

A

9 O.h:m_n_

A\ 4




	Page 1 - front-page
	Page 2 - front-page
	Page 3 - description
	Page 4 - description
	Page 5 - description
	Page 6 - description
	Page 7 - description
	Page 8 - description
	Page 9 - description
	Page 10 - claims
	Page 11 - claims
	Page 12 - claims
	Page 13 - claims
	Page 14 - drawings
	Page 15 - drawings
	Page 16 - drawings
	Page 17 - drawings
	Page 18 - drawings
	Page 19 - drawings

