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‘Memoria descriptiva

para solicitar 1er. CERIIFICADO DE ADICION Retic afosc

@ nombre de PETROCARBON DEVELOFMENTS LIMITED

!; entidad /EERONtOldEK.  briténica

con domicilio en Berkeley Square House, Berkeley Square,

Londres, Inglaterra.

'P°l‘= “MEJORAS INTRODUCIDAS EN EL OBJETO DE LA PATENTE

' PRINCIPAL N2,320.756, expedida el 2l de Margzo de
1966 por: Un procedimiento para la separacion de
un concentrado de hidrogeno de una mezcla seca de
gages & elevada presidn " (Clase Internacional
COlb 010k) .
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Este invento se rafiere a la recuperacidn de wun
concentrado de hidrdgeno a partir de una mezcla gaseosa
que contiene hidrdgeno como su componente principal en
volumen, y contiene nitrégeno y argdén y posiblemente tam-

5 bien un gés hidrocarbonado, tal como metano. Mds especiale
mente, el invento concierne a la recuperacidén de un con-
centrado de hidrdgeno a partir de un gas de purga de sin-
tesis de amonfaco.

BEs conocido, que en la sintesis de amonfaco e par-

10 tir de nitrégeno e hidrégeno, las impurezas inertes tales
como argén y meteno presentes en el gas de alimentacidn
tienden a acumularse en el reactor de sintesis, teniendo
de esta manera un efecto perjudiciel sobre la reaccidn.
Pdra evitar esta acumulacién, es necesario retirar o eli-

15 minar continuamente estas impurezas en una corriente de
gas de purga que contiene, ademds del argén y del metano
altas concentraciones de hidrdgeno y nitrdgeno. Este in-
vento proporciona un procedimiento de recuperar el hidrd-
geno con bajo coste en una forma concentrada apropiada

20 para volver a la instalacidn de sintesis del amonfaco o
para ser utilizada de cualguier otra menera,

En la Patente espafiola nf 320.756 anterior, se
indica un procedimiento para la recuperacidn de un concen-
trado de hidrdgeno a partir de un gas de purga'de sintesis

25 de emoniaco, el cual procedimieﬁto comprende:

(a) enfriar la mezcla gaseosa a la presidn ele-
vada haciéndola pasar a través de al menos dos cambiadores
de calor, teniendo lugar la condensacidn de los componen-—
tes distintos del hidrdégeno en &l menos los dos cambiadores

30 de calor finales, siendo hecho pasar el hidrdgeno parciale—
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mente concentrado prccedente del pemiltimo cambiador de
calor hacia arriba a través del cambiador de calor final,
eifculando el condensado formado en el mismo hacia abajo
en contacto con la corriente ascendente;

(b) separar la fraccidén liquida condenseda des-
rués de cada cambiador de calor, en el que tiene lugar
la condensacidn;

' (¢) hacer pasar el concentrado de hidrégeno que
abandona la parte superior del cambiador, de calor final
hacia abajo a travéds del cambisdor de calor final en
intercambio de calor indirecto con el hidrdgeno parcial-
mente concentrado que pasa hacia arriba a través del mismo;

(d) expandir gl menog una parte del concentrado
de hidrdgeno que abandoneg el extremo inferior del cambia=-
dor de calor final con la produccidn de trabajo externo,
para producir refrigeracién para ser utilizada en el
procedinmientos;

(e) hacer volver el concentrado de hidrdgeno
expandido a través de todos los cambiadores de calor, en
confracorriente y ean intercambio indirecto de calor con
la mezela gaseosa entrante;

(f) hacer volver el concentrado de hidrdgeno
residual>si lo hay, & travéds de todos los cambiadores de
calor digtintos del cambiacor de calor final, en contraco-
rriente y en intercembio indirecto de calor con la mezcla
gaseosa Bhtrante;

(g) expandir el condensado licuado procedente
de cada cambiador de calor y hacer volver a cada condensa-
do 1fquido expandido & través del cambiador de calor en el
que se formé y a través de los precedentes cambiadores

de calor en contracorriente y en intercambio indirecto de
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calor con la mezcle geseosa sntrnate, siendo log conden-
sados evaporados y calentados en su paso a través de
log cambiadores de calor,

En el procedimiento indicado en dicha memoria

5 de patente, la etapa de purificacidn final tiene lugar
en el cambiador de calor a traves del cugl pase hacia
arriba el gas que ha de ser purificado y las impurezas
condensadas fluyen hacia gbajo en formg de reflujo en
contacto con el gas que fluye hacia arriba, y se hacen

10 pasar tres corrientes hacia abajo en el intercambio de ca-
lor indirecto con la corriente de gas que fluye hacis
arribe, siendo dichas tres corrientes (a) el concentrado
de hidrdgeno obtenido del gas que fluye hacia arriba y
que abandona la parte superior del cambiador de calor;

15 (b) al menos parte del concentrado de hidrdgeno citado en
(a) después que ha pasado hacia abajo a través del cam-
biador une primera vez, Yy haAsido expandido con la pro-
duccidn de trabajo exerno para producir frio de forma
conocida; y (¢) en condensado que ha sido condensado &

20 partir del gas que fluye hacia arriba y ha sido recogido
en el extremo inferior del cambiador de calor, siendo di-
cho condensado expandido en primer lugar hacia una presidn
més baja y siendo evaporado después en su paso hacia
abajo a través del cambiador de calor. Las tres corrien-

25 tes que fluyen hacia abajo sirven para enfriar el gas de
alimentacién hasta la temperatura reguerids para conden-
sar las impurezas compatibles con egba temperatura - ¥ Pa~
ra orear el perfil de temperatura correcto a 10 largo

del cambiador. Es particularmente importante due la co-

946120

30

22-10~67 , ~4-



10

15

20

25

30

22-10-67

T Ea
N Uh?}"';-‘ by
\\’l‘ ‘n;{\
o UEel E
Migy sl

23 AR LT
w1

rriente de liquido que ss evepors pase & través del cam~
biador de calor desde la parte superior hasta el fondo,
ya.que la temperatura de esta corriente auments segin
avanza la evaporacidn.

Irabajando de esta manera, se asegura que el
contenido de argdn y metano del gas gea reducido hasts
un minimo sin congelar ninguno de estos componentes en
el sistema, Sin embargo, para obtemer un concentrado de
hidrégeno con alta pureza, superior al 90% por ejemplo -
de 98% es necesario llevar a cabo la etapa de enfriamien~-
to final a una temperatura tan baja que se condense sufi-
ciente cantidad de hitrdgeno para este fin, y esto hace
necesario reducir la temperatura de evaporacién de la
corriente de condensado que fluye hacia sbajo a través
del cambisdor de calor final, introduciendo en la misme
una poreidn del producto concentrado de hidrdgeno (des-
puds de expangidén hasta le misma presién). Este método
de trabajo estd descrito en la memoria de la Patente es-
paficle antes mencionada. Tal como resultard evidente, es-
to reduce el rendimiento de producto de hidrdgeno pars
concentrados de alta pureza,

Un objeto del presente inventc es el de hacer
minime este pérdida de rendimiento, al mismo tiempo que
ge Obtiene todavia un producto de alta pureza,

Se ha encontrado ahors que es posible hacer
funcionar el cambiador de calor final del procedimiento
antes indicado a una temperatura mis alte que la que se
requiere para obtener el grado deseado de pureza, al
mismo tiempo que se eliminan todavia de forms sustancigl-
mente completa el argdn y el meteno, y para obtener el

grado deseado de pureza eliminando nitrdgeno adicionsl en

un cambigdor de calor adicional situado a continuacidn
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que trabaje & una iemperaturn nés baja sin accidn de re-
flujo y sin corriente refrigeraﬁte de condensado que se
evapora.

En dicho cambiador de ealof adiclonal, la co-
rriente de hidrdgeno concentrado, procedente del cambia~
dor de calor de reflujo precedente, es hecha pasar hacle
abajo y después de ebandonar el camblador de calor, el hi=
drégeno concentrado finalmente es separado del nitrdgeno
condensado y es hecho pasar hacia arriba a través de
dicho cambisdor de calor adiclonel, como una corriente
refrigerante en intercambio indirecto de calor con la
corriente que fluye hacie gbajo. Dicha corriente refri-
gerante después de abandoner dicho cambiador de calor
adicional, es hecha pasar hacia sbajo a través del cam-
biador de calor de reflujo precedente como ung de las
tres corrientes que pasan hacia abajo a su través, y des-
puds de esto es expandids con la produccidn de trabajo
para producir refrigeracidén para ser utilizada en el
procedimiento, y después es hecha paser hacis arriba a
través de dicho cambimdor de celor adicional en intercame
bio de calor indirecto con la corriente que pasa hacia
abajo, y después es hechs pasar de vuelta a través de
los cambiadores de calor precedentes, en contracorriente
¥ en intercambio indirecto de calor con la nezcls, £a860~
sa entrante.

Dependiendo de las necesidades de refrigeracidn
solo une parte del hidrdgeno concentrado finalmente pue-
de hacerse pasar hacia abajo a través del cambiador de

oalor de reflujo, y ser expandida con la produccidn de
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trabajo externo, y el concentrudo de hidrdgeno desviado
regidual puede ser combinado de nuevo, después de una
expansidn sin produccidn de trebajo externo, con el con-
centrado, expandido para volver con el mismo a través de
los cambiadores de calor. Alternativemente cualquier con-
centrado de hidrdgeno desviado residual puede ser devuzle
to eimplemente, como una corriente separada a travéds de
los cambiadores de calor que preceden al cambiador de cz-
lor de reflujo, y pueden ser recogidos como una corrienw
te separada a una presidn mds alta que la de la corriente
expandida.

En esta forma modificada del procedimiento, se
puede utilizar menor camtidad de concentrado de hidrdge-
no para ser inyectado en la corriente de condensado antes
de la evaporacién de la dltima en el cambiador de calor
de reflujo, y correspondientemente se pueue aumentar el
rendiniento en varias unidades de porcentaje para obtener
un concentrado de hidrdgeno con el mismo grado de pureza
que en el procedimiento sin modificar.

Una realizacidn del invento, aplicada a la re-
cuperacidén de un concentrado de hidrdgeno a partir de un
gas de purga de sintesis de amonfaco, estd descrita se-~
guidamente con referencia a los dibujos anejos.

El gas de purga tenia la siguiente composicién:

% en moles
Hidrdgeno 69,0
Nitrdgeno 23,0
Argén 2,%
Metano 5,3
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El gas de purga que-se encontraba disponible a
une presién de 135 Kg/em2 absolutos y a una temperatura
de 102C, es expandido hasta una presidn de 70 Xg/cm2 ab-
solutos y después es liberado de agua y de vestigios ri9
nales de amoniaco por pasc a través de un absorbedor de
tamiz molecular. Se pueden utilizar dos absorbedores en
forma alternativa, siendo regenerado uno de ellos mien-
tras que el otro se encuentra en servicio.

El gas de purga, desde el cual se han eliminadc
los vestigios finales de amonfiaco y agua, es expandido
a través de una vdlvula de expansidén hasta una presidn
de 40 Kgs/cm2 absolutos y despuds es alimentado por le
conduccidn 11 al cambiador de calor 12, Al pasar a través
del cambiador de calor 12, el gas de purga es enfriado has-
ta 859K de forma que se condensa la mayor parte del ar-
gén y del metano y algo del nitrdégeno. Ia mezcla de gas
vy 1iquido condensado es hecha pasar por la conduccidn 13
al separador 14, en el que se separa la fraccidén lfquida.
La mezcla de gas residual es hecha pasar entonces por la
conduceidn 15 &l cambiador de calor 16, a través del cual
pasa hacle arriba y en el cual es enfriada adicionalmente
hasgta TOK con el resulbtado de que se¢ condensan 1oS VeSe
tiglos remanentes de argdn y metano y le mayor parte del
nitrégeno y desciende como reflujo en contactodcon ol
gas ascendente. El condensado es recogido en el separa-
dor 17 debajo del cambiador de calor 16, y el concentrado
de hidrégeno es hecho pasar por la conduccidén 18 a un cam=
biador de calor adicional 19, en el que pasando & su tra-
vés es enrriado hasta 662K para condensar nitrégeno adi=-

cional. La mezcla de gas liquido gque abandona el cambiador
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de calor 19, es hecka pasar o> la conduccidn 20 al sepa-
rador 21. El gas hidrdgeno purificado abandona el separa-
dor 21 por la conducecidn 22 y es hecho pasar a través Jel
cambiador de calor 19 y desde alli por la conduccidn 23,
a través del cambiador de calor 16. Bl hidrdgeno purifica-
do abandona el cambiador de calor 16 a 81¢K y es hecho
pasar entonces por la conduccidn 24 a la turbina de expan-
sidén 25, en la que es expandido con la produccidén de tra-
bajo externo, hasta 14,5 Kg/em2 y es enfriado de esta
manera hasta 642K. El hidrégeno frio y purificado que '
abandona la turbina 25 por la conduccidn 26, es hecho pa-
sar entonces sucesivamente a través del cambiador de calor
19, la conduccién 27, el cambiador de calor 16, la condu-
ccidn 28 y el cambiador de calor 12, respectivemente re—
sultendo calentado hasta la temperatura ambiente en el
procedimiento. El producto de hidrdgeno purificado aban-
dona el cambiador de calor 12 por la conduccidn 29 y es
hecho pasar entonces hasta el lugar de ytilizacién o al-
mancenamiento. Dependiendo de las necesiadades de refri-
geracidn, una parte secundaria de la corriente de hidré-
geno purificado puede ser desviada de la turbina, sSiendo
recogida por la conduccidn 23 para pasar por la conduccidn
30 y la védlvula de expamnsién 31, para volver g unirse con
la corriente principal en la conduccidén 26,

El condensado procedente del separador 14 es exXw
pandido a través de la vdlvula 32 hasta aproximadamente
2 Kg/em2 y es hecho pasar entonces por la conduccidén 33

a través del cambiador de calor 12 y es evaporado por in-

'tercambio indirecto de calor con el gas de purga entrante,
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y forma un gas de colas g alta presidn.
Tos condensados ricos en nitrdgeno procedentes
de los separadores 21 y 17 son expandidos a través de

las vdlvulas 34 y 35, respectivamente, hasta aproximaedg-

. mente 1,3 Kg/em2 absolutos, y son hechos pasar por las

conducciones 37 y 37 respectivemente a la conduccidn 38
en la que son combinados. Algo de hidrdgeno recogido de
la conduccidn 28 y expandido por la vdlvula 39 es hecho
pasar por la conduccidén 40 para unirse con la corriente
de condensado en la conduccidn 38 y entonces esta co-
rriente es evaporada haciéndola pasar hacig abajo a tra-
vés del cambiador de calor 16. Im adicién de una pequefia
cantidad de hidrdégeno reduce el margen de temperatura por
encima del cual se evapors el condensado cuvando pasa a
través del cambiador de calor 16. El condensado evapors-
do es hecho pasar entonces por la conduccidén 41 al cam=
biador de calor 12, en el que pasando a su través resul-
ta calentado hasta la temperatura ambiente. Parte del
condensado procedente de 17 puede ser hecho pasar direc-‘
temente a la conduccidn 41. Este gas de colas, después
de ajuste de la presidén, puede ser combinado con el gas
de colas de alta presidn citado anteriormente.

El producto concentrado de hidrdgeno puede ser
obtenido con un contenido de hidrdgenoc de 98%.en volumen.

La presente solicitud que corresponde a la pre-
sentada en Gran Bretafia el 17 de Octubre de 1.966 °
bajo el nim. 46397/66 se acoge a los beneficios del arti-

culo 51 del vigente Listatuto sobre Propiedad Industrisl.

=y
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Los puntos de invencidn propia y nueva que se-
presentan para que sean objeto de esta solicitud de fer
Certificado de Adicidn en Espafia, son los siguientes:

l.- Mejoras introducidas en el objeto de la
patente prinecipal Ne, 320.756, expedida el 21 de Marzo
de 1.966, por "Un procedimiento para la separacién de un
concentrado de hidrdgeno de una mezcla seca de gases de
elevadsa pregidn" para un procedimiento pera la recupera-
cidn de un concentrade de hidrdégeno a partir de un ges
de purga de sintesis de amonfaco & wna presidén superior
a la atmosférica, que contiene hidrdgeno como su componen-—
te principel, y que contiene nitrdgeno, argén y metano,
el cual gas hs s8ido liberado de humedad y de vestigios
de emonfaco, comprendiendo el procedimientt a enfriar
el gas de purga en una pluralidad de cambiadores de calor
para separar por condensacidén los componentes distintos
del hidrdgeno siendo separados lcs condensados despuds
de pasar a travéds de al menos los dos cambiadores de
calor finales y producir refrigeracidn para ser utilize-
da en el procedimiento por expansién con la produccién
de trabajo del concenirado de hidrdégeno, siendo enfriado
el gas de purga entrante por intercambio indirecto de
calor con las corrientes de gas de retorno o recicladas
¥ los condensados que se evaporan, caracterizadas porgue,
en el cambiador de calor penuiltimo, hidrdgeno parcialmente

concentrado procedente del cambiador de calor precedente
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es hecho pasar hacig arriba, circulando o fluyendo el
condensado formado en el mismo hacia abajo en contacto
con la corriente ascendente, y es enfriado hasta una
temperatura tal que sustancialmente todo el argdén y el
metano, y parte del nitrégeno contenido en la misma son
eliminados en forma de condensado, ¥y el hidrdégeno con-
centrado adicionalmente de esta menera es hecho pasar
hacia abajo a través del cembiador de calor final para
condensar y eliminar de esta memera una cantidad adicio-
nal de nitrdégeno, las corrientes refrigerantes en el cam-—
biador de calor final, que son hechas pasar hacia arribas
g través del mismo, que comprenden el hidrdgeno finalmen-—
te concentrado despuds de la separacidn del condensado
desde el mismo, y al menos parte del hidrdgeno finalmen-
te concentrado después que éste ha pasado en primer lu-
gar a través del cambiador de calor final y despuds a
través del cambiador de calor pentdlbimo y despuéds ha sido
expendido con la produccidn de trabajo externo para en-
friarlo hasta une temperatura mds baja, y las corrientes
refrigerantes en el cambiador de calor pendltimo que pe-
sen hacia abajo & través del mismo, comprendiendo las mis-
mes al menos parte del hidrdgeno finalmente concentrado
antes de ser expandido el hidrdégeno concentrado final-—
mente expandido, despuds que he pasado & través del cam=
blador de cglor final, y al menos parte de los condensa-
dos recogidos en los extremos inferiores del cambisdor

de calor pendlitimo y del cambiador de cglor $ltimo des-
pués de la expansién del mismo hasta una presién més

baja y la introduccidén en el mismo de suficiente cantidad

346120
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del producto de hicrédgeno finalmente concentrado expah;
dido hasta la misma vresidn inferior, para reducir le
temperatura de evaporacidn de los condensados hasta el.
grado requerido.

2.~ Ias mejoras segin la reivindicacién 1, en
que despuds de que el hidrdgeno finalmente concentrado
ha pasado hacia arriba a través del cambiador de calor
final como corriente refrigerante, una parte del mismo -
es separada, y despuds de ser expandida a travéds de uns
vdlvula de expansidén hasta la misma presién que aguella
& la que parte del hidrdgeno finalmente concentrado es
expandido con produccidn de trgbajo externo, es combinada
de nuevo con la parte expandida dltimemente mencionada
de hidrégeno finalmente concentrado entes de su paso a
través del cambiador de calor final.

3.~ Las mejoras de acuerdo ocon las reivindica-
ciones 1 o 2, en que la totalidad del condensado recogido
en el extremo inferior del cambiador de calor final es
combinada con al menos parte del condensado recogido en
el extremo inferior del cambiador de calor pendltimo y
ge introduce concentrado de hidrdégeno en el mismo parg
former la corriente refrigerante que se evapora, que pasa
hacia gbajo a travéds del cambiador de calor pendltimo.

4.~ Mejoras introducidas en el objeto de la
patente principal N2,320.756 expedida el 21 de Marzo de
1.966 por: Un procedimiento para la separacidn de un
concentrado de hidrégeno de una mezcla sece de gases g

elevada presidn.
Tal y como se ha descrito en la Memoria que

346120
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antecede, representado en los dibujos que se acompefian,
vy para los fines que se han especificado.

Esta Memorim, consta de catorce hojas escritas
a médquina por una sSola cara,

Madrid, g2 Ny, oo
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