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(57) Verfahren zur Zerlegung eines Argon-Stickstoff-Methan-Gemisches, das aus
Entspannungsgasen von Syntheseverfahren, vorzugsweise der Ammoniaksynthese gewonnen
und dem ggf. eine argonhaltige, vorbehandelte Fraktion einer Luftzerlegungsanlage zugemischt
wurde, in eine argonreiche Fraktion bei gleichzeitiger Gewinnung hochangereicherten Stickstoffs
und Methans durch Tieftemperaturrektifikation in einer einzigen Trennsaule. Das wird erreicht
durch Entnahme der argonreichen Fraktion als Seitenstrom, des hochangereicherten Stickstoffs
als Kopfprodukt und des hochangersicherten-Methans als Sumpfprodukt aus der Trennsaule.
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Titel der Erfindung

Verfanren zur Zerlegun

4!

eines argon~Stickstolf-Methan-Ge-
misches ’ '

Anwendungsgebiet der Zriindung

Die Erfindung betrifft eln rekiifikatives Verfahren zur Ge-
<

winnung elner argonreichen Fraktion sowie hocnange relcherten
Stickstoifs und Hethans durch Zerlegung sines Argon~-Stick=-
stoff-Methan-Cemisches, das aus Entspannungsgasen von Synthe-

geverfanren, vorzugswelse einer immonisksynthese, gewonnen

g
und dem ggf. eilne argonhalitife, vorbenandelie Frakiion einer

Luftzerlegungsanlage zugemiscnt wurde.

Charaxieristik der bekanntern iechnischen LOsungen

Verfahren zur Zerlegung von ZnsvsSpannungsgasen mit den Haupt-
begtandteilen Wasserstorf tic:
bekannt. Allen diesen Verfanren ist zenmei

weils einem Trennapparat je eine Xomponenie in der Reihen-

folge inrer “lacaulgaeL» isoliert wird,

fach entsprecnender Vorbenandiung des Zntspannungsgases
579) wird in einer ersten

- o . e e L mo o oery
Trennsiule oder einem 4bscheider der Wasserstolf abgsfinrs.
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Das verbleibende Sumpfprodukt wird in eine zwelte Trenn-
giule eingespeist, das Methan am Sumpf abgezogen und das

am Xopf entnommene Stickstolf- Argon-Gemisch einer dritten
Trennsiule zugefiihrt, an deren Sumpf Argon anfdllt (Technik
14 (1959) 6, 438; Chems Technik 12 (1967) 8, 449; Luft- u.
Kiliwwechnik 2 (1980) 83 ).

Ein welteres Verfahren (GB=BES 901 580) gieht am Kopf der
zweiten Trennsiule die Entnahme von Stickstoff vor, wihrend
das aus Argon und Methan bestehende Sumpfproduk® in einer
dritten Trennssule zerlegt und Argon an deren Kopf abge~
zogen wird.

Fine weitere MOglichkeit ist mit der Gewinnung von dreil
Fraktionen in einer ersien Trennsiule gegeben (Us-Ps 3 037
3%9), wo am Sumpf die Hauptmenge des Methans, am Xopf der

o

Wassergtoff und Argon, Stickstoff einschlieBlich anteilen
von Methan, Sauerstoff und Kohlenoxid als Seltensirom ab-
gezogen werden. Dieser Seitensirom wird einer zweiten Trenn-
siule zugefiihrt, wo am Sumpf ein mit Stickstoll, Methan,
Sauerstoff und XKohlencxid verunreinigtes Argon gewonnen
wird. Nach einer chemischen Relnigung dieses Sumpiprodukits

=

wird das verbleibende Stickstoff-irgon-Gemisch einer dritten
Trennsdule zugefiihrt, an deren Sumpf-hochangereicnertes
Argon gewonnen Wird.

Die gpnann,eq Verfahren sind apparativ und/oder energetisca
sebr auiwendig und haben durch die schrittwelse Isolierung
der einzelnen Komponenten und den daraus resultierenden
groBen Produkistrdmen erhebliche Argon-Verluste mit den
einzelnen Komponenten oder Fraktionen zur Folge.

Zl“l der Erfiindun

oQ

Das Ziel der Erfindung bestent darin, bei der Gewinnung
von Argon aug Entspannungsgasen durcd enrsiufige Tief-
temperaturrektifikation die Produkistréme zu vermindern

und die Argoaverluste zu senkens
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Is bestand somit die aufgave, durch Verinderung der Produki-

Darlegung des Wesens der ZErfindung

zufihrung und - entnanme an der Trennsdule zur Zerlegung des
Aroon-Sulc&stoif-necnan-Cem*sches, die Gewilnnung von Argon
durch Tieftempersiturrektifikation glinstiger zu gestalten,

Diese Aufgabe wird durch ein Verfahren zur Zerlegung eines
Argon-Stickstoff-Hethan-Gemisches, das aus'Enfspannungsgasen
von Synthegeverfahren, vorzugswelse elner Ammoniaksynthese,
gewonnen und dem ggfs, eine argonhaltige, vorbehandelte Frak-
tion einer Luftzerlegungsanlage zugemischt wurde, in eine
argonreiche Fraktion bei gleichzeltiger Gewinnung hochange=-
reicherten Stickstoffs und Methans ‘erfindungsgemil dadurch
gelost, dal die Zerlegung des hinsichitlich seiner Henge und
der Konzentrationen seiner Koumponenten schwankenden Gemiscnes
in einer einzigen Trennsiule erfolgt, wobei das Gemisch in
fliissiger oder auch gasfdrmiger Porm in die Trennsdule ein-
ak

geleitet, die argonreiche Fraktion in fliissiger oder such

gagfdrmiger Form als Seitenstrom, der hochangereicherte
Stickstoff als fliissiges oder gasfOrmiges Xopfproduk? und
das ‘hochangereicherte Methan sls Sumpfprodukt éus der Trenn-
siule entnommen werden. Das Argon-Stickstoff-Methan=-Gemisch,
das noch bis zu 2 Mol=% Wasserstoff enthdlt und in dem die
Konzentrationen des iArgons im Bereich von 15 bis 30 Mol=- %,
des Stickstoffs im Bereich von 10 bis 55 Mol-% und des Methans
im Bereich von 30 bis 50 Mol-% schwanken, wird forzugsweise
mit einem Druck von ca. 350 bis 400 kPa und einer Temperafur
en oberbalb des Sumpfes In die Trenn-
der Mitte der Trennsdule und dem
1ls erfolgt die Entnahme des Selten-
stromes an einer Stelle, Wwo dieser mehr als 75 Mol-% Argon

o9

enthdalt, 2eil ca. 97 X vorzugswelse in Iliissiger Form. Uit

h)

zunehmendem Riicklaufverbilinis kann der irgongehalt aul Uber
99 Mol-% angehcben werden. Der Seitensirom der Trennséule
-5

enthilt weniger zls 1.10 Hol=% Hethan, das XKopfprodukt



A0y

weniger als 0,05 Hol-% Argon und dag Sumpfproduki weniger
als 0,2 Mol-% Argon. Das Riicklauiverhdltnis der Trennséule
wird gemsB dem Argongshalt im Seitenstrom sowie dle Menge
und CGescnwindigkeit der Seltenstromentunshme werden 1n Ab-
hingigkeit vom Argongehalt des Argon-3tickstolif-iethan-
Gemisches geregelt. Die argonreiche Frakiion kenn zwecks
zusdtalicher Aufkonzentration einer weiteren Treannsdule
zugefiinrt werden.

Ausfilhrungsbeisplel

58 kmol/h eines hinsichtlich seiner Zusammensetzung um
einen Mittelwer$ von 32 Mol-% Stickstoff, 22 Mol-% Argon
und A6 Mol-% Methan schwankenden Entspannungsgases wur-
den in eine aus 30 Bdden bestehende Trennsdule bei 100 X
und 375 kPa am 27. Boden (vom Xopf der Trennsiule aus ge-
rechnet) eingespeist. Das methanreiche Sumpiprodukti mit
weniger als 0,3 Mol=% Argon und Stickstoff wurde fliissig
abgezogen (ca, 27 kmol/h). Bei einem Mindestriicklaufver-
néltnis von 3, des hier in modifizierter Form als Verh&lt-
nis zwischen der Summe aller fliissigen ¥olmengen zur Summe
aller gasformigen Holmengs 0 am Kondensatior ancawanle:
wurde, wurde am 16, Boden bei 97 K ein fluSSLQer Seiten-
strom (ca. 17 kmol/h) mit im Mittel 81 Hol-% Argon abéee
fiihrt. Der Argonanteil kann bei Steigerung des Rilcklauf=-
verhilinisses auf iiber 99 Mol=% angehoben werden. Dle ver=
bleivenden 14 kmol/h Stickstoff
von 0,035 Mol-% wurden bei 30 X am XKopI der Xolonne wanl-

ze
v

einem Restargongenalt

F?

{

weise flilssig oder gasffrmig sninommens



k!
3

Erfindungsanspruch

1., Verfshren zur Zerlegung eines argon-Stickstoff-iletnan-
Gemilsches, das aus Lbnispannungsgasen von ovntnesewer~
fahren gewonnen und dem ggf. eine argonhaliige, vorbe-
nandelte Fraksion einer Luftzerlegungsanlage zugemischt
wurde, in eine rgonreiche Praktion ovel glelchzelulger
GCewinnung nochangerelche n Stickstoifs und Methans
durcn Tieffem peraturrekz'f1kac~on, dadurch geksnnzeich-
net, daBl die Zerlegung des ainsicnilich ‘geiner Henge
und der Konzentrationen seiner Komponenien schwanke nden
Gemisches in einer einzigen Trennsdule erfolgt, wobel
das Gemisch in fliissiger oder auch gasfdrmiger Form in
die Trennsiule eingeleitet, die argonreiche Fraktion in
Tliissiger oder auch gasidrmiger Form als Seitenstrom,
der nochangersicherte Stickstoff als Iliissiges oder gag-
formiges Xopfproduki und das hochangereicherte Methen
sls Sumpfproduki sus der Trennsdule entnommen werden.

2. Verfahren nzach Pki. 1, dadurch gekennzeichnet, dal das

Gemisch bis zu 2 Hol=-% Wasserstoff enthdlt und die Kon-
zentrationen des Argons im Bereich von 15 bis 30 Mol-%
und des Methans im Bereich von 30 bis 60 iol-% schwanken.

Verfanren nach Pkt. 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daB

LUV}
L]

die Dinleitung des Gemisches in die Trennsduls weni

1ge
L
L b

Bdden oberhalb des Sumpies und die Entnanhme des Seiten-

stromes zwischen der Hitte und dem 3eginn des odere

Drittels der Trennsiule, sn einer 3telle, tel der der
Seitensirom menr als 75 iol=% 4Argzon enthdli, erfolgen.
4. Verfanhren nach Pks. 1 bvis 3, dsdurch gekennzeicaned,
.
3 fa 2 - - —O
daB im Seitenstrom der ennssule weniger als 1°¢ 1C 7
Mol~% uethan, im Kapfprodukt weniger als C,05 Mol=%

l..l

lsen sind.
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erfabren nach Pkt. 1 bis 4, dadurch gelkennzeichnet, daB
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G

<

das RicklaufverhZlitnis der Trennsiule gemiB dem Argon-
gehalt im Seitenstrom sowie die Menge und Geschwindigkeit
der Seitensfromeninabme in AbhiZngigkeit vom Argongehalt

des Argon-Stickstoff-Methan-Gemisches geregelt werdens
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