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(54) Verfahren und Vorrichtung zur Gewinnung von hochreinem Stickstoff

(57)  Das Verfahren und die Vorrichtung dienen zur
Gewinnung von hochreinem Stickstoff durch Tieftempe- ~
raturzerlegung von Luft. Gereinigte und verdichtete Luft —
wird durch Rektifikation in einer aus einer Druckséule
(2) und einer Niederdruckséule (3) bestehenden Dop-
pelsaule (1) zerlegt. Drucksé&ule (2) und Niederdruck-
sdule (3) stehen in Warmeaustauschbeziehung (4).
Eine stickstoffreiche Fraktion (9) aus der Drucksaule (2)
wird in eine Reinstickstoffsaule (10) eingeflhrt. Ein Teil
der Kopffraktion der Reinstickstoffsdule wird durch indi- 43
rekten Warmeaustausch (11) kondensiert. Am Kopf der
Reinstickstoffséule (10) wird eine leichterfllichtige Kom- AL
ponenten enthaltende Fraktion (12) abgezogen. Minde- s
stens einen theoretischen oder praktischen Boden /%
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unterhalb der Stelle, an der die stickstoffreiche Fraktion A4
(9) aus der Drucksaule (2) in die Reinstickstoffsdule

(10) eingefiihrt wird, wird hochreiner Stickstoff (13) als

Produkt aus der Reinstickstoffsaule (10) abgezogen.
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Beschreibung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Gewinnung
von hochreinem Stickstoff durch Tieftemperaturzerle-
gung von Luft, bei dem gereinigte und verdichtete Luft
durch Rekiifikation in einer aus einer Drucks&ule und
einer Niederdrucksaule bestehenden Doppelsaule zer-
legt wird, wobei Drucks&ule und Niederdrucksaule in
Warmeaustauschbeziehung stehen. Bei dem Verfahren
wird eine stickstoffreiche Fraktion aus der Drucksaule in
eine Reinstickstoffsiule eingefuhrt, ein Teil der Kopf-
fraktion der Reinstickstoffséule durch indirekten War-
meaustausch  kondensiert und am Kopf der
Reinstickstoffsaule eine leichterfllichtige Komponenten
enthaltende Fraktion abgezogen.

Bei einem (blichen Doppelsaulenverfahren zur
Gewinnung von Stickstoff und Sauerstoff aus Luft wird
das Stickstoffprodukt vom Kopf der Niederdrucksaule
und/oder der Drucksaule abgezogen. In diesem Stick-
stoffprodukt sind damit sdmtliche Luftkomponenten ent-
halten, die leichterfliichtig als Stickstoff sind,
insbesondere Helium, Neon und gegebenenfalls Was-
serstoff.

In der EP-299364-B1 wurde daher vorgeschlagen,
eine zuséatzliche Reinstickstoffsdule mit der Drucksaule
zu verbinden, die zur Ausschleusung der leichterfltichti-
gen Komponenten dient. Die Reinstickstoffsaule ist als
Verstarkungssiule ausgebildet, deren Sumpffliissigkeit
wieder in die Drucksaule zurtickgeleitet wird. Das hoch-
reine Stickstoffprodukt wird aus der Drucksdule abge-
zogen. Dieses Verfahren ist geeignet, die Anreicherung
von Helium und Neon im Stickstoffprodukt gegentiber
einem gewdhnlichen Doppelsaulenverfahren wesentlich
zu verringern. Allerdings ist der geringstmégliche
Gehalt an leichterfllichtigen Komponenten im hochrei-
nen Stickstoff auch bei diesem Verfahren durch deren
Konzentration in der Einsatzluft beschrankt.

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde,
ein Verfahren der eingangs genannten Art und eine ent-
sprechende Vorrichtung zu entwickeln, die eine beson-
ders hohe Reinheit im hochreinen Stickstoffprodukt,
insbesondere einen besonders niedrigen Gehalt an
leichterfliichtigen Komponenten erméglichen.

Diese Aufgabe wird dadurch gelést, daB minde-
stens einen theoretischen oder praktischen Boden
unterhalb der Stelle, an der die stickstoffreiche Fraktion
aus der Druckséule in die Reinstickstoffsaule eingefiihrt
wird, hochreiner Stickstoff als Produkt aus der Rein-
stickstoffsaule abgezogen wird.

Die Reinstickstoffsaule weist also einen Abtriebsteil
auf, der zur weiteren Abreicherung insbesondere von
Helium, Neon und gegebenenfalls Wasserstoff dient.
Dieser kann grundsétzlich eine beliebig hohe Zahl von
theoretischen Bdden aufweisen; es kann also prinzipiell
eine beliebig niedrige Konzentration an leichterflachti-
gen Komponenten erreicht werden, insbesondere eine,
die unterhalb als derjenigen der Einsatzluft liegt. Bei-
spielsweise ist kann hochreiner Stickstoff mit einem
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Restgehalt von weniger als 1 ppb an leichterfliichtigen
Verunreinigungen gewonnen werden. Die leichterfltich-
tigen Anteile, insbesondere Helium, Neon und gegebe-
nenfalls Wasserstoff, werden am Kopf der
Reinstickstoffséule abgezogen. Der Abzug kann unmit-
telbar tiber den Stoffaustauschelementen der Reinstick-
stoffsdule oder am  Verflissigungsraum des
Kopfkondensators der Reinstickstoffsdule angeordnet
sein.

Zwischen Einleitung der stickstoffreiche Fraktion
aus der Drucksaule und Abzug des hochreinen Stick-
stoffprodukts weist die Reinstickstoffsdule beispiels-
weise 3 bis 10, vorzugsweise 5 bis 8 theoretische
Boden auf. Oberhalb der Zuspeisestelle kann die Rein-
stickstoffsdule beispielsweise 2 bis 8, vorzugsweise 2
bis 3 theoretische Bdéden vorgesehen sein.

Bei der Erfindung kénnen in der Reinstickstoffsédule
und den Gbrigen Kolonnen beispielsweise Béden, Full-
korper, geordnete Packung oder eine beliebige Kombi-
nation verschiedener Typen als Stoffaustausch-
elemente eingesetzt werden.

Die stickstoffreiche Fraktion wird vorzugsweise
gasférmig in die Reinstickstoffsaule eingefihrt.

Vorzugsweise wird mindestens ein Teil der Sumpf-
flissigkeit der Reinstickstoffsaule durch indirekten War-
meaustausch verdampft. Die Sumpfheizung der
Reinstickstoffs&ule kann durch Ubertragung von fiihlba-
rer oder vorzugsweise latenter Warme von jedem
geeigneten Heizmedium betrieben werden. Vorzugs-
weise das Heizmittel durch eine Luftkomponente oder
durch ein Gemisch aus Luftgasen gebildet und konden-
siert bei dem indirekten Warmeaustausch. Als Heizmit-
tel besonders geeignet sind unter Druck stehende Luft
oder die Kopffraktion einer Kolonne zur Trennung von
Argon und Stickstoff.

Es ist glinstig, wenn bei dem Verfahren mindestens
einen theoretischen oder praktischen Boden unterhalb
der Stelle, an der die stickstoffreiche Fraktion entnom-
men wird, eine stickstoffreiche Flissigkeit entnommen
und als Flussigprodukt abgezogen und/oder als Rick-
lauf auf die Niederdruckséule aufgegeben wird. Der
Abschnitt in der Drucksaule zwischen diesen beiden
Stellen ist an sich aus der EP-299364-B1 bekannt und
weist ein héheres Rucklaufverhéltnis als der darunter-
liegende Teil der Drucks&ule auf. Dadurch wird das auf-
steigende Gas in diesem Abschnitt an Kohlenmonoxid
abgereichert, so daB die Einsatzfraktion fir die Rein-
stickstoffsdule und damit auch das Produkt der Druck-
sdule einen besonders geringen Gehalt an
Kohlenmonoxid aufweisen.

Der hochreine Stickstoff kann fllissig und/oder gas-
férmig aus der Reinstickstofisdule abgezogen werden,
ein besonders niedriger Restgehalt an leichterflichti-
gen Komponenten kann jedoch beim Abzug in fltissiger
Form erreicht werden.

Die Koptkiihlung der Reinstickstoffsaule kann
ebenfalls durch jedes geeignete Medium vorgenommen
werden. Vorzugsweise wird eine sauerstoffangerei-
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cherte Fraktion aus der Drucksaule entnommen und bei
dem indirekten Warmeaustausch, bei dem ein Teil der
Kopffraktion der Reinstickstoffsdule kondensiert, min-
destens teilweise verdampft. Alternativ oder erganzend
dazu wird in einer mit der Niederdrucksaule verbunde-
nen Reinsauerstoffsaule ein hochreines Sauerstoffpro-
dukt erzeugt, wobei die Sumpffraktion der
Reinsauerstoffsdule bei dem indirekten Warmeaus-
tausch, bei dem ein Teil der Kopffraktion der Reinstick-
stoffsaule kondensiert, mindestens teilweise verdampft
wird. Beide Varianten der Kopfklhlung der Reinstick-
stoffsaule sind in der EP-299364-B1 im Detail darge-
stellt.

Die leichterfllichtige Komponenten enthaltende
Fraktion aus der Reinstickstoffsaule kann in eine wei-
tere Trenneinrichtung eingeleitet wird, die zur Gewin-
nung von Helium und/oder Neon dient. In diesem Fall
wird in der Reinstickstoffsaule der Efindung besonders
hoher Anteil des in der Luft enthaltenen Heliums
und/oder Neons in die Kopffraktion geschleust, insbe-
sondere dann, wenn auch andere gegebenenfalls vor-
handene Ablasse fur leichterfliichtige Komponenten
(beispielsweise am Kopfkondensator der Druckséule)
ebenfalls in die Trenneinrichtung zur Gewinnung von
Helium und/oder Neon gefiihrt werden. Die besonders
hohe Reinheit des Stickstoffprodukts resultiert in einer
hohen Ausbeute an Helium und/oder Neon.

Vorzugsweise wird ein Teil der in der Reinstickstoff-
sdule herabflieBenden Flussigkeit an einer Zwischen-
stelle der Reinstickstoffsaule abgezogen und in die
Drucksé&ule eingeleitet. Dadurch kann auch bei relativ
geringer Menge an hochreinem Stickstoffprodukt eine
wirksame Ausschleusung der leichterflichtigen Kompo-
nenten bewirkt werden, ohne daB3 dazu ein besonders
hoher Umsatz am Sumpfverdampfer der Reinstickstoff-
sdule notwendig ware. Der Fllssigkeitsabzug liegt vor-
zugsweise etwa auf gleicher Héhe wie die Einspeisung
der stickstoffreichen Fraktion.

Die Erfindung bezieht sich auBerdem auf eine Vor-
richtung geman Patentanspruch 9.

Die Erfindung sowie weitere Einzelheiten der Erfin-
dung werden im folgenden anhand eines in der Zeich-
nung schematisch dargestellien Ausfiihrungsbeispiels
néher erlautert. Die in der Zeichnung nicht ausdricklich
gezeigten Verfahrensschritte und Vorrichtungsteile kén-
nen in jeder dem Fachmann gelaufigen Form ausge-
fahrt werden, insbesondere so wie sie in den Figuren 3
und 4 und der Beschreibung der EP-299364-B1 erlau-
tert werden.

Auf der rechten Seite der Zeichnung ist eine kon-
ventionelle Doppelsaule 1 zur Luftzerlegung angedeu-
tet, die aus einer Druckséule 2, einer Niederdruckséule
3 und einem Hauptkondensator (ersten KDV) 4 besteht.
In der Drucksaule aufsteigende Luft wird an Stickstoff
und leichterfliichtigen Komponenten angereichert.
Kopfgas 5 der Drucksaule wird zu einem Teil 6 im
Hauptkondensator 4 gegen verdampfende Sumpffliis-
sigkeit der Niederdrucksaule 3 teilweise oder vollstan-
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dig kondensiert. Vorzugsweise wird diese Verflissigung
im wesentlichen vollstédndig durchgefihrt, wobei ein
kleiner nicht kondensierter Anteil Gber eine AblaBleitung
8 entnommen und verworfen oder einem anderen Rest-
strom (beispielsweise Strom 12) zugemischt wird.

Ein anderer Teil 9 des Kopfgases 5 wird in eine
Reinstickstoffsaule 10 eingefiihrt. Oberhalb der Ein-
speisestelle befinden sich in dem Ausfiihrungsbeispiel
3 theoretische Bbéden. Dartiber ist ein zweiter KDV 11
angeordnet, in dem die Kopffraktion der Reinstickstofi-
séule 10 durch indirekten Warmeaustausch konden-
siert wird. Der gasférmig verbliebene Anteil 12 enthalt
Helium, Neon und gegebenenfalls Wasserstoff, die
damit aus dem Stickstoffprodukt ferngehalten werden.
Unterhalb der Einspeisung der Einsatzfraktion 9 fur die
Reinstickstoffséule befinden sich weitere 8 theoretische
Boden. Dadurch wird der Gehalt an leichterfllichtigen
Komponenten, der in der stickstoffreichen Fraktion 9
noch etwa 53 ppm betragt, auf etwa weniger als 0,1
ppm vermindert. Flissiger hochreiner Stickstoff wird als
Produkt 13 vom Sumpf der Reinstickstoffsaule 10 abge-
zogen. Die Sumpfheizung (dritter Kondensator-Ver-
dampfer) 14 der Reinstickstoffsiule wird beispielsweise
mit einem Teilstrom 15 der Einsatzluft betrieben, die
damit mindestens teilweise kondensiert. Die konden-
sierte Luft 16 kann anschlieBend in die Druckséule 2
eingespeist werden.

Ein Teil der in der Reinstickstoffsaule herabflieBen-
den Flussigkeit wird auf Hohe der Zuspeisung der stick-
stoffreichen Fraktion 9 Uber eine Leitung 17 abgezogen
und zum Kopf der Drucksaule 2 zurlckgefuhrt. Der
direkt der Drucksédule entnommene Stickstoff wird in
dem Beispiel 15 theoretische Béden unterhalb des Kop-
fes entnommen (18) und der Niederdrucksaule 3 als
Racklauf zugefihrt. Ein Teil der Drucksaulenstickstoffs
18 kann auch als Flissigprodukt gewonnen werden.

Bei dem Ausfiihrungsbeispiel wird zusatzlich zur
Reinststickstoffgewinnung, die Hauptbestandteil der
Erfindung ist, hochreiner Sauerstoff gewonnen. Dazu
wird der Niederdrucksaule 3 oberhalb ihres Sumpfes
eine sauerstoffreiche Fraktion 20 entnommen, die arm
an schwererfllichtigen Komponenten ist, in eine Zusatz-
sdule 21 eingeschleust, die als Seitenkolonne zur Nie-
derdrucksdule 3 ausgebildet ist und bei Bedarf als
Rohargonsaule ausgebildet sein kann. Der Zusatzséule
21 wird eine weiter an schwererflichtigen Anteilen
abgereicherte Fraktion 22 entnommen und einer Rein-
sauerstoffsiule 19 als Ricklauf aufgegeben.

Die Kopfkiihlung 11 der Reinstickstofisaule 10 bei-
spielsweise durch Verdampfen von entspannter Sumpf-
flossigkeit aus der Drucksaule durchgefihrt werden
(siehe Figur 3 von EP-299364-B1). Bei gleichzeitiger
Reinstsauerstoffgewinnung in einer Reinsauerstofi-
saule 19 ist es jedoch glinstig, die Sauerstoff- und die
Stickstoffreinigung zu integrieren, indem der zweite
Kondensator-Verdampfer 11 gleichzeitig als Sumpfhei-
zung der Reinsauerstoffsaule 19 dient. Einzelheiten zu
der Reinstsauerstoffgewinnung und ihrer Integration mit
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der Reinststickstoffgewinnung sind der EP-299364-B1
zu entnehmen (siehe insbesondere Figur 4).

Patentanspriiche

1.

Verfahren zur Gewinnung von hochreinem Stick-
stoff durch Tieftemperaturzerlegung von Luft, bei
dem gereinigte und verdichtete Luft durch Rektifka-
tionin einer aus einer Drucksaule (2) und einer Nie-
derdrucksaule (3) bestehenden Doppelsaule (1)
zerlegt wird, wobei Drucksaule (2) und Nieder-
drucksaule (3) in Warmeaustauschbeziehung (4)
stehen und wobei bei dem Verfahren eine stickstoff-
reiche Fraktion (9) aus der Druckséule (2) in eine
Reinstickstoffsdule (10) eingeflhrt, ein Teil der
Kopffraktion der Reinstickstoffsdule durch indirek-
ten Warmeaustausch (11) kondensiert und am
Kopf der Reinstickstoffsdule (10) eine leichterfllich-
tige Komponenten enthaltende Fraktion (12) abge-
zogen wird, dadurch gekennzeichnet, daB
mindestens einen theoretischen oder praktischen
Boden unterhalb der Stelle, an der die stickstoffrei-
che Fraktion (9) aus der Drucksaule (2) in die Rein-
stickstofisdule (10) eingefihrt wird, hochreiner
Stickstoff (13) als Produkt aus der Reinstickstoff-
saule (10) abgezogen wird.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, daB mindestens ein Teil der Sumpffliis-
sigkeit der Reinstickstoffsaule durch indirekten
Warmeaustausch (14) verdampft wird.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch
gekennzeichnet, daB mindestens einen theoreti-
schen oder praktischen Boden unterhalb der Stelle,
an der die stickstoffreiche Fraktion (5, 9) entnom-
men wird, eine stickstoffreiche Flissigkeit (18) ent-
nommen und als Flissigprodukt abgezogen
und/oder als Ricklauf auf die Niederdruckséaule (3)
aufgegeben wird.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, daB der hochreine
Stickstoff (13) in flissiger Form aus der Reinstick-
stoffsaule (10) abgezogen wird.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 4,
dadurch gekennzeichnet, da3 eine sauerstoffan-
gereicherte Fraktion aus der Drucksaule (2) ent-
nommen und bei dem indirekten Warmeaustausch
(11), bei dem ein Teil der Kopffraktion der Reinstick-
stoffsaule (10) kondensiert, mindestens teilweise
verdampft wird.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 5,
dadurch gekennzeichnet, daB in einer mit der
Niederdrucksaule (3) verbundenen Reinsauerstoff-
sdule (19) ein hochreines Sauerstoffprodukt

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

erzeugt wird, wobei die Sumpffraktion der Reinsau-
erstoffséule bei dem indirekten Warmeaustausch
(11), bei dem ein Teil der Kopffraktion der Reinstick-
stoffsdule (10) kondensiert, mindestens teilweise
verdampft wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6,
dadurch gekennzeichnet, daB die leichterfliich-
tige Komponenten enthaltende Fraktion (12) aus
der Reinstickstoffsaule (10) in eine weitere Trenn-
einrichtung eingeleitet wird, die zur Gewinnung von
Helium und/oder Neon dient.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7,
dadurch gekennzeichnet, daB ein Teil der in der
Reinstickstoffsdule (10) herabflieBenden Fliissig-
keit an einer Zwischenstelle der Reinstickstoffsaule
(10) abgezogen und in die Drucksaule (2) eingelei-
tet (17) wird.

Vorrichtung zur Gewinnung von hochreinem Stick-
stoff durch Tieftemperaturzerlegung von Luft, mit
einer Leitung fur gereinigte und verdichtete Luft, die
in eine aus einer Drucks&ule (2) und einer Nieder-
drucksaule (3) bestehende Doppelsaule (1) fihrt,
mit einem ersten Kondensator-Verdampfer (4), des-
sen Verflissigungsseite mit der Drucksaule (2) und
dessen Verdampfungsseite mit der Niederdruck-
séule (3) in Stromungsverbindung stehen, mit einer
Leitung (5, 9) fur die Einfihrung einer stickstoffrei-
chen Fraktion aus der Drucksaule (2) in eine Rein-
stickstoffsaule  (10), mit einem zweiten
Kondensator-Verdampfer (11), dessen Verfliissi-
gungsseite mit dem Kopf der Reinstickstoffsaule
(10) verbunden ist und mit einer am Kopf der Rein-
stickstoffsaule (10) angeordneten Restgasleitung
(12) zum Abzug einer leichterfllichtige Komponen-
ten enthaltende Fraktion, gekennzeichnet durch
eine Produktleitung (13) flr hochreinen Stickstoff,
die mindestens einen theoretischen oder prakti-
schen Boden unterhalb der Stelle, an der die Lei-
tung (9) fur die stickstoffreiche Fraktion aus der
Druckséule (2) in die Reinstickstoffsaule (10) min-
det, mit der Reinstickstoffsaule (10) verbunden ist.
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