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(57) Abstract: The invention relates to a method for recovering a helium product fraction (6) from a nitrogen- and helium-
containing feed fraction (3). The nitrogen- and helium-containing feed fraction (3) is partially condensed (E1) and separated into a
first helium-enriched fraction (5) and a first nitrogen-enriched fraction (8), and the former is cleaned again in an adsorptive manner.
According to the invention, the separation is carried out in a separation column (T) which is supplied with the first nitrogen-enriched
fraction (8) as a return tlow and with a sub-flow of the second nitrogen-enriched fraction as a stripping gas (12). The stripping gas
quantity (12) is set such that a third nitrogen-enriched fraction (20) which contains at least 30% of the nitrogen contained in the first
nitrogen-enriched fraction (8) can be recovered in the separation column (T).

(57) Zusammenfassung:

[Fortsetzung auf der ndchsten Seite]
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Veroffentlicht:

—  mit internationalem Recherchenbericht (Artikel 21 Absatz

3)

Es wird ein Verfahren zum Gewinnen einer Helium-Produktfraktion (6) aus einer Stickstoff- und Helium-enthaltenden
Einsatzfraktion (3) beschrieben, wobei die Stickstoft- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion (3) partiell kondensiert (E1), in
eine 1. Helium-reiche Fraktion (5) und eine 1. Stickstoft-reiche Fraktion (8) aufgetrennt wird und erstere adsorptiv nachgereinigt
wird. Erfindungsgemal erfolgt die Auftrennung in einer Trennkolonne (T), der die 1. Stickstoff-reiche Fraktion (8) als Riicklauf
zugetiihrt und ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion als Strippgas zugetiihrt werden (12), wobei die Strippgasmenge
(12) so eingestellt wird, dass eine 3. Stickstoff-reiche Fraktion (20), die wenigstens 30 % des in der 1. Stickstoft-reichen Fraktion
(8) enthaltenen Stickstoffs enthélt, in der Trennkolonne (T) gewonnen werden kann.
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Beschreibung

Verfahren zur Heliumgewinnung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Gewinnen einer Helium-Produktfraktion aus
“einer Stickstoff- und Helium-enthaltenden Einsatzfraktion, wobei

- die Stickstoff- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion partiell kondensiert
und in eine 1. Helium-reiche Fraktion und eine 1. Stickstoff-reiche
Fraktion aufgetrennt wird,

- die 1. Helium-reiche Fraktion einem adsorptiven Reinigungsprozess
unterworfen wird und die in ihm gewonnene Helium-reiche Fraktion die Helium-
Produktfraktion darstellt,

- die 1. Stickstoff-reiche Fraktion in eine 2. Helium-reiche Fraktion und eine
2. Stickstoff-reiche Fraktion aufgetrennt wird, und '

- die 2. Helium-reiche Fraktion gegen die partiell zu kondensierende
Stickstoff- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion angewarmt, verdichtet und
der partiell zu kondensierenden Stickstoff- und Helium-enthaltenden

Einsatzfraktion zugemischt wird.

Der Begriff "Helium-Produktfraktion" umfasse hochreines Helium, dessen
Konzentration an Verunreinigungen einen Wert von 100 vppm, vorzugsweise von 10

vppm nicht Uberschreitet.

Unter dem Begriff "Stickstoff- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion" sei eine Fraktion
zu verstehen, die 1 bis 20 mol-% Helium und 80 bis 99 mol-% Stickstoff enthalt. Ferner
kann diese Einsatzfraktion 0,1 bis 2 mol-% Methan und Spuren von Wasserstoff, Argon

und/oder anderen Edelgase enthalten.

Gegenwartig wird Helium kommerziell fast ausschlief3lich aus einem Gemisch leicht-
flichtiger Erdgaskomponenten gewonnen, das typischerweise auer Helium noch
Methan und Stickstoff sowie in Spuren Wasserstoff, Argon und andere Edelgase
enthalt. Um ein Ausfrieren von unerwiinschten Verunreinigungen bei der
Heliumverflilssigung zu vermeiden, darf die Konzentration dieser Verunreinigungen in

Helium einen Wert von 100 vppm, vorzugsweise von 10 vppm nicht Gberschreiten.
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Die der eigentlichen Helium-Verfliissigung vorgeschaltete Heliumreinigung besteht
Ublicherweise aus einer Kombination von kryogenen — basierend auf partieller
Kondensation — und adsorptiven Verfahren mit Regenerierung durch Druck- und/oder
Temperaturwechsel. Aufgrund des vergleichsweise hohen Produktwertes ist eine
moglichst hohe Heliumausbeute, vorzugsweise > 99 % erstrebenswert. Aus diesem
Grund wird die Helium-reiche Fraktion beim kryogenen Schritt oft durch
Druckentlastung und/oder Strippen aus der flussigen in die gasférmige Phase

Ubergefuhrt, um fur die weitere Verarbeitung verflgbar zu bleiben.

Aus dem US-Patent 5,167,125 ist eine Verfahrensfiihrung bekannt, bei der ein
Stickstoff-reicher Strom, der bei erhohtem Druck vorliegt und Helium enthélt, unter
Ausnutzung eines Druckgefalles in einen Helium-haltigen Strom mittleren Druckes und
einen Stickstoff-reichen Strom niedrigen Druckes aufgetrennt wird. Diese Auftrennung
erfolgt in einer Rektifikationskolonne, die einen Aufkocher und einen Kondensator

aufweist.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein gattungsgeméafes Verfahren zum
Gewinnen einer Helium-Produktfraktion anzugeben, das es erméglicht, zumindest eine
Teilmenge des bei der Auftrennung anfallenden Stickstoff-reichen Stroms bei dem
gleichen Druck wie den Helium-haltigen Strom abzugeben, um den Stickstoff-reichen

Strom anschlieRend bspw. einer arbeitsleistenden Entspannung zufihren zu kénnen.

Zur Lésung dieser Aufgabe wird ein gattungsgemafes Verfahren zum Gewinnen einer

Helium-Produktfraktion vorgeschlagen, das dadurch gekennzeichnet ist, dass

- die Auftrennung der 1. Stickstoff-reichen Fraktion in eine 2. Helium-reiche
Fraktion und eine 2. Stickstoff-reiche Fraktion in einer Trennkolonne erfolgt, der
die 1. Stickstoff-reiche Fraktion als Ricklauf zugefuhrt wird,

- ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion verdampft und der
Trennkolonne als Strippgas zugefuhrt wird,

- wenigstens ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion unter einem Druck
von weniger als 5 bar gegen die partiell zu kondensierende Stickstoff- und
Helium-enthaltende Einsatzfraktion verdampft wird,

- aus der Trennkolonne eine 3. Stickstoff-reiche Fraktion abgezogen wird,
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- wobei die Strippgasmenge so eingestellt wird, dass die 3. Stickstoff-reiche
Fraktion wenigstens 30 % des in der 1. Stickstoff-reichen Fraktion
enthaltenen Stickstoffs enthélt, und

- die 3. Stickstoff-reiche Fraktion zumindest teilweise der Abkiihlung der partiell -

zu kondensierenden Stickstoff- und Helium-enthaltenden Einsatzfraktion dient.

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen des erfindungsgemafen Verfahrens zum
Gewinnen einer Helium-Produktfraktion, die Gegenstande der abhangigen

Patentanspriiche darstellen, sind dadurch gekennzeichnet, dass

- die 3. Stickstoff-reiche Fraktion zumindest teilweise arbeitsleistend entspannt

wird,

- die Trennkolonne bei einem Druck von 7 bis 20 bar, vorzugsweise von 10 bis

15 bar betrieben wird,

- die 3. Stickstoff-reiche Fraktion wenigstens 50 % des in der 1. Stickstoff-reichen

Fraktion enthaltenen Stickstoffs enthalt,
- wenigstens ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion unter einem Druck
von weniger als 3 bar gegen die partiell zu kondensierende Stickstoff- und

Helium-enthaltende Einsatzfraktion verdampft wird, und/oder

der adsorptive Reinigungsprozess ein (V)PSA- und/oder TSA-Prozess ist.

Das erfindungsgemaBe Verfahren zum Gewinnen einer Helium-Produktfraktion sowie
weitere vorteilhafte Ausgestaltungen desselben seien anhand des in der Figur 1

dargestellten Ausfiihrungsbeispieles naher erlautert.

Uber Leitung 1 wird eine Stickstoff- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion, die
beispielsweise aus einem Erdgas-Zerlegungsprozess stammt, zun&chst einer
katalytischen Methanoxidation A und anschlieend uber Leitung 2 einer
Trocknungseinheit B zugefuhrt. Das in der Trocknungseinheit B abgetrennte Wasser
wird Uber Leitung 30 abgezogen. Die derart konventionell vorbehandelte

Einsatzfraktion, die Ublicherweise einen Druck zwischen 10 und 40 bar, vorzugsweise
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zwischen 15 und 25 bar aufweist, wird Uber Leitung 3 dem Warmetauscher E1
zugefihrt und in diesem gegen noch zu erlauternde Verfahrensstréme partiell
kondensiert. Uber Leitung 4 wird die partiell kondensierte Einsatzfraktion einem
Abscheider D1 zugefihrt und in diesem in eine 1. Helium-reiche Fraktion 5 sowie eine

1. Stickstoff-reiche Fraktion 8 aufgetrennt.

Die Helium-reiche Fraktion 5 wird nach Anwarmung im Warmetauscher E1 einem
adsorptiven Reinigungsprozess D zugefiihrt. Dieser ist als (V)PSA- und/oder TSA-
Prozess ausgelegt. Die in ihm gewonnene und Uber Leitung 6 abgezogene Helium-
reiche Fraktion stellt die Helium-Produktfraktion dar, deren Konzentration an
Verunreinigungen einen Wert von 100 vppm, vorzugsweise von 100 vppm nicht
Uberschreitet. Im Regelfall wird diese Helium-Produktfraktion einem in der Figur 1 nicht

dargestellten Verflussigungsprozess zugefihrt.

Das aus dem adsorptiven Reinigungsprozess D abgezogene, Helium-enthaltende
Restgas wird iber Leitung 7 einem Ruckverdichter C zugefihrt, in diesem auf den
Druck der der katalytischen Methanoxidation A zuzufihrenden Einsatzfraktion 1

verdichtet und dieser Gber Leitung 32 zugemischt.

Die vorgenannte 1. Stickstoff-reiche Fraktion 8 wird im Ventil a entspannt und der
Trennkolonne T in deren oberen Bereich als Rucklauf zugefuhrt. Die Trennkolonne T
wird vorzugsweise bei einem Druck zwischen 7 und 20 bar, insbesondere zwischen 10
und 15 bar betrieben. In ihr erfolgt eine Auftrennung in eine 2. Helium-reiche
Gasfraktion 9 und eine 2. Stickstoff-reiche Flussigfraktion 11. Die 2. Helium-reiche
Fraktion 9 wird im Warmetauscher E1 gegen die partiell zu kondensierende
Einsatzfraktion 3 angewarmt und Uber das Regelventil b ebenfalls dem erwéhnten
Ruckverdichter C zugefiihrt. Diesem wird Uber Leitung 31 zusétzlich Luft zugefihrt. Der
in der Luft enthaltene Sauerstoff dient in der katalytischeh Methanoxidation A als

Oxidationsmittel.

Ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Flussigfraktion 11 wird im Warmetauscher E1
verdampft und der Trennkolonne T als Strippgas 12 zugefuhrt. Diese Strippgas-
Zufuhrung bewirkt den in der Trennkolonne T ablaufenden Trennprozess und bestimmt

den Helium-Anteil der 2. Helium-reichen Fraktion 9.
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Wenigstens ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion 11 wird unter einem Druck
von weniger als 5 bar, vorzugsweise von weniger als 3 bar, im Warmetauscher E1
gegen die partiell zu kondensierende Einsatzfraktion 3 verdampft. Diese
Verfahrensweise dient dazu, eine méglichst niedrige Temperatur im Abscheider D1
einzustellen. Bei dem in der Figur 1 dargestellten Ausfuhrungsbeispiel wird ein
Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion 11 Gber das Regelventil ¢ einem
Umlaufbehalter D2 zugefuhrt. Die aus diesem Uber Leitung 14 abgezogene
Flussigfraktion wird unter dem vorgenannten niedrigen Druck dem Warmetauscher E1
zugeflhrt, in diesem zumindest teilweise verdampft und erneut dem Umlaufbehalter D2

zugefuhrt.

Aus dem Kopf des Umlaufbehalters D2 wird eine Stickstoff-reiche Gasfraktion 15
abgezogen, im Warmetauscher E1 gegen die partiell zu kondensierende
Einsatzfraktion 3 angewarmt und anschlieRend der vorbeschriebenen
Trocknungseinheit B, bei der es sich im Regelfall um einen adsorptiven
Trocknungsprozess handelt, als Regeneriergas zugefuhrt. Uber Leitung 16 wird dieses

beladene Regeneriergas aus dem Prozess abgezogen.

Der nicht dem Umlaufbehalter D2 zugefihrte Teilstrom 13 der 2. Stickstoff-reichen
Fraktion 11 kann im Warmetauscher E1 unterkihlt und Uber Regelventil d und Leitung
17 als unterkuhlte Flissigkeit abgegeben werden. Mittels dieser Ausgestaltung des
erfindungsgemafien Verfahrens kann auf eine gegebenenfalls erforderliche
anderweitige Erzeugung oder Bereitstellung von verflussigtem Stickstoff (LIN)

verzichtet werden.

Alternativ oder erganzend zu der in der Figur 1 dargestellten Verfahrensflhrung kann
ein Teilstrom der aus dem Umlaufbehélter D2 abgezogenen Flissigfraktion 14 in

vorbeschriebener Weise iiber Regelventil d und Leitung 17 abgezogen werden.

Im Prinzip kann die fur die partielle Kondensation der Einsatzfraktion 3 erforderliche
Kalte ausschlielich durch die Anwarmung kalter, gasférmiger Zerlegungsprodukte
sowie die vorbeschriebene Verdampfung der aus dem Umlaufbehélter D2
abgezogenen FlUssigfraktion 14 bereitgestellt werden. Grundsatzlich gilt: je gréfler die
im Warmetauscher E1 verdampfte Strippgasmenge 12 ist, umso geringer kann die aus

dem Umlaufbehalter D2 entnommene Menge der Flussigfraktion 14 sein. Allerdings ist
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darauf zu achten, dass Warmeumsatz und Temperatur des Stroms 12 zur Abkuhlung
und Teilkondensation der Einsatzfraktion 3 geeignet sind. Wird der Anteil des Stroms
12 am Warmeumsatz im Warmetauscher E1 zu groB3, steigt die Temperatur im

Abscheider D1 unerwinscht an.

Erfindungsgeman wird zusatzlich die Menge des der Trennkolonne T zugefuhrten
Strippgases 12 so groR gewahlt, dass der Trennkolonne T im Bereich ihres Sumpfes
eine 3. Stickstoff-reiche Fraktion 20 abgezogen werden kann, wobei diese wenigstens
30 %, vorzugsweise wenigstens 50 % des in der 1. Stickétoff—reichen Fraktion 8
enthaltenen Stickstoffs enthalt. Diese Stickstoff-Anteile werden dadurch erreicht, dass
im Sumpf der Trennkolonne T eine gréRere Strippgasmenge 12 aufgekocht wird, als

sie fur den eigentlichen Stripprozess in der Trennkolonne T erforderlich wére.

Im Gegensatz zu der erwahnten, in dem US-Patent 5,167,125 beschriebenen
Verfahrensweise kann nunmehr in der Trennkolonne T eine weitere Stickstoff-reiche
Fraktion bei erhéhtem Druck gewonnen werden. Diese weitere bzw. 3. Stickstoff-reiche
Fraktion kann nach Anwarmung im Warmetauscher E1 auf einen Druck verdichtet
werden, der um 4 bis 20 bar, vorzugsweise um 5 bis 15 bar uber dem Druck der
Kolonne T liegt. Nach Abflihrung der Verdichtungswarme im Warmetauscher E2 wird
die Stickstoff-reiche Fraktion 21 im Warmetauscher E1 abgekuhlt und anschlieffend in
der Expansionsvorrichtung X arbeitsleistend entspannt. Die entspannte Stickstoff-
reiche Fraktion 22 wird anschlieBend im Warmetauscher E1 gegen die partiell zu
kondensierende Einsatzfraktion 3 angewarmt und der vorbeschriebenen Stickstoff-
reichen Fraktion 15 zugemischt. Diese arbeitsleistende Entspannung X, die die
thermodynamische Effizienz des Prozesses steigert, ist optional, erméglicht bzw.
erhoht jedoch die Menge der iber Leitung 17 abgezogenen unterkihlten Flussigkeit
(LIN).
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Patentanspriiche

1. Verfahren zum Gewinnen einer Helium-Produktfraktion (6) aus einer Stickstoff-

und Helium-enthaltenden Einsatzfraktion (3), wobei

die Stickstoff- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion (3) partiell kondensiert
(E1) und in eine 1. Helium-reiche Fraktion (5) und eine 1. Stickstoff-reiche
Fraktion (8) aufgetrennt wird,

die 1. Helium-reiche Fraktion (5) einem adsorptiven Reinigungsprozess (D)
unterworfen wird und die in ihm gewonnene Helium-reiche Fraktion die Helium-
Produktfraktion (6) darstellt,

die 1. Stickstoff-reiche Fraktion (8) in eine 2. Helium-reiche Fraktion (9) und
eine 2. Stickstoff-reiche Fraktion (11) aufgetrennt wird, und

die 2. Helium-reiche Fraktion (9) gegen die partiell zu kondensierende
Stickstoff- und Helium-enthaltende Einsatzfraktion (3) angewarmt (E1),
verdichtet (C) und der partiell zu kondensierenden Stickstoff- und Helium-

enthaltenden Einsatzfraktion zugemischt wird,

dadurch gekennzeichnet, dass

die Auftrennung der 1. Stickstoff-reichen Fraktion (8) in eine 2. Helium-reiche
Fraktion (9) und eine 2. Stickstoff-reiche Fraktion (11) in einer Trennkolonne (T)
erfolgt, der die 1. Stickstoff-reiche Fraktion (8) als Rucklauf zugefuhrt wird,

ein Teilstrom der 2. Stickstoff-reichen Fraktion verdampft (E1) und der
Trennkolonne (T) als Strippgas zugefuhrt wird (12),

wenigstens ein Teilstrom (11) der 2. Stickstoff-reichen Fraktion unter einem
Druck von weniger als 5 bar gegen die partiell zu kondensierende Stickstoff-
und Helium-enthaltende Einsatzfraktion (3) verdampft wird (E1),

aus der Trennkolonne (T) eine 3. Stickstoff-reiche Fraktion (20) abgezogen
wird,

wobei die Strippgasmenge (12) so eingestellt wird, dass die 3. Stickstoff-reiche
Fraktion (20) wenigstens 30 % des in der 1. Stickstoff-reichen Fraktion (8)
enthaltenen Stickstoffs enthalt, und

die 3. Stickstoff-reiche Fraktion (20) zumindest teilweise der Abklhlung (E1) der
partiell zu kondensierenden Stickstoff- und Helium-enthaltenden Einsatzfraktion
(3) dient.
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Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die 3. Stickstoff-reiche

Fraktion (20) zumindest teilweise arbeitsleistend entspannt wird (X).

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass die
Trennkolonne (T) bei einem Druck von 7 bis 20 bar, vorzugsweise von 10 bis 15

bar betrieben wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass die 3.
Stickstoff-reiche Fraktion (20) wenigstens 50 % des in der 1. Stickstoff-reichen
Fraktion (8) enthaltenen Stickstoffs enthalt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass
wenigstens ein Teilstrom (11) der 2. Stickstoff-reichen Fraktion unter einem Druck
von weniger als 3 bar gegen die partiell zu kondensierende Stickstoff- und Helium-

enthaltende Einsatzfraktion (3) verdampft wird (E1).

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass der
adsorptive Reinigungsprozess (D) ein (V)PSA- und/oder TSA-Prozess ist.
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