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(54) PROCEDE ET APPAREIL DE SEPARATION CRYOGENIQUE D’'UN MELANGE DE MONOXYDE
DE CARBONE, D’HYDROGENE ET DE METHANE POUR LA PRODUCTION DE CH4

(67)  Dans un procédé de séparation d’'un mélange
de monoxyde de carbone, d’hydrogéne et de méthane,
le mélange (1) est envoyé a une colonne de lavage (K1),
un liquide de cuve (9) soutiré en cuve de la colonne de
lavage est appauvri en hydrogene par rapport au mélan-
ge et est envoyé a une colonne de strippage (K2),un

liquide de cuve (15) de la colonne de strippage est en-
voyé a une colonne de séparation (K3), et un liquide en-
richi en méthane (21) soutiré de la cuve de la colonne
de séparation est vaporisé pour former un produit final
(25).
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Description

[0001] La présenteinvention est relative a un procédé
etaun appareil de séparation cryogénique d’'un mélange
de monoxyde de carbone, d’hydrogéne et de méthane
pour la production de méthane.

[0002] Le gaz de synthése contient du monoxyde de
carbone, de I'hydrogéne et du méthane et ces trois com-
posants sont de préférences les composants principaux
du gaz de synthése.

[0003] Le gazpeutégalementcontenirde I'azote et/ou
de l'argon.

[0004] Les unités de production de monoxyde de car-
bone et d’hydrogéne peuvent étre séparées en deux
parties :

» génération du gaz de synthése (mélange con-
tenant H,, CO, CH, essentiellement ainsi qu’éven-

tuellement du CO, et/ou de I'Ar et/ou du N, essen-

tiellement). Parmi les diverses voies industrielles de
production de gaz de synthése, celle a base de ga-
zéification de charbon semble se développer de plus
en plus notamment dans les pays riches en dépbts
de charbon commela Chine. Le procédé d’oxydation
partielle du gaz naturel peut s’avérer également in-
téressant pourla production de CO seul ou avec des
rapports de production H,/CO faibles. Une autre voie

est le reformage a la vapeur.

» purification du gaz de synthése. On retrouve :

* Uneunité de lavage avec un solvantliquide pour
éliminer la plus grande partie des gaz acides
contenus dans le gaz de synthése.

¢ Une unité d’épuration sur lit d’'adsorbants.

* Une unité de séparation par voie cryogénique
dite boite froide pour la production de CO.

e Les deux brevets ci-dessous décrivent des
schémas avec une premiere étape de lavage au
CO (pur ou impur), une étape de stripage et une
colonne de séparation CO/CHy,.

e Lavage au CO pur avec pompe CO + cycle N2 :
CN101688753.

* Lavage au CO impur + turbines H,, pas de com-
presseur de cycle : FR 2754541.

¢ L’inconvénient du procédé de CN101688753
est qu’il utilise des pompes de monoxyde de car-
bone ainsi qu’un rebouilleur en cuve de la co-
lonne CO/CHy.

¢ L’inconvénientdu schéma de condensation par-
tielle décritdans FR2754541 estque le gazriche
en hydrogéne est produit a basse pression. Il y
aprésence d’'un rebouilleur en cuve de la colon-

ne CO/CHy.
[0005] Un procédé selon le préambule de la revendi-
cation 1 est connu de EP677483, FR2754541,

FR3011320 et FR3018599.
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[0006] L’appareil selonl'invention comprend de préfeé-
rence une boite froide sur procédé lavage au CO impur
ou I'énergie de séparation estapportée par cycle N, et/ou
par cycle CH,.

[0007] Selon unobjetdelinvention, il est prévu un pro-
cédé de séparation d’'un mélange de monoxyde de car-
bone, d’hydrogéne et de méthane dans lequel :

i) Le mélange refroidi a une température cryogéni-
que dans un échangeur de chaleur ou un fluide, gaz
ou liquide, dérivé de ce mélange est envoyé a une
colonne de lavage alimentée en téte par un liquide
contenant au moins 80 % mol. de monoxyde de car-
bone et/ou a au moins un séparateur de phases,
ii) Un liquide de cuve soutiré en cuve de la colonne
de lavage ou du séparateur de phases ou d’'un des
séparateurs de phases est appauvri en hydrogéne
par rapport au mélange et est envoyé a une colonne
de strippage,

iii) Un gaz est soutiré en téte de la colonne de strip-
page,

iv) Un liquide de cuve de la colonne de strippage est
envoyé a une colonne de séparation, et

v) Un liquide enrichi en méthane est soutiré de la
cuve de la colonne de séparation, vaporisé dans
I’échangeur de chaleur pour former un produit final
caractérisé en ce que le liquide vaporisé enrichi en
méthane est comprimé dans un compresseur et une
partie du gaz comprimé est renvoyée en cuve de la
colonne de séparation pour s’y séparer

[0008] Selon d’autres aspects facultatifs :

- la partie du gaz comprimé est a une pression infé-
rieure a celle du produit final comprimé.

- la colonne de lavage est alimentée en téte par un
liquide provenant d’un condenseur ou se condense
au moins une partie du gaz de téte de la colonne de
lavage ou provenant de la téte de la colonne de sé-
paration ou provenant d'un cycle de réfrigération au
monoxyde de carbone.

- le mélange contient de I'azote et la colonne de sé-
paration produit en cuve le liquide enrichi en métha-
ne et appauvri en monoxyde de carbone et en téte
un gaz enrichi en monoxyde de carbone.

- la colonne de séparation a un condenseur de téte
refroidi par un cycle d’azote fermé comprenant un
compresseur d’azote gazeux.

- la colonne de séparation est refroidi en téte par un
cycle de monoxyde de carbone.

- un cycle de monoxyde de carbone fournit du froid
au procédé

- le cycle de monoxyde de carbone produit un produit
riche en monoxyde de carbone.

- le cycle de monoxyde de carbone fournit un liquide
de lavage a la colonne de lavage.

- le cycle d’azote sert a rebouiillir la colonne de strip-
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page.

- la pression maximale du cycle d’azote est inférieure
a la pression critique de I'azote.

- la pression maximale du cycle de monoxyde de car-
bone est inférieure a la pression critique de monoxy-
de de carbone.

- la pression maximale du cycle de 'azote ou de mo-
noxyde de carbone est choisie de sorte que la tem-
pérature de condensation d’azote ou de monoxyde
de carbone dans I'’échangeur de chaleur a cette
pression soit supérieure de moins d’'une dizaine de
degrés °C a la température de vaporisation du mé-
thane liquide dans I'’échangeur de chaleur.

- la pression maximale du cycle de I'azote ou de mo-
noxyde de carbone est choisie de sorte que la tem-
pérature de condensation d’azote ou de monoxyde
de carbone dans I'’échangeur de chaleur a cette
pression soit supérieure d’au moins 2 °C a la tem-
pérature de vaporisation du méthane liquide dans
I'échangeur de chaleur.

- le mélange ou un gaz dérivé du mélange sert a re-
bouillir la colonne de strippage.

- la colonne de séparation opere a entre 7 et 10 bars
abs.

- la colonne de séparation ne comprend pas de re-
bouilleur de cuve.

- le méthane gazeux est produit comme produit final
a au moins 25 bars abs.

- la colonne de lavage opeére a entre 15 et 60 bars
absolus.

- la colonne de strippage opeére a entre 3 et 20 bar
absolus.

- la colonne de séparation opére entre 1,5 et 15 bar
absolus, de préférence entre 7 et 10 bars absolus.

- le palier de vaporisation du méthane liquide est a
entre -155°C et - 150°C.

- le palier de vaporisation du méthane liquide se trou-
ve en face du palier de condensation de I'azote pro-
venant du compresseur

- le palier de condensation de I'azote se trouve entre
-155°C et - 150°C.

[0009] Lapression maximale du cycle de I'azote (pres-
sion de sortie de V4) de préférence est 35 bars absolus
(pression critique de l'azote). Le procédé est possible
avec une pression supérieure et jusqu'a 70 bar mais
moins efficace si au-dessus de la pression critique de
I'azote.

[0010] Selon un autre objet de I'invention, il est prévu
un appareil de séparation d’'un mélange de monoxyde
de carbone, d’hydrogéne et de méthane comprenant une
colonne de lavage et/ou au moins un séparateur de pha-
ses, une colonne de strippage et une colonne de sépa-
ration, un échangeur de chaleur, des moyens pour en-
voyer le mélange se refroidir a une température cryogé-
nique dans I'échangeur de chaleur, des moyens pour
envoyer le mélange refroidi ou un fluide dérivé de ce
mélange a la colonne de lavage alimentée en téte par
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un liquide contenant au moins 80 % mol. de monoxyde
de carbone et/ou au séparateur de phases ou a au moins
un des séparateurs de phases, des moyens pour soutirer
un liquide de cuve appauvri en hydrogéne par rapport au
mélange de la colonne de lavage ou du séparateur de
phases ou d’'un des séparateurs de phases, des moyens
pour envoyer le liquide soutiré a la colonne de strippage,
des moyens pour soutirer un gaz en téte de la colonne
de strippage, des moyens pour envoyer un liquide de
cuve de la colonne de strippage a la colonne de sépara-
tion, des moyens pour soutirer un liquide enrichi en mé-
thane de la cuve de la colonne de séparation et des
moyens pour vaporiser le liquide soutiré dans I'échan-
geur de chaleur pour former un produit final caractérisé
en ce qu'’il comprend un compresseur, des moyens pour
envoyer le liquide vaporisé enrichi en méthane pour étre
comprimé dans le compresseur et des moyens pour en-
voyer une partie du gaz comprimé dans le compresseur
en cuve de la colonne de séparation pour s’y séparer.
[0011] De préférence :

- l'appareil comprend un cycle de réfrigération a I'azo-
te ou au monoxyde de carbone.

- l'appareil comprend un cycle de réfrigération fermé.

- la colonne de séparation a un condenseur de téte,
de préférence refroidi par un/le cycle de réfrigération.

- la colonne de séparation est surmontée d’un réser-
voir du liquide du cycle de réfrigération.

- la colonne de séparation est surmontée d’un réser-
voir d’azote liquide ou de monoxyde de carbone li-
quide.

- lacolonne delavage est surmontée d’'un condenseur
de gaz de téte.

- la colonne de lavage est alimentée par un liquide
riche en monoxyde de carbone provenant de la téte
de la colonne de séparation et/ou du réservoir et/ou
d’un stockage de liquide et/ou du cycle de réfrigéra-
tion.

- l'appareil comprend deux séparateurs de phase et
des moyens pour envoyer le gaz du premier sépa-
rateur de phase au deuxiéme séparateur de phase.

- l'appareil comprend un séparateur de phase, de pré-
férence un seul séparateur de phase en amont de
la colonne de lavage.

- les moyens pour envoyer une partie du gaz compri-
mé dans le compresseur en cuve de la colonne de
séparation sont reliés a I'échangeur de chaleur.

[0012] Toute caractéristique mentionnée ci-dessus
peut étre combinée avec toute autre caractéristique dans
les limites de la logique et la science.

[0013] Selon une variante de l'invention, le CH4 doit
étre produit sous forme gazeuse a une pression supé-
rieure a 25 bars, voire a 30 bars absolus.

[0014] Le compresseurde CH, produit sert également
au cycle CH,. L'énergie de rebouillage de la colonne
CO/CH, est apportée par injection directe en cuve de la
colonne d'un circuit de CH, gazeux venant du compres-



5 EP 3 599 438 A1 6

seurde CH, aprésrefroidissement dans la ligne d’échan-
ge. Lavaporisation de CH, a basse pression apporte les
frigories pour le refroidissement du cycle N,. Le CH, va-
porisé a basse pression vient de la cuve de la colonne
CO/CH, et/ou du cycle CH,.

[0015] Ce schéma permet une récupération de CH,
important sans I'utilisation de pompes CO, ni de com-
presseur CO. Le cycle CH, permet de ne pas avoir de
rebouilleur en cuve de colonne CO/CH,4 et une meilleure
intégration thermique au niveau de I'’échangeur principal.
La colonne CO/CH, étant opérée a entre 7 et 10 bars
environ, les solutions de I'état de I'art avec rebouillage
avec du syngas ou de I'azote présentent I'inconvénient
que I'apport de rebouillage est soit par chaleur sensible
ou bien nécessite d’augmenter fortement la pression du
cycle N, au-dessus de la pression critique de 'azote.
[0016] Deux alternatives sont proposées pour pallier
ce probléme : le rebouillage de la colonne de strippage
avec gaz de synthése ou bien avec de I'azote gazeux
haute pression.

[0017] L’invention sera décrite en plus de détail en se
référant aux Figures 1,2,4,5,6 et 7 qui représentent des
procédés selon l'invention et a la Figure 3 qui représente
I'échange de chaleur entre les fluides qui se refroidissent
etles fluides qui se réchauffent dans I'échangeur de cha-
leur E1.

[0018] Dans la Figure 1, un gaz de synthese 1 épuré
en dioxyde de carbone et en eau est refroidi dans un
échangeur de chaleur E1.

[0019] Il se refroidit jusqu’a une température intermé-
diaire de I'échangeur et puis alimente la cuve d’'une co-
lonne de lavage au CO K1.

[0020] Un gazde téteriche en hydrogéne 3 est soutiré
en téte de la colonne K1, refroidi dans I'échangeur E1 et
envoyé partiellement condensé a un séparateur de pha-
ses P1. Le gaz 7 du séparateur P1 se réchauffe dans
I'échangeur E1 alors que le liquide 5 est renvoyé en téte
de la colonne K1 comme reflux. En alternative ou en ad-
dition un liquide provenant de la téte de la colonne K3
peut étre envoyé en téte de la colonne K1.

[0021] Le liquide 5 contient au moins 80% mol de mo-
noxyde de carbone.

[0022] Le liquide 9 de cuve de la colonne de lavage
K1 est détendu et envoyé en téte de la colonne de strip-
page K2. Le gaz de téte 11 de la colonne K2 se réchauffe
dans I'échangeur E1. Le liquide de cuve 13 est vaporisé
dans I'échangeur de chaleur E2 contre une partie 39 de
I'azote de cycle. Le reste 15 duliquide de cuve estenvoyé
a un point intermédiaire de la colonne de séparation
CO/CH,4 K3. Cette colonne de séparation K3 n’a pas de
rebouilleur de cuve par contre elle a un condenseur de
téte C1. Le monoxyde de carbone 17 de téte de la co-
lonne K3 se condense au moins partiellement dans le
condenseur C1 par échange de chaleur avec I'azote de
cycle. Le condenseur C1 est localisé a l'intérieur d’un
bain dont les parois B sont indiquées.

[0023] Le liquide de cuve 21 enrichi en méthane est
détendu puis vaporisé dans I'’échangeur de chaleur E1
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pour former un gaz. Tout le gaz est comprimé dans le
compresseur V1 et une partie du gaz poursuit la com-
pression dans le compresseur V2 pour former le gaz pro-
duit 25 a au moins 25 bars abs.

[0024] Le reste 23 du gaz comprimé dans V1 seul est
refroidi dans I'échangeur de chaleur et divisé en deux.
Une partie 27 est renvoyée en cuve de la colonne K3
pour rebouillir la colonne par échange de chaleur direct
et pour participer a la distillation.

[0025] Une autre partie 29 se refroidit jusqu’a une tem-
pérature intermédiaire de I'échangeur E1 puis rejoint le
liquide 21 a vaporiser dans I'échangeur aprés détente
dans une vanne.

[0026] L’azote de cycle ne participe pas a la distillation
mais sert a reboulillir la colonne K2 et a condenser le gaz
de téte 17 de K3. L’azote liquide 35 du condenseur C1
se vaporise et est envoyé a un compresseur d’azote V4.
De I'azote gazeux 19 vaporisé par le condenseur C1 est
mélangé avec le liquide vaporisé 35 dans I'échangeur.
Un autre débit de liquide du bain du condenser 33 est
détendu a une pression relativement basse et est com-
primé ensuite dans le compresseur V3. L’azote compri-
mé en V3 rejoint les débits d’azote 19,35 et le débit réuni
est comprimé en V4. Ce débit comprimé 37 se refroidit
dans I'échangeur et est divisé en deux. Une partie 39
sert a chauffer 'échangeur E2 pour rebouillir K2. Une
partie 41 se liquéfie aprés refroidissement dans I'échan-
geur de chaleur et est envoyé au bain d condenseur C1.
[0027] La colonne de séparation K3 opere a entre 1,5
et 15 bar abs, voire entre 7 et 10 bars abs.

[0028] La colonne de séparation K3 ne comprend pas
de rebouilleur de cuve.

[0029] La colonne de lavage K1 opére a entre 15 et 60
bars absolus.

[0030] La pression maximale du cycle de 'azote (pres-
sion de sortie de V4) est choisie de sorte que la tempé-
rature de condensation d’azote 37 dans I'échangeur de
chaleur E1 a cette pression soitinférieure de moins d’'une
dizaine de degrés °C a la température de vaporisation
du méthane liquide 21 dans I'échangeur de chaleur.
[0031] Dans la Figure 2, on retrouve une variante de
la Figure 1 ou le mélange 1 sert a chauffer '’échangeur
de chaleur E2 et ainsi la cuve de la colonne K2. Le mé-
lange s’y condense partiellement, est envoyé au sépa-
rateur P1 et le gaz formé 3 alimente la colonne K1.
[0032] Le liquide 5 du séparateur P1 rejoint le liquide
9 de la colonne K1 et alimente la téte de la colonne de
stripping K2.

[0033] Icitout 'azote du compresseur V4 est renvoyé
au condenseur C1.

[0034] Comme illustré ala Figure 3, le palier de vapo-
risation du méthane liquide 21 se trouve enface du palier
de condensation de 'azote provenant du compresseur
V4 (deux lignes verticales a entre -155°C et -150°C) et
le diagramme d’échange indique des performances par-
ticulierement remarquables.

[0035] Laprésence ducycle d’azote n’esttoutefois pas
essentielle ; il peut par exemple étre remplacé par un
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cycle de monoxyde de carbone.

[0036] DanslaFigure 4, variante de la Figure 1, le gaz
a traiter 1, aprés avoir chauffé la cuve de la colonne K2
parE2, estd’abord séparé dans un séparateurde phases
P1. Le gaz formé 3 est refroidi dans I'échangeur de cha-
leur E1 et ensuite partiellement condensé dans un
deuxieme séparateur de phases P2. Le gaz du sépara-
teur P2 sort de I'appareil comme gaz 4. Le liquide 9 est
détendu pour rejoindre le liquide 5 provenant du premier
séparateur de phases P1 et le liquide formé alimente la
téte de la colonne K2.

[0037] Ainsile séparateur de phases et la colonne de
la Figure 1 sont remplacées par deux séparateurs de
phases.

[0038] La Figure 5 est une variante de la Figure 2 ou
la colonne K3 n’est pas surmontée par un condenseur
du gaz de téte mais par un réservoir de liquide riche en
monoxyde de carbone. Ce liquide participe a un cycle de
monoxyde de carbone. Le liquide 33 est soutiré du ré-
servoir, détendu, vaporisé dans I'échangeur E1 et en-
voyé a un compresser V3. Un gaz de téte 19 du réservoir
est réchauffé dans I'’échangeur E1 comme débit 22 et
envoyé a la sortie du compresseur V3 pour étre compri-
mé dans le compresseur V4. Une partie 37 d gaz com-
primé en V4 est renvoyée comme liquide 41 dans le ré-
Servoir.

[0039] Un deuxiéme débit 35 de liquide du réservoir
est détendu a une pressions moins basse que I'entrée
du compresseur V3 et est envoyé a I'entrée de V4 aussi.
Du gaz de téte de la colonne K3 est également envoyé
a l'entrée du compresseur V4. Le débit de monoxyde de
carbone 31 pressurisé, de préférence a entre 10 et 15
bars, sert de produit.

[0040] Ainsi, on voit que le cycle de monoxyde de car-
bone remplace le cycle d’azote fermé.

[0041] LaFigure 6 comprend le cycle de monoxyde de
carbone de la Figure 5 etles deux séparateurs de phases
de la Figure 4.

[0042] Pour les cas avec cycle de monoxyde de car-
bone, par exemple dans les Figures 5 et 6, il est possible,
comme illustré dansla Figure 7, de prendre du monoxyde
de carbone liquide 37 a la pression de sortie du com-
presseur V4, de le condenser et d’envoyer au moins une
partie 11 en téte de la colonne K1.

[0043] Le reste 41 du liquide peut étre renvoyé au ré-
servoir de téte de la colonne K3. Le liquide 11 contient
de préférence au moins 80% mol de monoxyde de car-
bone.

[0044] En cas de présence d’azote, une colonne de
séparation CO/N, peut étre rajoutée en amontou en aval
de la colonne K3.

[0045] Pour toutes les figures :

- lacolonne de lavage K1 opére a entre 15 et 60 bars
absolus.

- lacolonne de strippage K2 opeére a entre 3 et 20 bar
absolus

- la colonne de séparation opére entre 1,5 et 15 bar
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absolus

- la pression maximale du cycle de I'azote (pression
de sortie de V4) est 35 bars absolus (pression criti-
que de l'azote). Le procédé est possible avec une
pression supérieure et jusqu’a 70 bar mais moins
efficace siau-dessus de la pression critique de I'azo-
te.

Revendications

1. Procédé de séparation d’'un mélange de monoxyde
de carbone, d’hydrogéne et de méthane dans
lequel :

i) Le mélange (1) refroidi a une température
cryogénique dans un échangeur de chaleur (E1)
ou unfluide (9) dérivé de ce mélange est envoyé
a une colonne de lavage (K1) alimentée en téte
par un liquide contenant au moins 80 % mol. de
monoxyde de carbone ou a au moins un sépa-
rateur de phases (P1),

ii) Un liquide de cuve (9) soutiré en cuve de la
colonne de lavage ou du séparateur de phases
ou d'undes séparateurs de phases est appauvri
en hydrogéne par rapport au mélange et est en-
voyé a une colonne de strippage (K2),

iii) Un gaz (14) est soutiré en téte de la colonne
de strippage,

iv) Un liquide de cuve (15) de la colonne de strip-
page est envoyé a une colonne de séparation
(K3), et

v) Un liquide enrichi en méthane (21) est soutiré
de la cuve de la colonne de séparation et vapo-
risé dans I'échangeur de chaleur pour former un
produit final (25) caractérisé en ce que le liqui-
de vaporisé enrichi en méthane est comprimé
dans un compresseur (V1, V2) et une partie (27)
du gaz comprimé est renvoyée en cuve de la
colonne de séparation (K3) pour s’y séparer.

2. Procédé selon la revendication 1 dans lequel la par-

tie du gaz comprimé (27) est a une pression infé-
rieure a celle du produit final comprimé (25).

3. Procédé selonl'une desrevendications précédentes

dans lequel la colonne de lavage (K1) est alimentée
en téte par un liquide (11) provenant d’'un conden-
seur ou se condense au moins une partie du gaz de
téte de la colonne de lavage ou provenant de la téte
de la colonne de séparation ou provenant d’un cycle
de réfrigération au monoxyde de carbone.

4. Procédé selonl'une desrevendications précédentes

danslequelle mélange (1) contientde I'azote etdans
lequel la colonne de séparation (K3) produit en cuve
le liquide (21) enrichi en méthane et appauvri en mo-
noxyde de carbone et en téte un gaz (35) enrichi en
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monoxyde de carbone.

Procédé selonl’'une desrevendications précédentes
dans lequel la colonne de séparation (K3) a un con-
denseur de téte refroidi par un cycle d’azote fermé
comprenant un compresseur d’azote gazeux ou par
un cycle de monoxyde de carbone fermé compre-
nant un compresseur de monoxyde de carbone ga-
Zeux.

Procédé selon la revendication 5 dans lequel le cycle
d’azote sert a rebouillir la colonne de strippage (K2).

Procédé selonl’'une desrevendications précédentes
5 et 6 dans lequel la pression maximale du cycle
d’azote ou de monoxyde de carbone est inférieure
a la pression critique de I'azote ou de monoxyde de
carbone.

Procédé selon I'une des revendications 5 a 7 dans
lequel la pression maximale du cycle d’azote ou de
monoxyde de carbone est choisie de sorte que la
température de condensation d’azote ou de mo-
noxyde de carbone dans'’échangeur de chaleur (E1)
a cette pression soit supérieure de moins d’'une di-
zaine de degrés °C a la température de vaporisation
du méthane liquide dans I'’échangeur de chaleur.

Procédé selon l'une des revendications 1 a 5 dans
lequel le mélange (1) ou un gaz dérivé du mélange
sert a rebouillir la colonne de strippage (K2).

Procédé selonl’'une desrevendications précédentes
dans lequel la colonne de séparation (K3) opére a
entre 1,5 et 15 bars abs, voire entre 7 et 10 bars abs.

Appareil de séparation d’'un mélange de monoxyde
de carbone, d’hydrogéne et de méthane comprenant
une colonne de lavage (K1) et/ou au moins un sé-
parateur de phases (P1), une colonne de strippage
(K2) et une colonne de séparation (K3), un échan-
geur de chaleur (E1), des moyens pour envoyer le
mélange se refroidir a une température cryogénique
dans I'échangeur de chaleur, des moyens pour en-
voyer le mélange refroidi ou un gaz dérivé de ce
mélange a la colonne de lavage alimentée en téte
par un liquide (11) contenant au moins 80 % mol. de
monoxyde de carbone et/ou au séparateur de pha-
ses ou a au moins un des séparateurs de phases,
des moyens pour soutirer un liquide de cuve appau-
vri en hydrogene par rapport au mélange de la co-
lonne de lavage ou du séparateur de phases ou d’un
des séparateurs de phases, des moyens pour en-
voyer le liquide soutiré a la colonne de strippage,
des moyens pour soutirer un gaz en téte de la co-
lonne de strippage, des moyens pour envoyer un
liquide de cuve de la colonne de strippage a la co-
lonne de séparation, des moyens pour soutirer un
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12.

13.

14.

liquide enrichi en méthane de la cuve de la colonne
de séparation et des moyens pour vaporiser le liqui-
de soutiré (21) dans I'échangeur de chaleur pour for-
mer un produit final caractérisé en ce qu’il com-
prend un compresseur (V1, V2), des moyens pour
envoyer le liquide vaporisé enrichi en méthane pour
étre comprimé dans le compresseur et des moyens
pour envoyer une partie (27) du gaz comprimé dans
le compresseur en cuve de la colonne de séparation
(K3) pour s’y séparer.

Appareil selon la revendication 11 dans lequel la co-
lonne de séparation (K3) a un condenseur de téte
refroidi par un cycle d’azote fermé comprenant un
compresseur d’azote gazeux.

Appareil selon la revendication 11 dans lequel la co-
lonne de séparation (K3) a un condenseur de téte
refroidi par un cycle de monoxyde de carbone fermé
comprenant un compresseur de monoxyde de car-
bone gazeux.

Appareil selon la revendication 11,12 ou 13 dans
lequel les moyens pour envoyer une partie (27) du
gaz comprimé dans le compresseur en cuve de la
colonne de séparation (K3) sontreliés a I'’échangeur
de chaleur (E1).



EP 3 599 438 A1

6

| L
HIE i p
A St E <t
51§
EN-] T —‘
Lt
= W
8
8
w L.X €
/€ [ Ngr PS
LJ
¥ ]
! _ ! ] " !
] “ " ] | ] ~
—— _ _ | _
B _ : ! |
Illn." I _....I!.Lrillnwnlm.||~ " _
L 2 T
€7 LE VA4
LE :
A~
o NN EN



EP 3 599 438 A1

ALTE oo | :
T T % ﬁ
23 bd——;
6 ld
P § 5 b —
£ENX .
e o €
£E -
S b
4l
=110 :
Z2d L
SE 6L
« Mm “ ~_ | i M ] —I
M "“ ] i ! w " L
———— | _ "
| m “ ".Iv Jd | | m " ..”ul; : wlL
4 i A I i e B | -
. " | r~
Lt M L " ww “ I M -/—u
T e &
LE i
m o\ EA ¢
A LA




Transfert de chaleur

EP 3 599 438 A1

4900

-180.0

4700 -160.0 -1500 -140.0 -130.0 -120.0

Température °C

FIG. 3



EP 3 599 438 A1

7 Ol

6L

e s conn o sovon s s e

IA LA

10



EP 3 599 438 A1

SOl | ‘ W,
stoey |
% ] T % ﬂ
n J \d
\ ¥ ] w
B N
159 —
_/ "
Yl
Y4 L9
N.\
| id
i Mmm 6L
R “ A A —
Lo f ! _ “ | Lk

..!II“ | ¢ | “ " _ | -

o ool - _ _ ] $ y
i S T
N.N ] i “ m " i i " /ﬂ.u

134 LE 22
5z Wl._ _ _u||_ x _ . q

J\,__ ‘ /

N A | e RN A ¢

1"



EP 3 599 438 A1

LA

9°0l4 . ¢/
sty |
T 7L
1A
3 o\ 0y
e § ) TJ
EN .
Y o J €
133 .\nlll
| L
6 L9
¥ GE 6l
R !
——— | __ H I l i i
o _r_ : _ _ | “ . de 8
e B A N I | '
¥4 { ] i v i [ _I.li
i ] I 1 | . /_‘w
¢z mmﬂ a LE™ 22
'VA" ﬂL J/
A b oY A _ ‘

12



JAGIEE .

EP 3 599 438 A1

St EL
J,\
\
tt .\ﬁ.l.l
— L
6 L9
M AN S
SE 6l
| ! “ i I t
. V! ! | | I
St S R " I i
i ! ! [
072 i A et | B A . L
N.N " I . m __ . " “l .
4 LE™ A4 a
]
ﬂ J
A LA ﬁ _.m¢ YA EA ] &

13



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

EP 3 599 438 A1

9

Européisches
Patentamt

European

patent Ofice RAPPORT DE RECHERCHE EUROPEENNE

Office européen

des brevets

N

EPO FORM 1503 03.82 (P04C02)

DOCUMENTS CONSIDERES COMME PERTINENTS

Numéro de la demande

EP 19 18 4179

Catég

Citation du document avec indication, en cas de besoin,

one des parties pertinentes

Revendication
concernée

CLASSEMENT DE LA
DEMANDE  (IPC)

Y,D

Y,D

Y,D

Y,D

FR 3 018 599 Al (AIR LIQUIDE [FR])

18 septembre 2015 (2015-09-18)

* page 2, lignes 19-21; figures 2,5 *
page 2, lignes 14-15 *

page 3, lignes 32-33 *

page 4, lignes 23-24 *

page 6, lignes 32-34 *

* % * X

FR 2 754 541 Al (AIR LIQUIDE [FR])
17 avril 1998 (1998-04-17)
* figure 2 *

EP 0 677 483 Al (AIR LIQUIDE [FR])

18 octobre 1995 (1995-10-18)

* colonne 2, lignes 19-26; figure 1 *
* colonne 3, lignes 9-44 *

FR 3 011 320 Al (AIR LIQUIDE [FR])

3 avril 2015 (2015-04-03)

* figure 1 *

US 2 692 484 A (ALFRED ETIENNE)

26 octobre 1954 (1954-10-26)

* colonne 1, lignes 27-53; figures 1,4 *
* colonne 3, ligne 71 - colonne 4, Tigne
18 *

FR 2 953 004 Al (AIR LIQUIDE [FR])

27 mai 2011 (2011-05-27)

* figures *

Ls

e présent rapport a été établi pour toutes les revendications

1-14

INV.
F25J3/02

DOMAINES TECHNIQUES
RECHERCHES (IPC)

F25J

Lieu de la recherche Date d'achévement de la recherche

Munich 20 novembre 2019

Examinateur

Goritz, Dirk

X:
Y:

A:
O:
P:

CATEGORIE DES DOCUMENTS CITES

T : théorie ou principe a la base de l'invention

E : document de brevet antérieur, mais publié a la

particulierement pertinent a lui seul

date de dépét ou apres cette date

particulierement pertinent en combinaison avec un D : cité dans la demande

autre document de la méme catégorie
arriere-plan technologique

L : cité pour d'autres raisons

divulgation non-écrite & : membre de la méme famille, document correspondant

document intercalaire

14




EP 3 599 438 A1

ANNEXE AU RAPPORT DE RECHERCHE EUROPEENNE

RELATIF A LA DEMANDE DE BREVET EUROPEEN NO. EP 19 18 4179

La présente annexe indique les membres de la famille de brevets relatifs aux documents brevets cités dans le rapport de
recherche européenne visé ci-dessus.

Lesdits members sont contenus au fichier informatique de 'Office européen des brevets a la date du

Les renseignements fournis sont donnés a titre indicatif et n'engagent pas la responsabilité de I'Office européen des brevets.

15

20

25

30

35

40

45

50

55

EPO FORM P0460

20-11-2019

Document brevet cité Date de Membre(s) de la Date de

au rapport de recherche publication famille de brevet(s) publication

FR 3018599 Al 18-09-2015 FR 3018599 Al 18-09-2015
WO 2015140460 A2 24-09-2015

FR 2754541 Al 17-04-1998 CN 1186216 A 01-07-1998
EP 0837031 A2 22-04-1998
FR 2754541 Al 17-04-1998
JP H10213374 A 11-08-1998
KR 19980032790 A 25-07-1998
SG 63760 Al 30-03-1999
TW 362037 B 21-06-1999

EP 0677483 Al 18-10-1995 CA 2146939 Al 14-10-1995
CN 1117129 A 21-02-1996
DE 69504398 D1 08-10-1998
DE 69504398 T2 12-05-1999
EP 0677483 Al 18-10-1995
ES 2122469 T3 16-12-1998
FR 2718725 Al 20-10-1995
JP 3782128 B2 07-06-2006
JP H0859204 A 05-03-1996
Us 5509271 A 23-04-1996

FR 3011320 Al 03-04-2015  AUCUN

US 2692484 A 26-10-1954  BE 502428 A 20-11-2019
DE 921156 C 09-12-1954
FR 1016621 A 18-11-1952
GB 694904 A 29-07-1953
NL 71286 C 20-11-2019
Us 2692484 A 26-10-1954

FR 2953004 Al 27-05-2011 CN 102893110 A 23-01-2013
EP 2504646 A2 03-10-2012
FR 2953004 Al 27-05-2011
JP 2013511697 A 04-04-2013
US 2012279254 Al 08-11-2012
WO 2011067492 A2 09-06-2011

Pour tout renseignement concernant cette annexe : voir Journal Officiel de I'Office européen des brevets, No.12/82

15




EP 3 599 438 A1
REFERENCES CITEES DANS LA DESCRIPTION
Cette liste de références citées par le demandeur vise uniquement a aider le lecteur et ne fait pas partie du document

de brevet européen. Méme si le plus grand soin a été accordé a sa conception, des erreurs ou des omissions ne peuvent
étre exclues et 'OEB décline toute responsabilité a cet égard.

Documents brevets cités dans la description
e CN 101688753 [0004] ¢ FR 3011320 [0005]

«  FR 2754541 [0004] [0005] «  FR 3018599 [0005]
.« EP 677483 A [0005]

16



	bibliographie
	abrégé
	description
	revendications
	dessins
	rapport de recherche
	références citées

