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Fremgangsméte til fjernelse av karbondioksyd fra ammoniakkholdige gasser.

Fjernelsen av karbondioksyd fra ammo-
niakkholdige gasser er et teknisk problem som
bl. a. opptrer ved urea-syntesen og fremstilling-
gen av melamin fra urea. En av de vanlige me-
toder bestar i & sende CO,- og NH,-holdige
gasser, som oppstir ved hgyere temperaturer,
giennom en beholder med kjglergr eller av-
kjglte vegger, hvorved det dannede ammonium-
karbamat avsetter seg pa de avkjglte flater.

Herved far man en del uheldige virkninger
ved avsetningen av ammoniumkarbamat, frem-
for alt slar ammoniumkarbamatet seg fortrinns-
vis ned pd kantene og hjgrnene i kjglesystemet.
Bade ved innbygning av ledeflater og etasje-
oppstilling, samt under anvendelse av Raschig-
ringer, oppstar fare for hurtig fortetning av
gjennomlgpsveien og sogar hel tiltetning, pa
grunn av fast ammoniumkarbamat. Hvis man
imidlertid velger tverrsnittet for stort, passerer
stgrsteparten av ammoniumkarbamatet som

Kfr. kl. 12 0-17/03

take eller aerosol gjennom kjglesystemet. Videre
avsetter ammoniumkarbamatet seg i form av
harde skorper ifglge denne metode, og disse lar
seg bare vanskelig fjerne fra veggene. En annen
fremgangsméte benytter opplgsning eller dis-
persjon av det utskilte ammoniumkarbamatet
i veesker, idet man f.eks. benytter tarn med
rister eller vasketarn som beskikkes med vann
eller olje. Bortsett fra de tap som oppstar ifglge
denne fremgangsméate, krever metoden mer
apparatur.

Oppfinnelsen vedrgrer en fremgangsmate
til fjernelse av karbondioksyd fra ammoniakk-
holdige gasser under avkjgling og under salt-
dannelse ved omsetning av CO, med NH,, og
fremgangsmaten er karakterisert ved at den
karbondioksyd- og ammoniakkholdige gass-
blanding innfgres i et hvirvelsjikt av inerte par-
tikler eller finkornede adsorpsjonsmidler som er
avkjglt til under 60°C.
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Herunder blir de varme gasser fra reak-;
sjonen fordelt over en fordelingsbunn som van-
ligvis bestar av porgs keramikk eller sinter-
metall-materiale eller av en gjenno-mhullet|
blikkplate, idet gassene ledes nedenifra og opp
i et hvirveljsikt som holdes i bevegelse av gass-
strémmen, hvori utfellingen av a.mmoniumkaxr—‘|
bamatet finner sted. '

Siden dannelsen av ammomumkarbamatet
fglger ligningen |

2 NH; + CO, — NH,-COONH,
ved lav temperatur, er avkmhngen av hv1rve]-
sjiktet av vesentlig ‘betydning. For dette formal
anvendes eksempelvis kjglergr som er 1nnf¢rt
ovenfra eller gjennom sideveggene i hvirvel-
sjiiktreaktoren. Ved jevn fordeling av Kkjgle-
rgrene kan man lett oppnd at opphvirveling
ikke forstyrres av rgrene. Stgrrelsen pa de inn-
bygde Kkjgleflater éer naturligvis avhengig av
mengden og temperaturen for de gasser som
skal avkjgles, og er videre avhengig av kjgle-
mediets art. For vanlige krav er det tilstrek-
kelig 4 avkjgle kjgleflatene, i den grad disse er
store nok, med vann, for 4 oppni den ngdvens-
dige temperatur pa under 60°C, fortrinnsvi's_
under 30°C. Til forsterkning av kjglevirkningen
kan man anvende faste kjglemedia i tillegg
eller flytende ammoniakk. !

Ved hgye krav til utskillingsgraden, an-
vendes fortrinnsvis dyser som sprgyter ﬂytendp
ammoniakk direkte inn i hvirvelsjiktet, idet
fordampningen av ammoniakken bevirker av-
kjgling.

Hvis de gasser som skal renses foruten kull‘
dioksyd ogsa inneholder fuktighet, bindes denne
fuktighet under dannelse av ammonmmkar—
bonater-

2 NH, + CO, + H,0-(NH)),
NI—L, + co + H,0--NH,

Siden disse salter delvis er mer stabile enn
ammoniumkarbamatet, er det innimellom en
fordel & tilblande de gasser som skal renses
sms mengder vanndamp, idet gvre grense for
vanndampmengden ikke bgr ligge over |
H,0:CO, = 1. ‘

Forutsetningen for en kvantitativ utskilling
av karbondioksydet er at det finnes tilstrek-
kelige mengder ammoniakk. Det kan derfor veere
ngdvendig, fgr behandlingen av de gasser som
renses 4 innstille ‘mol-forholdet NH, : CO, slik
at dette minst utgjgr 2:1, i neerveer av vann,
minst 1: 1. i

Hvirvelsjiktets materiale kan besta av inerte
partikler som f. eks. sand. En forsterket virkning
oppnas ved anvendelse av finkornede adsorp-
sjonsmidler, som leire- eller silicagelpartikler,
hvilke oppviser en betraktelig hgyere kapasitet,
og samtidig fgrer disse materialer til, ved samme
temperatur, et lavere rest-CO,-innhold i avgas-
sene. Mens man eksempe1v1s ved & anvende
sand ved 29°C oppnéar en CO,-restgehalt i den
rensede gass pa 0,4 pst,, far man ved hjelp av
kieselgel en CO,-restgehalt pa nedtil 0,2 pst. CO,.

Bruken av ovenfor beskrevne aVkJ;zilte
hvirvelsjikt til utskilling av ammoniumkarba-
mat fra NH,;- og CO,-holdige gasser medf¢rer
fglgende fordeler |

co, .
HCO, =~ !

1. Ved den kjente og gode varmeovergang
i hvirvelsjikt, blir gassene avkjglt raskt og
effektivt.

2. Gassene star under avkjdlingen i intim
kontakt med hvirvelsjiktets enkeltpartikler som
stadig forskyves i forhold til hverandre, og alle
partikler sammen gir en bevegelig kjgleflate
hvorpa skorpedannelse blir umulig.

3. Gass-strgmmen oppdeles ved gjennom-
gang gjennom hvirvelsjiktet i mange sma en-
keltstrommer som underkastes en kontinuerlig
retningsavbgyning og tverrsnitts-forandring.
Ved disse turbulente strgmningsforhold blir
kimdannelsens og utskillingsgradens hastighet
maksimal.

Ved utskillingen av ammoniumkarbamat
tiltar hvirvelsjiktfyllingens volum. Pinsipielt er
det mulig & anvende et hvirvelsjikt si lenge
som hvirvelsjiktets volumforhold tillater, for-
utsatt at gasshastigheten er stor nok til & opp-
hvirvle ogsid de korn som har fatt gket stgr-
relse p& grunn av saltutfellingen. Imidlertid
tiltar tendendsen til sammenklebing, og det er
fordelaktig & avslutte innfgringen av gass nar
vektgkningen er kommet opp i ca. 50 pst. nar

‘det gjelder sand og opptil ca. 200 pst. nar det

gjelder et adsorberende stoff som f. eks. silicagel.
Regenereringen av hvirvelsjiktet ved aysubli-
mering av karbamatet skjer ved oppvarming
av sjiktet, hvorved kjglergrene hensiktsmessig
brukes som oppvarmingsrgr. Oppvarmningen
skjer eksempelvis med damp. Idet varmeover-
gangen er vesentlig bedre ved hvirvlende faste
partikler enn ved rolige kompakte partikler,
kan det for 4 forkorte regenereringstiden vaere
en fordel a sette ammoniumkarbamat-partik-
lene i hvirveltilstand under regenereringen. Hvis
en fortynning av den avdrevede NH;/CO,-
blanding herunder en ugnsket, ville det veere
en fordel for opphvirvlingen & benytte en del
av de avdrevne NH,/CO.-gasser, som innfgres
over en vifte opp gjennom hvirvelbunden for pa
denne maéate & oppnd hvirveltilstand med den
samme gass. Forgvrig. kan man anvende enhver
annen egnet gass. Regenerering av et sandsjikt
krever kortere tid enn regenerering av over-
nevnte absorpsjonsmidler.

Fremgangsmaten som i de fglgende eksem-
pler forklares ngyere, lar seg lett utfgre kon-
tinuerlig under anvendelse av to hvirvelsjikt-
reaktorer med omkobler.

Eksempel 1.

Apparaturen besto av et 350 mm langt lodd-
rett glassrgr med 45 mm indre diameter, som
ved nedre ende var forsynt med en gassinn-
Igpsstuss og 50 mm over denne med en sinter-
bunn, innsmeltet i glassrgret, som virket som
hvirvelsjiktbunn. Rgrstykket mellom gassinn-
lgpsstussen og sinterbunnen kunne oppvarmes
med damp for & hindre utskilling av ammo-
niumkarbamat. Til avkjgling henholdsvis opp-
varming anvendte man et kobberrgr med 5 mm
i ytre tverrsnitt, oppviklet til en slange med
27 mm tverrsnitt, innfgrt ovenifra i glassrgret
pa en slik méate at den underste vikling befant
seg 20 mm ovenfor hvirvelbunnen. @vre ende av



115 435 . 3

glassrgret ble lukket med en gumripropp, idet
rgrendene gikk gjennom korken og var tilsluttet
to kjgleslanger. Videre var proppen forsynt med
et gassavledningsrgr og et termometer til ma-,
ling av gasstemperaturen umiddelbart ovenfor
hvirvelsjiktet. .

Apparaturen ble fylt med 150 ml (203 g)
kvartsand med Kkornstgrrelse 0,1—0,3 mm, og
gjennom gassinnlgpet ble det innfgrt en blan-
ding av 447 Nl/time NH; og 31 Nl/time CO,
(6,5 volumpst. CO,), forvarmet til 60°C, for &
forhindre ammoniumkarbamatutskilling. P4a
grunn av gassgjennomstrgmningen ble sanden
opphvirvlet. Samtidig innfgrte man gjennom
kjgleslangen s mye vann med temperatur 10°C
at avgasstemperaturen malt umiddelbart oven-
for hvirvelsjiktet maksimalt ble 29°C. Appara-
turen arbeidet uten vanskeligheter inntil vekt-
gkningen av sanden ble omkring 50 pst., dvs.
i omkring 1 time, mens man etter dette tidsrom
fikk. en utilfredsstillende hvirvelsjiktdannelse
pa grunn av de for store kornstgrrelser. Den gass
som kom ut av apparaturen hadde et midlere
CO,-innhold pé 0,4 volumpst., dvs. at utskillings-
graden av CO, var 95 pst.

For regenerering av sanden med palagt
ammoniumkarbamat, ble apparaturen derpa til-
sluttet en kilde for damp av 100°C og det ble
innfgrt 400 Nl/time NH, forvarmet til 100°C,
som hvirvelgass. Etter 15 minutter var ammo-
niumkarbamatet fullstendig avdrevet.

Eksempel 2.

Forsgket ble gjentatt som i eksempel 1, idet
man imidlertid brukte kieselgel i stedet for sand
som hvirvelsjiktmateriale. Man fylte 150 ml
(105 g) kieselgel med en kornstgrrelse pa 0.1—
0,3 mm i apparatet. De gvrige betingelser til-
svarte fullstendig betingelsene ifglge eksempel 1.

Apparaturen arbeidet prikkfritt inntil kie-
selgelens vektgkning var omkring 200 pst., dvs.
omkring 2 timer, utover dette ble opphvirvlin-
gen utilfredsstillende pa grunn av for stor korn-
stgrrelse.

Den gass som kom ut av apparaturen hadde
et midlere CO,-innhold pa 0,2 volumpst., dvs.
at utskillingsgraden for CO, var 97,5 pst.

Til regenerering ledet man 400 Nl/time luft
av 100°C inn i apparatet og gjennom Kkjgleslan-

gen ledet man damp av 100°C. I lgpet av 35 mi-
nutter ble s& det utfelte ammoniumkarbamat
drevet av fra partiklene.

Eksempel 3.

Man gjentok forsgket beskrevet i eksempel
2, men kjglevirkningen ble forsterket ved bruk
av kjglevann som holdt 3°C, slik at de avgiende
gasser holdt en temperatur p§ bare 15°C. Pa
grunn av denne forholdsregel sank CO,-inn-
holdet i avgassene til 0,08 volumpst., dvs. at ut-
skillingsgraden for CO, var 99 pst.

Eksempel 4.

Forsgk som angitt i eksempel 2 ble gjentatt
inntil man fikk full belastning av kieselgelen.

Man oppvarmet hvirvelsjiktet under regene-
reringen ved hjelp av en dampslange, og de
gasser som dannet seg ble fgrst fullstendig og
siden delvis fgrt inn igjen i hvirvelsjiktet gjen-
nom en pumpe, hvorved sjiktet ble holdt i
hvirveldannelse.

Etter 45 minutter var stgrstedelen av am-
moniumkarbamatet drevet ut.

Patentkrav:

1. Fremgangsmaite til fjernelse av karbon-
dioksyd fra ammoniakkholdige gasser under av-
kjgling og under saltdannelse ved omsetning
av CO, med NH,, karakterisert ved at

'den karbondioksyd- og ammoniakkholdige gass-

blanding innfgres i et hvirvelsjikt av inerte
partikler eller finkormede adsorpsjonsmidler
som er avkjglt til under 60°C.

2. Fremgangsméate som angitt i krav 1,
karakterisert ved at kjglingen skjer ved
at flytende ammoniakk sprgytes direkte inn i
hvirvelsjiktet.

3. Fremgangsmate som angitt i kravene 1
og 2, karakterisert ved at gassblandin-
gen tilblandes vann inntil en gvre grense pa
H,0:CO,= 1.

4. Fremgangsmate som angitt i kravene
1—3, karakterisert ved at hvirvelsjiktet
bestdr av adsorberende, finkornede geler, ek-
sempelvis kieselgel.
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