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Beschreibung
TECHNISCHES GEBIET
[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Mischgastrennverfahren und eine Mischgastrenneinrichtung.
HINWEIS AUF ZUGEHORIGE ANMELDUNGEN

[0002] Diese Anmeldung genielt die Prioritat der japanischen Patentanmeldung Nr. JP2021-093576, die am
3. Juli 2021 beim japanischen Patentamt eingereicht wurde und deren gesamte Offenbarung hier durch
Bezugnahme aufgenommen ist.

TECHNISCHER HINTERGRUND

[0003] Derzeit laufen verschiedene Studien und Entwicklungen zur Abtrennung, Adsorption oder dergleichen
spezieller Molekule unter Verwendung einer Trennmembran wie einer Zeolithmembran.

[0004] Beispielsweise wird in der internationalen Veréffentlichung Nr. 2017/150737 (Dokument 1) eine Tech-
nik vorgeschlagen, die in Fallen verwendet wird, in denen ein Mischgas einem Trennmembranmodul zuge-
fuhrt wird, um Kohlendioxid aus dem Mischgas abzutrennen, wobei das Mischgas mit einer hohen linearen
Geschwindigkeit (in einem turbulenten Zustand) dem Trennmembranmodul zugefihrt wird, um das Mischgas
in der Nahe der Trennmembran ausreichend zu mischen und Kohlendioxid aus dem Mischgas effizient abzu-
trennen.

[0005] Das japanische Patent Nr. 4711425 (Dokument 2) schlagt eine Technik vor, die in einer Abgasreini-
gungssteuervorrichtung verwendet wird, die ein von einem Verbrennungsmotor ausgestofienes Abgas rei-
nigt, wobei die Technik verwendet wird, um Komponenten mit einem hohen Reduktionsvermdgen, wie n-
Paraffin, von Kohlenwasserstoff, der in einem Kraftstoff, wie Leichtdl, enthalten ist, durch eine Trennmembran
abzutrennen und die abgetrennten Komponenten mit hohem Reduktionsvermdgen einem Katalysator zur
Klarung von Stickoxiden zuzufuhren. Die Abgasreinigungssteuervorrichtung ermdglicht eine effiziente Abtren-
nung von Komponenten mit hohem Reduktionsvermdgen durch Erwarmung der vorstehend genannten
Trennmembran.

[0006] Eine Trennmembran, die ein hochpermeables Gas (d.h. ein Gas mit hoher Permeabilitat) von einem
Mischgas trennt, wird haufig unter hohen Differenzdruckbedingungen eingesetzt, um die Permeanz des
hochpermeablen Gases zu erhdhen, wobei die hohen Differenzdruckbedingungen Bedingungen sind, unter
denen eine groRe Differenz zwischen einem Gasdruck auf der Primarseite (d.h. Zufuhrdruck), der das Misch-
gas zugefiihrt wird, und einem Gasdruck auf der Sekundarseite (d.h. Permeatdruck) nach Durchgang des
hochpermeablen Gases besteht.

[0007] Wird eine Trennmembran unter hohen Differenzdruckbedingungen verwendet, kann die Temperatur
eines Gases, das durch die Trennmembran permeiert, aufgrund des verminderten Drucks sinken und dies
kann zu einer Verschlechterung der Gasdiffusionseigenschaften der Trennmembran und einer Abnahme der
Permeanz fiihren. Es besteht auch die Gefahr einer Verringerung der Permeanz als Folge der Kondensation
des Gases, dessen Temperatur wahrend der Permeation des Gases durch die Trennmembran gesunken ist,
und der daraus resultierenden Verstopfung der Poren in der Trennmembran. Wird das Gasgemisch auf eine
hohe Temperatur erhitzt, um eine Gaskondensation in der Trennmembran zu verhindern, kann indes das
hochpermeable Gas eine geringere Adsorptionsfahigkeit an der Oberflache der Trennmembran aufweisen
und dies kann zu einer Verringerung der Permeation fiihren.

KURZDARSTELLUNG DER ERFINDUNG

[0008] Die vorliegende Erfindung ist fur ein Mischgastrennverfahren bestimmt und es ist eine Aufgabe der
vorliegenden Erfindung, eine Abnahme der Permeanz fiir ein permeiertes Gas zu unterdriicken.

[0009] Ein Mischgastrennverfahren gemaf einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung
beinhaltet a) das Herstellen einer Trennmembran und b) das Zufiihren eines Mischgases, das eine Vielzahl
von Gasarten enthalt, zu der Trennmembran und Bewirken, dass ein hochpermeables Gas in dem Mischgas
durch die Trennmembran permeiert, um das hochpermeable Gas von dem Mischgas zu trennen. Wenn bei
dem Vorgang b) AP eine Differenz zwischen einem Zufuhrdruck und einem Permeatdruck ist, wobei der

2/23



DE 11 2022 002 077 TS 2024.01.18

Zufuhrdruck ein Gasdruck auf einer Primarseite der Trennmembran ist, der Permeatdruck ein Gasdruck auf
einer Sekundarseite der Trennmembran ist und A ein Joule-Thomson-Koeffizient ist, wird eine Differenz AT
zwischen einer Zufuhrtemperatur und einer Permeattemperatur, wobei die Zufuhrtemperatur eine Gastempe-
ratur auf der Primarseite der Trennmembran ist, die Permeattemperatur eine Gastemperatur auf der Sekun-
darseite der Trennmembran ist, auf kleiner als 90 % von A-AP gebracht, indem eine Nu-Zahl in dem Misch-
gas auf gréRer als oder gleich 2 und kleiner als oder gleich 10 eingestellt wird.

[0010] Nach dem vorstehend beschriebenen Mischgastrennverfahren ist es moglich, eine Abnahme der Per-
meanz des permeierten Gases zu unterdrticken.

[0011] Vorzugsweise ist bei dem Vorgang b) die Differenz AP zwischen dem Zufuhrdruck und dem Permeat-
druck groéRer als oder gleich 3,0 MPa.

[0012] Vorzugsweise ist ein Gradient eines Nu-Plots relativ zu U gréRer als oder gleich 1 und kleiner als oder
gleich 5, wobei Nu die Nu-Zahl im Mischgas und U eine lineare Geschwindigkeit (m/s) des Mischgases ist.

[0013] Vorzugsweise wird die Trennmembran im Vorgang b) von einer Permeatseite aus beheizt.

[0014] Vorzugsweise wird bei dem Vorgang b) ein Raum auf der Permeatseite der Trennmembran von einer
Umgebungsatmosphare isoliert, die eine niedrigere Temperatur als der Raum auf der Permeatseite aufweist.

[0015] Vorzugsweise betragt die Differenz AT zwischen der Zufuhrtemperatur und der Permeattemperatur
kleiner als 60 % von A-AP.

[0016] Vorzugsweise weist die Trennmembran eine rohrartige Form auf und die Trennmembran weist einen
aquivalenten Durchmesser von mehr als oder gleich 2 mm und kleiner als oder gleich 5 mm auf.

[0017] Vorzugsweise weist die Trennmembran eine zylinderartige Form auf, in die das Mischgas eingeleitet
wird, und der dquivalente Durchmesser ist ein Innendurchmesser der Trennmembran.

[0018] Vorzugsweise ist die Trennmembran eine Zeolithmembran.

[0019] Bevorzugter ist die Zeolithmembran aus einem Zeolithen aufgebaut, der einen maximal 8-gliedrigen
Ring aufweist.

[0020] Vorzugsweise enthalt das durch die Trennmembran permeierte Gas ein kondensierbares Gas.

[0021] Vorzugsweise enthalt das Mischgas eine oder mehrere Arten von Substanzen, ausgewahlt aus einer
Gruppe, bestehend aus Wasserstoff, Helium, Stickstoff, Sauerstoff, Wasser, Wasserdampf, Kohlenmonoxid,
Kohlendioxid, Stickstoffoxiden, Ammoniak, Schwefeloxiden, Schwefelwasserstoffen, Schwefelfluoriden,
Quecksilber, Arsin, Cyanwasserstoffen, Carbonylsulfiden, C1- bis C8-Kohlenwasserstoffen, organischen
Sauren, Alkohol, Mercaptanen, Ester, Ether, Keton und Aldehyd.

[0022] Die vorliegende Erfindung ist auch fir eine Mischgastrenneinrichtung bestimmt. Eine Mischgastren-
neinrichtung gemaf einer bevorzugten Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung enthalt eine Trenn-
membran und einen Zufuhrer, der der Trennmembran ein Mischgas zufiihrt, das eine Vielzahl von Gasarten
enthalt. Die Trennmembran trennt ein hochpermeables Gas in dem Mischgas von dem Mischgas, indem das
hochpermeable Gas durch sie hindurch geleitet wird, und wenn AP eine Differenz zwischen einem Zufuhr-
druck und einem Permeatdruck ist, wobei der Zufuhrdruck ein Gasdruck auf einer Primarseite der Trenn-
membran ist, der Permeatdruck ein Gasdruck auf einer Sekundarseite der Trennmembran ist, und A ein
Joule-Thomson-Koeffizient ist, wird eine Differenz AT zwischen einer Zufuhrtemperatur und einer Permeat-
temperatur, wobei die Zufuhrtemperatur eine Gastemperatur auf der Primarseite der Trennmembran ist, die
Permeattemperatur eine Gastemperatur auf der Sekundarseite der Trennmembran ist, auf kleiner als 90 %
von A-AP gebracht, indem eine Nu-Zahl in dem Mischgas auf grofier als oder gleich 2 und kleiner als oder
gleich 10 eingestellt wird.

[0023] Diese und andere Aufgaben, Merkmale, Aspekte und Vorteile der vorliegenden Erfindung werden aus

der folgenden Beschreibung im Einzelnen der vorliegenden Erfindung in Verbindung mit den beigefligten
Zeichnungen deutlicher.
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KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

Fig. 1 ist eine Schnittdarstellung eines Trennmembrankomplexes gemaf einer Ausflihrungsform.

Fig. 2 ist eine Schnittdarstellung, die einen Teil des Trennmembrankomplexes in vergrofierten Abmes-
sungen zeigt.

Fig. 3 zeigt eine Trenneinrichtung.
Fig. 4 ist ein Flussdiagramm, das einen Vorgang zur Abtrennung eines Mischgases zeigt.
Fig. 5 ist eine schematische Darstellung der Trenneinrichtung.

Fig. 6 ist eine schematische Darstellung der Trenneinrichtung.
BESCHREIBUNG DER AUSFUHRUNGSFORMEN

[0024] Fig. 1 ist eine Schnittdarstellung eines Trennmembrankomplexes 1 gemaf einer Ausfihrungsform
der vorliegenden Erfindung. Fig. 2 ist eine Schnittdarstellung, die einen Teil des Trennmembrankomplexes 1
in vergrofRerten Abmessungen zeigt. Der Trennmembrankomplex 1 enthalt einen Trager 11 und eine Trenn-
membran 12. In Fig. 1 ist die Trennmembran 12 mit dicken Linien veranschaulicht. In Fig. 2 ist die Trenn-
membran 12 schraffiert und die Dicke der Trennmembran 12 ist grof3er als die tatsachliche Dicke der Trenn-
membran veranschaulicht.

[0025] Der Trager 11 ist ein poréses Bauteil, das fiir Gas und Flissigkeit durchlassig ist. In dem in Fig. 1
gezeigten Beispiel ist der Trager 11 ein einstiickig gegossenes, annahernd saulenartiges Bauteil. Der Trager
11 weist eine Vielzahl von Durchgangsléchern 111 auf, die sich jeweils in der Langsrichtung des Tragers
erstrecken. Das heil3t, der Trager 11 ist ein sogenanntes Monolithbauteil. Die duflere Form des Tragers 11
kann beispielsweise eine annahernd saulenartige Form aufweisen. Jedes Durchgangsloch 111 (d.h. jede
Zelle) kann einen anndhernd kreisartigen Querschnitt senkrecht zur Langsrichtung aufweisen. In Fig. 1 ist
der Durchmesser der Durchgangslocher 111 grofier dargestellt als der tatsdchliche Durchmesser der Durch-
gangslécher und die Anzahl der Durchgangslocher 111 ist kleiner dargestellt als die tatsachliche Anzahl der
Durchgangslécher.

[0026] Der Trager 11 kann eine Lange (d.h. Lange in Rechts-Links-Richtung in Fig. 1) von z.B. 10 cm bis
200 cm aufweisen. Der Aullendurchmesser des Tragers 11 kann z.B. im Bereich von 0,5 cm und 30 cm lie-
gen. Der Abstand zwischen den Mittelachsen jedes Paares benachbarter Durchgangslécher 111 kann z.B.
im Bereich von 0,3 mm bis 10 mm liegen. Die Oberflachenrauheit (Ra) des Tragers 11 kann z.B. im Bereich
von 0,1 pym bis 5,0 ym und vorzugsweise von 0,2 uym bis 2,0 uym liegen. Es ist zu beachten, dass der Trager
11 jede andere Form aufweisen kann, wie eine Wabenform, eine flache plattenartige Form, eine rohrartige
Form, eine zylinderartige Form, eine saulenartige Form oder eine Prismenform. Wenn der Trager 11 eine
rohr- oder zylinderartige Form aufweist, kann die Dicke des Tragers 11 beispielsweise im Bereich von 0,1
mm bis 10 mm liegen.

[0027] Das Material fir den Trager 11 kann aus verschiedenen Substanzen (z.B. Keramik oder Metall) auf-
gebaut sein, solange die Substanz wahrend des Vorgangs der Bildung der Trennmembran 12 auf der Ober-
flache chemisch stabil ist. In der vorliegenden Ausfiihrungsform wird der Trager 11 aus einem keramischen
Sinterkorper gebildet. Beispiele fiir keramische Sinterkorper, die als Material fir den Trager 11 ausgewahlt
werden, sind Aluminiumoxid, Siliziumdioxid, Mullit, Zirkoniumdioxid, Titandioxid, Yttriumoxid, Siliziumnitrid
und Siliziumkarbid. In der vorliegenden Ausfihrungsform enthalt der Trager 11 mindestens eine Art von Sub-
stanzen, ausgewahlt aus der Gruppe, die aus Aluminiumoxid, Siliziumdioxid und Mullit besteht.

[0028] Der Trager 11 kann ein anorganisches Bindematerial enthalten. Bei dem anorganischen Bindemate-
rial kann es sich beispielsweise um mindestens eines handeln, ausgewahlt aus der Gruppe, die aus Titandi-
oxid, Mullit, leicht sinterbarem Aluminiumoxid, Siliziumdioxid, Glasfritte, Tonmineralien und leicht sinterbarem
Cordierit besteht.

[0029] Der Trager 11 kann einen mittleren Porendurchmesser von z.B. 0,01 ym bis 70 um und vorzugsweise
0,05 uym bis 25 ym aufweisen. Der mittlere Porendurchmesser des Tragers 11 in der Nahe der Oberflache,
auf der die Trennmembran 12 gebildet wird, kann im Bereich von 0,01 ym bis 1 ym und vorzugsweise 0,05
pm bis 0,5 um liegen. Der mittlere Porendurchmesser kann z.B. mit einem Quecksilberporosimeter, einem
Perm-Porometer oder einem Nano-Perm-Porometer gemessen werden. In Bezug auf die PorengréRenvertei-
lung des Tragers 11 insgesamt, einschliel3lich der Oberflache und des Inneren, kann D5 beispielsweise im
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Bereich von 0,01 ym bis 50 um liegen, D50 kann beispielsweise im Bereich von 0,05 pm bis 70 uym liegen
und D95 kann beispielsweise im Bereich von 0,1 pym bis 2000 pm liegen. Der Trager 11 kann in der Nahe
der Oberflache, auf der die Trennmembran 12 gebildet wird, eine Porositat von z.B. 20 % bis 60 % aufweisen.

[0030] Der Trager 11 kann beispielsweise eine Mehrschichtstruktur aufweisen, bei der eine Vielzahl von
Schichten mit unterschiedlichen mittleren Porendurchmessern in Dickenrichtung tbereinander geschichtet
sind. Der mittlere Porendurchmesser und die Grof3e der gesinterten Teilchen in einer Oberflachenschicht, die
die Oberflache enthalt, auf der die Trennmembran 12 gebildet wird, sind kleiner als jene in Schichten, die von
der Oberflachenschicht verschieden sind. Der mittlere Porendurchmesser in der Oberflachenschicht des Tra-
gers 11 kann z.B. im Bereich von 0,01 ym bis 1 ym und vorzugsweise von 0,05 pym bis 0,5 uym liegen. Weist
der Trager 11 eine Mehrschichtstruktur auf, so kann das Material fiir jede Schicht aus einer der vorstehend
beschriebenen Substanzen aufgebaut sein. Die Schichten, die die Mehrschichtstruktur bilden, kénnen aus
demselben Material oder aus verschiedenen Materialien aufgebaut sein.

[0031] Die Trennmembran 12 ist eine anndhernd zylinderartige dinne Membran, die annahernd auf den
gesamten Innenoberflachen der Durchgangslécher 111 des Tragers 11 ausgebildet ist. Die Trennmembran
12 ist eine dichte, porése Membran mit Mikroporen. Die Trennmembran 12 ist in der Lage, ein bestimmtes
Gas von einem Mischgas aus einer Vielzahl von Gasarten durch Verwendung einer Molekularsiebfunktion zu
trennen.

[0032] In der vorliegenden Ausfiihrungsform ist die Trennmembran 12 eine Zeolithmembran. Die Zeolith-
membran bezieht sich auf mindestens einen Zeolith, der auf der Oberflache des Tragers 11 zu einer Memb-
ran geformt ist, und nicht auf Zeolithteilchen, die lediglich in einer organischen Membran dispergiert sind.
Wie vorstehend beschrieben, kann die Zeolithmembran als Trennmembran zur Trennung einer bestimmten
Substanz aus einem Mischgas verwendet werden. Die Zeolithmembran ist weniger durchlassig fir andere
Gase als das bestimmte Gas. Mit anderen Worten, die Permeanz der Zeolithmembran fir die anderen Gase
ist geringer als die Permeanz der Zeolithmembran fir das vorstehend genannte bestimmte Gas. Es ist zu
beachten, dass die Zeolithmembran zwei oder mehr Arten von Zeolithen mit unterschiedlichen Strukturen
oder Zusammensetzungen enthalten kann.

[0033] Der Innendurchmesser einer annahernd zylinderartigen Trennmembran 12, die in jedem Durchgangs-
loch 111 angeordnet ist (d.h. der Innendurchmesser der Durchgangslécher 11), kann beispielsweise groRer
als oder gleich 2 mm und vorzugsweise grofder als oder gleich 2,5 mm sein. Es gibt keine besonderen
Beschrankungen fir die Obergrenze des Innendurchmessers der Trennmembran 12, aber der obere Grenz-
wert kann z.B. kleiner als oder gleich 5 mm und vorzugsweise kleiner als oder gleich 4 mm sein.

[0034] Obwohl in der vorliegenden Ausfiuhrungsform die Trennmembran 12 eine anndhernd zylinderartige
Form aufweist, wie vorstehend beschrieben, kann die Querschnittsform der Trennmembran 12 senkrecht zur
Langsrichtung eine nicht kreisartige, rohrartige Form sein (z.B. eine anndhernd elliptische oder rechteckige
Form). Auf diese Weise kann der aquivalente Durchmesser der Trennmembran 12 in dem Fall, dass die
Trennmembran 12 eine rohrartige Form aufweist, beispielsweise gréRer als oder gleich 2 mm und vorzugs-
weise grolder als oder gleich 2,5 mm sein. Der &quivalente Durchmesser kann beispielsweise auch kleiner
als oder gleich 5 mm und vorzugsweise kleiner als oder gleich 4 mm sein. Der aquivalente Durchmesser
ergibt sich aus dem Vierfachen der inneren Querschnittsflache der Trennmembran 12 geteilt durch den
benetzten Umfang der Trennmembran 12 (in diesem Fall der innere Umfang) in einem Teilabschnitt senk-
recht zur Langsrichtung der Trennmembran 12. Da die Trennmembran 12 in der vorliegenden Ausfuhrungs-
form eine annahernd zylinderartige Form aufweist, entspricht der vorgenannte aquivalente Durchmesser
dem Innendurchmesser der Trennmembran 12.

[0035] Die Dicke der Trennmembran 12 kann beispielsweise im Bereich von 0,05 pm bis 30 ym, vorzugs-
weise 0,1 uym bis 20 ym und bevorzugter 0,5 um bis 10 um liegen. Eine VergroRerung der Dicke der Trenn-
membran 12 verbessert die Trennleistung. Eine Verringerung der Dicke der Trennmembran 12 erhdht die
Permeanz. Die Oberflachenrauhigkeit (Ra) der Trennmembran 12 kann beispielsweise kleiner als oder gleich
5 pum, vorzugsweise kleiner als oder gleich 2 uym, bevorzugter kleiner als oder gleich 1 ym und noch bevor-
zugter kleiner als oder gleich 0,5 um betragen.

[0036] Die PorengréfRen der in der Trennmembran 12 enthaltenen Zeolithkristalle (im Folgenden auch ein-
fach als ,PorengréfRen in der Trennmembran 12* bezeichnet) sind gréRer als oder gleich 0,2 nm und kleiner
als oder gleich 0,8 nm, bevorzugter groRer als oder gleich 0,3 nm und kleiner als oder gleich 0,7 nm und
noch weiter bevorzugt grofRer als oder gleich 0,3 nm und kleiner als oder gleich 0,45 nm. Sind die Porengro-
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Ren in der Trennmembran 12 kleiner als 0,2 nm, so kann die Menge des durch die Trennmembran 12 hin-
durchtretenden Gases vermindert sein, wahrend die Trennmembran 12 in dem Fall, in dem die Porengréf3en
in der Trennmembran 12 grofRer als 0,8 nm sind, eine unzureichende Gasselektivitat aufweisen kann. Die
PorengréRen in der Trennmembran 12 beziehen sich auf die Durchmesser (Nebenachsen) der kleinen
Poren in einer Richtung, die ungefahr senkrecht zum maximalen Durchmesser der kleinen Poren in den Zeo-
lithkristallen der Trennmembran 12 verlauft (d.h. Hauptachsen, die den maximalen Wert flir den Abstand zwi-
schen Sauerstoffatomen annehmen). Die Porengrdf3en in der Trennmembran 12 sind kleiner als der mittlere
Porendurchmesser in der Oberflache des Tragers 11, auf dem die Trennmembran 12 gebildet ist.

[0037] Wenn die Zeolithmembran 12 aus einem Zeolith aufgebaut ist, in dem ein n-gliedriger Ring maximal
ist, wird die Nebenachse der n-gliedrigen Ringpore als Porengrof3e in der Zeolithmembran 12 angenommen.
In dem Fall, dass der Zeolith eine Vielzahl von Arten von n-gliedrigen Ringporen aufweist, wobei n die gleiche
Zahl ist, wird die Nebenachse der n-gliedrigen Ringporen, die die groRten Nebenachsen aufweisen, als
PorengréfRRe in der Zeolithmembran 12 angenommen. Man beachte, dass der n-gliedrige Ring sich auf einen
Ring bezieht, in dem die Anzahl der Sauerstoffatome, die das Gerist einer Pore bilden, n ist und jedes
Sauerstoffatom an ein spater beschriebenes T-Atom gebunden ist, um eine cyclische Struktur zu bilden. Der
n-gliedrige Ring bezieht sich auch auf einen Ring, der ein Durchgangsloch (Kanal) bildet, und nicht auf einen
Ring, der kein Durchgangsloch bildet. Die n-gliedrige Ringpore bezieht sich auf eine kleine Pore, die aus
einem n-gliedrigen Ring besteht. Unter dem Gesichtspunkt der Verbesserung der Selektivitat kann die vorste-
hend beschriebene Zeolithmembran 12 vorzugsweise einen Zeolith enthalten, der maximal 8- oder kleiner
Ringglieder aufweist (z.B. Zeolith mit 6 oder 8 +Ringgliedern).

[0038] Die Porengrofien in der Trennmembran 12, bei der es sich um eine Zeolithmembran handelt, werden
eindeutig durch die Geruststruktur des Zeoliths bestimmt und aus den in der ,Database of Zeolite Structures”
[online], von der International Zeolite Association, Internet <URL:http://www.iza-structure.org/databases/>
offengelegten Werten erhalten.

[0039] Es gibt keine besonderen Beschrankungen hinsichtlich der Art des Zeoliths der Zeolithmembran 12
und Beispiele fir den Zeolith enthalten AEI-, AEN-, AFN-, AFV-, AFX-, BEA-, CHA-, DDR-, ERI-, ETL-, FAU-
(X-Typ, Y-Typ), GIS-, IHW-, LEV-, LTA-, LTJ-, MEL-, MFI-, MOR-, PAU-, RHO-, SOD- und SAT-Zeolithen.
Handelt es sich bei dem Zeolithen um einen Zeolithen mit 8 Ringen, so gehdren zu den Zeolithen beispiels-
weise AEl-, AFN-, AFV-, AFX-, CHA-, DDR-, ERI-, ETL-, GIS-, IHW-, LEV-, LTA-, LTJ-, RHO- und SAT-Zeoli-
the.

[0040] Der Zeolith der Trennmembran 12 kann beispielsweise mindestens eines von Silizium (Si), Aluminium
(Al) und Phosphor (P) als T-Atome enthalten (d.h. Atome, die sich im Zentrum eines Sauerstofftetraeders
(TO4) befinden, das den Zeolith bildet). Der Zeolith der Trennmembran 12 kann zum Beispiel ein Zeolith
sein, der nur Silizium (Si) als T-Atome enthalt oder der Si und Al als T-Atome enthalt, ein Zeolith vom AIPO-
Typ, der Al und P als T-Atome enthalt, ein Zeolith vom SAPO-Typ, der Si, Al und P als T-Atome enthalt, ein
Zeolith vom MAPSO-Typ, der Magnesium (Mg), Si, Al und P als T-Atome enthalt, oder ein Zeolith vom
ZnAPSO-Typ, der Zink (Zn), Si, Al und P als T-Atome enthalt. Einige der T-Atome kdénnen durch andere Ele-
mente ersetzt werden.

[0041] Die Zeolithmembran 12 kann z.B. Si enthalten. Beispielsweise kann die Zeolithmembran 12 zwei oder
mehr von Si, Al und P enthalten. Die Zeolithmembran 12 kann Alkalimetall enthalten. Das Alkalimetall kann
z.B. Natrium (Na) oder Kalium (K) sein. Wenn die Zeolithmembran 12 Si- und Al-Atome enthalt, kann das
Si/Al-Verhaltnis in der Zeolithmembran 12 beispielsweise grofler als oder gleich eins und kleiner als oder
gleich hunderttausend sein. Das Si/Al-Verhaltnis bezieht sich auf das Molverhaltnis der in der Zeolithmemb-
ran 12 enthaltenen Si- und Al-Elemente. Das Si/Al-Verhaltnis kann vorzugsweise héher als oder gleich 5,
bevorzugter héher als oder gleich 20 und noch bevorzugter hdéher als oder gleich 100 sein. Ein hdheres
Si/Al-Verhaltnis ist bevorzugter. Das Si/Al-Verhaltnis in der Zeolithmembran 12 kann z.B. durch Anpassung
des Compoundierungsverhaltnisses zwischen einer Si- und einer Al-Quelle in einer Ausgangsmateriallésung
eingestellt werden, die spater beschrieben wird.

[0042] In dem Trennmembrankomplex 1 kann die Trennmembran 12 zusatzlich zu der Zeolithmembran eine
andere Membran als die Zeolithmembran enthalten. Alternativ kann die Trennmembran 12 auch eine andere
Membran als die Zeolithmembran sein.

[0043] Nachfolgend wird die Trennung eines Mischgases unter Verwendung des Trennmembrankomplexes
1 unter Bezugnahme auf die Fig. 3 und Fig. 4 beschrieben. Fig. 3 ist ein Diagramm, das eine Mischgastren-
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neinrichtung 2 zeigt (im Folgenden einfach als ,Trenneinrichtung 2“ bezeichnet). Fig. 4 ist ein Flussdia-
gramm, das den Vorgang zur Trennung eines Mischgases durch die Trenneinrichtung 2 zeigt.

[0044] Die Trenneinrichtung 2 fihrt dem Trennmembrankomplex 1 ein Mischgas zu, das eine Vielzahl von
Gasarten enthalt, und veranlasst ein hochpermeables Gas im Mischgas, durch den Trennmembrankomplex
1 zu permeieren, um das hochpermeable Gas vom Mischgas zu trennen. Die Trennung durch die Trennein-
richtung 2 kann zum Zweck der Extraktion eines Gases mit hoher Permeabilitat (im Folgenden auch als
»hochpermeables Gas“ bezeichnet) aus dem Mischgas oder zum Zweck der Kondensation eines Gases mit
niedriger Permeabilitdt (im Folgenden als ,niedrigpermeables Gas" bezeichnet) durchgefiihrt werden. Die
Trenneinrichtung 2 kann beispielsweise zur Trennung eines Abgases verwendet werden, das bei der integ-
rierten Kohlevergasung mit kombinierter Stromerzeugung (IGCC) ausgestoflen wird.

[0045] Das Mischgas kann beispielsweise eine oder mehrere Arten von Substanzen enthalten, ausgewahlt
aus der Gruppe, die aus Wasserstoff (H,), Helium (He), Stickstoff (N,), Sauerstoff (O,), Wasser (H,0), Was-
serdampf (H,O), Kohlenmonoxid (CO), Kohlendioxid (CO,), Stickoxiden, Ammoniak (NH3), Schwefeloxiden,
Schwefelwasserstoffen (H.S), Schwefelfluoriden, Quecksilber (Hg), Arsin (AsH3), Cyanwasserstoffen (HCN),
Carbonylsulfiden (COS), C1- bis C8-Kohlenwasserstoffen, organischen Sauren, Alkohol, Mercaptanen, Ester,
Ether, Ketonen und Aldehyden besteht. Bei der vorstehend genannten hochpermeablen Substanz kann es
sich beispielsweise um eine oder mehrere Arten von Substanzen handeln, ausgewahlt aus der Gruppe, die
aus Hs, He, N,, O,, H,O, CO,, NH5 und H,S besteht.

[0046] Stickstoffoxide sind Verbindungen aus Stickstoff und Sauerstoff. Bei den genannten Stickstoffoxiden
kann es sich beispielsweise um Gas mit der Bezeichnung NO, wie Stickstoffmonoxid (NO), Stickstoffdioxid
(NO,), Distickstoffoxid (auch als Distickstoffmonoxid bezeichnet) (N,O), Distickstofftrioxid (N,O3), Distickstoff-
tetroxid (N»O4) oder Distickstoffpentoxid (N,Os) handeln.

[0047] Schwefeloxide sind Verbindungen aus Schwefel und Sauerstoff. Bei den genannten Schwefeloxiden
kann es sich beispielsweise um Gas mit der Bezeichnung SO, wie Schwefeldioxid (SO,) oder Schwefeltrioxid
(SO3) handeln.

[0048] Schwefelfluoride sind Verbindungen aus Fluor und Schwefel. Bei den genannten Schwefelfluoriden
kann es sich beispielsweise um Dischwefeldifluorid (F-S-S-F, S=SF,), Schwefeldifluorid (SF,), Schwefeltet-
rafluorid (SF,), Schwefelhexafluorid (SFe) oder Dischwefeldekafluorid (S;F40) handeln.

[0049] C1- bis C8-Kohlenwasserstoffe sind Kohlenwasserstoffe, die ein oder mehrere und acht oder weniger
Kohlenstoffatome enthalten. Bei den C3- bis C8-Kohlenwasserstoffen kann es sich jeweils um eine geradket-
tige Verbindung, eine Seitenkettenverbindung oder eine cyclische Verbindung handeln. C2- bis C8-Kohlen-
wasserstoffe kdnnen sowohl gesattigte Kohlenwasserstoffe (d.h. ohne Doppelbindungen und Dreifachbindun-
gen in den Molekilen) als auch ungesattigte Kohlenwasserstoffe (d.h. mit Doppelbindungen und/oder
Dreifachbindungen in den Molekiilen) sein. C1- bis C4-Kohlenwasserstoffe kdnnen beispielsweise Methan
(CH,), Ethan (C,Hg), Ethylen (C,H,4), Propan (CsHsg), Propylen (C3Hg), Normalbutan (CH3(CH5).CH3), Isobu-
ten (CH(CH3)3), 1-Buten (CH,=CHCH,CH3), 2-Buten (CH3CH=CHCHj3) oder Isobuten (CH,=C(CH3).) sein.

[0050] Bei den vorgenannten organischen Sauren kann es sich beispielsweise um Carbonsaure oder Sulfon-
saure handeln. Die Carbonsaure kann z.B. Ameisensaure (CH,0,), Essigsadure (C,H40,), Oxalsaure
(C2H,04), Acrylsaure (C3H40,) oder Benzoesaure (CgHsCOOH) sein. Bei der Sulfonsaure kann es sich zum
Beispiel um Ethansulfonsdure (C;HgO3S) handeln. Bei der organischen Saure kann es sich um eine Ketten-
verbindung oder um eine cyclische Verbindung handein.

[0051] Bei dem genannten Alkohol kann es sich beispielsweise um Methanol (CH;0OH), Ethanol (CoHsOH),
Isopropanol (2-Propanol) (CH3;CH(OH)CHj3), Ethylenglykol (CH>(OH)CH»(OH)) oder Butanol (C4HgOH) han-
deln.

[0052] Mercaptane sind organische Verbindungen mit endstandigen Schwefelhydriden (SH) und werden
auch als Thiol oder Thioalkohol bezeichnet. Bei den genannten Mercaptanen kann es sich beispielsweise
um Methylmercaptan (CH5;SH), Ethylmercaptan (CoHsSH) oder 1-Propanthiol (CsH;SH) handeln.

[0053] Bei dem vorgenannten Ester kann es sich beispielsweise um Ameisensaureester oder Essigsdurees-
ter handeln.
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[0054] Bei dem vorgenannten Ether kann es sich beispielsweise um Dimethylether ((CH3).0), Methylethyle-
ther (CoH50CH3) oder Diethylether ((CoHs).0) handeln.

[0055] Bei dem vorgenannten Keton kann es sich beispielsweise um Aceton ((CH3).CO), Methylethylketon
(CoH5COCH?S) oder Diethylketon ((CoHs)-CO) handeln.

[0056] Bei dem genannten Aldehyd kann es sich zum Beispiel um Acetaldehyd (CH3CHO), Propionaldehyd
(C2H5CHO) oder Butanal (Butyraldehyd) (C3H,CHO) handeln.

[0057] Die Trenneinrichtung 2 enthalt den Trennmembrankomplex 1, eine Versiegelungsvorrichtung 21, ein
Gehause 22, zwei Versiegelungsbauteile 23, einen Zuflihrer 26, einen ersten Sammler 27 und einen zweiten
Sammler 28. Der Trennmembrankomplex 1, die Versiegelungsvorrichtung 21 und die Versiegelungsbauteile
23 befinden sich in dem Gehause 22. Der Zuflhrer 26, der erste Sammler 27 und der zweite Sammler 28
sind auBerhalb des Gehauses 22 angeordnet und mit dem Gehause 22 verbunden.

[0058] Die Versiegelungsvorrichtung 21 ist ein Bauteil, das an beiden Enden des Tragers 11 in der Langs-
richtung (d.h. in der Links-Rechts-Richtung in Fig. 3) angebracht ist, um beide Endflachen des Tragers 11 in
der Langsrichtung und die AuRenoberflache des Tragers 11 in der Nahe der beiden Endflachen abzudecken
und abzudichten. Die Versiegelungsvorrichtung 21 verhindert das Ein- und Ausstrémen von Gas und Flissig-
keit aus den beiden Endflachen des Tragers 11. Die Versiegelungsvorrichtung 21 kann zum Beispiel ein plat-
tenartiges oder membranartiges Bauteil aus Glas oder einem Harz sein. Material und Form der Versiege-
lungsvorrichtung 21 kdénnen in geeigneter Weise gedndert werden. Zu beachten ist, dass die
Versiegelungsvorrichtung 21 eine Vielzahl von Offnungen aufweist, die die Vielzahl von Durchgangsldchern
111 des Tragers 11 Uberlappen, so dass beide Enden in Langsrichtung jedes Durchgangslochs 111 des Tra-
gers 11 nicht mit der Versiegelungsvorrichtung 21 bedeckt sind. Dies ermdglicht das Einstromen und Ausstro-
men von Gas und Flussigkeit von den beiden Enden jedes Durchgangslochs 111 in das und aus dem Durch-
gangsloch.

[0059] Die Form des Gehduses 22 unterliegt keinen besonderen Beschrankungen und das Gehause 22
kann beispielsweise ein anndhernd zylinderartiges, rohrartiges Bauteil sein. Das Gehause 22 kann zum Bei-
spiel aus rostfreiem Stahl oder Kohlenstoffstahl aufgebaut sein. Die Langsrichtung des Gehduses 22 ist
ungefahr parallel zur Langsrichtung des Trennmembrankomplexes 1. Ein Ende in Langsrichtung des Gehau-
ses 22 (d.h. das Ende auf der linken Seite in Fig. 3) ist mit einer Zufuhréffnung 221 versehen und das andere
Ende ist mit einer ersten Auslasséffnung 222 versehen. Die Seitenflache des Gehduses 22 ist mit einer zwei-
ten Auslasséffnung 223 versehen. Die Zufuhréffnung 221 ist mit dem Zufiihrer 26 verbunden. Die erste Aus-
lassoffnung 222 ist mit dem ersten Sammler 27 verbunden. Die zweite Auslasséffnung 223 ist mit dem zwei-
ten Sammler 28 verbunden. Der Innenraum des Gehauses 22 ist ein geschlossener Raum, der von dem das
Gehause 22 umgebenden Raum isoliert ist.

[0060] Die beiden Versiegelungsbauteile 23 sind entlang des gesamten Umfangs zwischen der Aul3enflache
des Trennmembrankomplexes 1 und der Innenoberflaiche des Gehauses 22 in der Nahe der beiden Enden
des Trennmembrankomplexes 1 in Langsrichtung angeordnet. Jedes Versiegelungsbauteil 23 ist ein anna-
hernd ringartiges Bauteil, das aus einem fir Gas und FlUssigkeit undurchlassigen Material aufgebaut ist. Bei
den Versiegelungsbauteilen 23 kann es sich zum Beispiel um O-Ringe handeln, die aus einem flexiblen Harz
aufgebaut sind. Die Versiegelungsbauteile 23 stehen in engem Kontakt mit der Auf3enoberflache des Trenn-
membrankomplexes 1 und der Innenoberflache des Gehauses 22 entlang des gesamten Umfangs. In dem in
Fig. 3 gezeigten Beispiel stehen die Versiegelungsbauteile 23 in engem Kontakt mit der AuRenoberflache der
Versiegelungsvorrichtung 21 und in indirektem engem Kontakt mit der Auf3enoberflache des Trennmembran-
komplexes 1 Uber die Versiegelungsvorrichtung 21. Der Teil zwischen den Versiegelungsbauteilen 23 und der
AuBenoberflache des Trennmembrankomplexes 1 sowie der Teil zwischen den Versiegelungsbauteilen 23
und der Innenoberflache des Gehduses 22 sind so abgedichtet, dass die Permeation von Gas und Flussigkeit
nahezu oder vollstédndig verhindert wird.

[0061] Der Zufuhrer 26 fuhrt dem Innenraum des Gehduses 22 Uber die Zufuhréffnung 221 ein Mischgas zu.
Der Zufiihrer 26 kann beispielsweise einen Pumpmechanismus wie ein Geblase oder eine Pumpe enthalten,
der das Mischgas in das Gehause 22 pumpt. Der Pumpmechanismus kann beispielsweise einen Temperatur-
regler und einen Druckregulator enthalten, die die Temperatur bzw. den Druck des dem Gehause 22 zuzu-
fihrenden Mischgases steuern. Der erste Sammler 27 und der zweite Sammler 28 kénnen z.B. ein Reservoir
fir das vom Gehause 22 gelieferte Gas oder ein Geblase oder eine Pumpe zur Férderung dieses Gases ent-
halten.
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[0062] Bei der Trennung des Mischgases wird zunachst der Trennmembrankomplex 1 hergestellt (Schritt
S11 in Fig. 4). Insbesondere wird der Trennmembrankomplex 1 an der Innenseite des Gehduses 22 ange-
bracht. Dann wird das Mischgas, das eine Vielzahl von Gasarten mit unterschiedlicher Permeabilitat in der
Zeolithmembran 12 enthalt, vom Zuflhrer 26 in das Innere des Gehauses 22 geleitet, wie durch einen Pfeil
251 angezeigt. Das Mischgas kann beispielsweise hauptsachlich aus CO, und N, aufgebaut sein. Das
Mischgas kann auch ein anderes Gas als CO, und N, enthalten. Der Druck des vom Zuflihrer 26 in das
Innere des Gehauses 22 zugeflihrten Mischgases (d.h. der Zufuhrdruck, der ein Gasdruck auf der Primar-
seite der Trennmembran 12 ist) kann beispielsweise im Bereich von 0,1 MPaG bis 20,0 MPaG liegen. Die
Temperatur des vom Zufiihrer 26 gelieferten Mischgases kann z.B. im Bereich von 10°C bis 250°C und vor-
zugsweise 20°C bis 150°C liegen.

[0063] Das vom Zufiihrer 26 dem Gehause 22 zugefihrte Mischgas wird vom linken Ende des Trennmem-
brankomplexes 1 in der Zeichnung in jedes Durchgangsloch 111 des Tragers 11 (d.h. in die Innenseite der
etwa zylinderartigen Trennmembran 12) eingeleitet. Ein hochpermeables Gas im Mischgas, d.h. ein hochper-
meables Gas, wird von der Aufenoberflache des Tragers 11 durch die Trennmembran 12 abgeleitet, die an
der Innenoberflache jedes Durchgangslochs 111 und des Tragers 11 ausgebildet ist. Dementsprechend wird
das hochpermeable Gas (z.B. CO,) von einem niedrigpermeablen Gas im Mischgas, d.h. einem Gas mit
niedriger Permeabilitat (z.B. N,), getrennt (Schritt S12).

[0064] Das von der Aullenoberflache des Tragers 11 abgeleitete Gas (im Folgenden auch als ,permeiertes
Gas® bezeichnet) wird Uber die zweite Auslassoffnung 223 zum zweiten Sammler 28 geleitet, wie durch
einen Pfeil 253 angezeigt, und vom zweiten Sammler 28 aufgefangen. Der Druck des vom zweiten Sammler
28 gesammelten Gases (d.h. der Permeatdruck, der ein Gasdruck auf der Sekundarseite der Trennmembran
12 ist) kann beispielsweise 0,0 MPaG betragen. Mit anderen Worten, die Differenz zwischen dem Zufuhr-
druck und dem Permeatdruck kann z.B. im Bereich von 0,1 MPa bis 20,0 MPa liegen. Vorzugsweise kann
die Differenz zwischen dem Zufuhrdruck und dem Permeatdruck grof3er als oder gleich 3,0 MPa sein. Das
permeierte Gas kann zusatzlich zu dem vorstehend erwahnten hochpermeablen Gas ein niedrigpermeables
Gas enthalten, das durch die Trennmembran 12 permeiert ist.

[0065] Im Mischgas dringt ein anderes Gas als das Gas, das durch die Trennmembran 12 und den Trager 11
hindurchgetreten ist (im Folgenden auch als ,nichtpermeiertes Gas*“ bezeichnet), durch jedes Durchgangs-
loch 111 des Tragers 11 von der linken Seite zur rechten Seite in der Zeichnung und wird durch den ersten
Sammler 27 (ber die erste Auslassoffnung 222 gesammelt, wie durch einen Pfeil 252 angezeigt. Der Druck
des vom ersten Sammler 27 gesammelten Gases kann beispielsweise ungefahr gleich dem Zufuhrdruck
sein. Das nicht-permeierte Gas kann zusatzlich zu dem vorstehend erwahnten niedrigpermeablen Gas auch
ein hochpermeables Gas enthalten, das nicht durch die Trennmembran 12 permeiert ist. Beispielsweise
kann das vom ersten Sammler 27 gesammelte nicht-permeierte Gas vom Zufiihrer 26 umgewalzt und dem
Inneren des Gehauses 22 wieder zugeflihrt werden.

[0066] Wie vorstehend beschrieben, wird bei der Trennung des Mischgases unter hohen Differenzdruckbe-
dingungen, bei denen eine grol3e Differenz zwischen dem Zufuhrdruck und dem Permeatdruck besteht, die
Temperatur des Gases, das die Trennmembran durchdrungen hat, tblicherweise durch den Joule-Thomson-
Effekt (auch JT-Effekt genannt) vermindert. Dadurch wird die Gastemperatur auf der Sekundarseite der
Trennmembran, d.h. die Permeattemperatur (d.h. die Temperatur des permeierten Gases), niedriger als die
Gastemperatur auf der Primarseite der Trennmembran, d.h. die Zufuhrtemperatur (d.h. die Temperatur des
Mischgases). Mit anderen Worten, die Temperatur des permeierten Gases wird durch den Joule-Thomson-
Effekt niedriger als die Temperatur des Mischgases.

[0067] Auf diese Weise besteht bei einem Temperaturabfall des durch die Trennmembran permeierenden
Gases die Gefahr einer Verschlechterung der Gasdiffusionseigenschaften der Trennmembran und einer
Abnahme der Permeabilitat. Wenn das Mischgas ein kondensierbares Gas enthalt, besteht auch die Gefahr
einer Verringerung der Permeanz als Folge der Kondensation des Gases, dessen Temperatur wahrend der
Permeation des Gases durch die Trennmembran gesunken ist, und der daraus resultierenden Verstopfung
der Poren in der Trennmembran. Das hier verwendete kondensierbare Gas bezieht sich auf ein Gas, dessen
Siedepunkt oder Sublimationspunkt bei normalem atmospharischem Druck héher als oder gleich minus 80°C
ist (z.B. CO, oder Kohlenwasserstoff). Wird hingegen die Temperatur des Mischgases erhoht, um die Gas-
kondensation oder dergleichen zu unterdriicken, wird das hochpermeable Gas im Allgemeinen weniger in
den Poren der Oberflache der Trennmembran adsorbierbar. Die Permeation des hochpermeablen Gases
durch die Poren wird durch Diffusion des hochpermeablen Gases innerhalb der Poren nach der Adsorption
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in den Poren auf der Oberflache der Trennmembran erreicht. Auch in diesem Fall besteht die Gefahr einer
Abnahme der Permeanz.

[0068] Im Ergebnis sorgfaltiger Untersuchungen haben die Erfinder der vorliegenden Anmeldung herausge-
funden, dass es moglich ist, das Auftreten eines Temperaturabfalls im permeierten Gas aufgrund des Joule-
Thomson-Effekts wahrend der Permeation durch die Trennmembran 12 zu verringern und dadurch eine
Abnahme der Permeanz fiir das hochpermeable Gas zu unterdriicken, ohne einen Ubermaligen Temperatur-
anstieg im Mischgas zu verursachen, wenn die Voraussetzungen so bestimmt werden, dass die Nusselt-Zahl
(Nu-Zahl) im Mischgas in einem geeigneten Bereich liegt. Um eine Abnahme der Permeanz zu unterdriicken,
muss die Nu-Zahl im Mischgas grof3er als oder gleich 2 und kleiner als oder gleich 10 sein. In diesem Fall
wird die Differenz AT (°C) zwischen der Zufuhrtemperatur und der Permeattemperatur kleiner als 90 % von
A-AP (°C). Dabei steht A fur den Joule-Thomson-Koeffizienten und AP fur den Wert, den man durch Subtrak-
tion des Permeatdrucks vom Zufuhrdruck erhalt.

[0069] Die Nu-Zahl ist ein Indikator, der den Grad der Zunahme der Warmeubertragungsfahigkeit eines
Fluids im Vergleich zum stationdren Zustand angibt. Je hoher die Nu-Zahl in dem der Trennmembran 12
zugefiihrten Mischgas ist, desto groRer ist die Warmeibertragungsfahigkeit des Mischgases. Wenn die Stro-
mung des der Trennmembran 12 zugeflhrten Mischgases turbulent ist, kann die Nu-Zahl wie folgt ausge-
drtickt werden:

Nu = 0,023Re*5pPr’3  (Ausdruck 1)
Re =U-d/v (Ausdruck 2)

Pr=v/k (Ausdruck 3)

[0070] In den Ausdriicken 1 bis 3 steht Nu fiir die Nu-Zahl, Re fir die Reynolds-Zahl (Re-Zahl) und Pr fir die
Prandtl-Zahl (Pr-Zahl). Aufterdem steht U fir die lineare Geschwindigkeit (m/s) des der Trennmembran 12
zugefiuihrten Mischgases und d steht fiir den Innendurchmesser (m) der anndhernd zylinderartigen Trenn-
membran 12, der eine Bezugslange ist. Wenn die Trennmembran 12 eine nicht kreisartige, rohrartige Quer-
schnittsform senkrecht zur Langsrichtung aufweist, gibt die Bezugslange d den vorstehend beschriebenen
aquivalenten Durchmesser (m) der Trennmembran 12 an, wie vorstehend erwahnt. Darliber hinaus steht v
fur die kinematische Viskositat (m2/s) des Mischgases und k fiir die Warmeleitfahigkeit (J/(s-m-k)) des Misch-
gases.

[0071] Bei der Abtrennung des Mischgases durch den vorgenannten Trennmembrankomplex 1 kann die Dif-
ferenz AT (°C) zwischen der Zufuhrtemperatur und der Permeattemperatur vorzugsweise kleiner als 60 %
von A-AP (°C) und bevorzugter kleiner als 10 % von A-AP (°C) unter dem Gesichtspunkt der weiteren Unter-
driickung einer Abnahme der Permeanz fiir das hochpermeable Gas betragen.

[0072] Bei der Trennung des Mischgases durch den vorstehend erwdhnten Trennmembrankomplex 1 kann
der Gradient, wenn Nu unter Verwendung von U als horizontaler Achse aufgetragen wird (d.h. der Gradient
einer durch die Methode der kleinsten Quadrate erhaltenen Naherungsgeraden: im Folgenden auch als ,Gra-
dient des Nu(gegen)U-Plots” bezeichnet), vorzugsweise gréer als oder gleich 1 und bevorzugter grof3er als
oder gleich 1,2 sein. Wenn der Gradient des Nu(gegen)U-Plots gréRer als oder gleich 1 ist, ist es mdglich,
die Nu-Zahl durch eine nur geringfiigige Anderung der linearen Geschwindigkeit (d.h. der Zufuhrgeschwindig-
keit) des der Trennmembran 12 zugefiihrten Mischgases stark zu verandern. Die Steigung des Nu(gegen)U-
Plots kann vorzugsweise kleiner als oder gleich 5 und bevorzugter kleiner als oder gleich 4 sein. Durch die
Einstellung des Gradienten des Nu-(gegen)U-Plots auf kleiner als oder gleich 5 ist es mdglich, Ubermafige
Variationen der Nu-Zahl als Reaktion auf Variationen der Zufuhrgeschwindigkeit des Mischgases zu unterdru-
cken und eine hochprazise Steuerung der Nu-Zahl zu erleichtern. Man beachte, dass der Gradient des Nu
(gegen)U-Plots auch als ,Gradient des Nu-Plots relativ zu U* bezeichnet wird.

[0073] Wie in Fig. 5 gezeigt, kann die vorstehend beschriebene Trenneinrichtung 2 weiterhin ein Heizteil 241
enthalten, das die Trennmembran 12 von der Permeatseite des permeierten Gases aus beheizt (d.h. die
Trennmembran 12 von der Seite des Tragers 11 aus beheizt). Dadurch wird das Auftreten eines Temperatur-
abfalls im permeierten Gas aufgrund des vorstehend beschriebenen Joule-Thomson-Effekts weiter vermin-
dert. In dem in Fig. 5 gezeigten Beispiel bedeckt das Heizteil 241 ungefahr die gesamte AuRenoberflache
des Gehauses 22. Bei dem Heizteil 241 kann es sich beispielsweise um einen elektrothermischen Flachen-
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heizer oder um einen Heizer handeln, der einen Stromungspfad aufweist, um ein erwarmtes Fluid entlang der
AuBenoberflache des Gehaduses 22 zu leiten.

[0074] Die Temperatur des Heizteils 241 kann beispielsweise die gleiche sein wie die Temperatur des Misch-
gases, das der Trennmembran 12 zugefihrt wird (d.h. die Zufuhrtemperatur). Die Temperatur des Heizteils
241 kann auch héher als oder niedriger als die Zufuhrtemperatur sein. Ist die Temperatur des Heizteils 241
niedriger als die Zufuhrtemperatur, kann die Differenz zwischen der Zufuhrtemperatur und der Temperatur
des Heizteils 241 beispielsweise kleiner als oder gleich 5°C sein. Die Temperatur des Heizteils 241 ist héher
als die Temperatur des permeierten Gases, das durch die Trennmembran 12 hindurchgetreten ist, ohne
durch das Heizteil 241 erwarmt zu werden, und die Differenz zwischen der Temperatur des Heizteils 241 und
der Temperatur des permeierten Gases kann beispielsweise grof3er als oder gleich 10°C sein.

[0075] Wie in Fig. 6 gezeigt, kann die vorstehend beschriebene Trenneinrichtung 2 weiterhin einen Warme-
isolator 242 enthalten, der den Raum auf der Permeatseite der Trennmembran 12 (d.h. den Raum, der sich
radial aufRerhalb der Auf3enoberflache des Tragers 11 innerhalb des Gehauses 22 befindet) von der umgeb-
enden Atmosphare isoliert, die eine niedrigere Temperatur aufweist als der Raum auf der Permeatseite (d.h.
die Atmosphére aulRerhalb des Gehduses 22). Auch in diesem Fall ist es mdglich, das Auftreten eines Tem-
peraturabfalls im permeierten Gas aufgrund des vorstehend beschriebenen Joule-Thomson-Effekts weiter zu
vermindern. In dem in Fig. 6 gezeigten Beispiel bedeckt der Warmeisolator 242 etwa die gesamte Aulen-
oberflache des Gehauses 22. Der Warmeisolator 242 kann zum Beispiel aus einem warmeisolierenden Mate-
rial aufgebaut sein. Es ist zu beachten, dass der Warmeisolator 242 und das vorgenannte Heizteil 241
zusammen in der Trenneinrichtung 2 vorgesehen sein kdnnen. In diesem Fall kann z.B. ein Teil der Aulen-
oberflache des Gehauses 22 mit dem Heizteil 241 und das verbleibende Teil der Auflenoberflaiche mit dem
Warmeisolator 242 bedeckt sein.

[0076] Nachfolgend wird die Beziehung zwischen der Nu-Zahl im Mischgas und einem Temperaturabfall im
permeierten Gas unter Bezugnahme auf die Tabellen 1 und 2 beschrieben. In den Beispielen 1 bis 7 und
den Vergleichsbeispielen 1 bis 3 wurde ein Mischgas, das 50 Volumenprozent CO, und 50 Volumenprozent
N, enthalt, der Trenneinrichtung 2 zugefihrt. Ein hochpermeables Gas im Mischgas war CO, und ein niedrig-
permeables Gas war No.

Tabelle 1
Differenz- Heizen | Wéarmeiso- [ Nu-Zahl | Umgebungs- | Zufuhrtem- Permeat-
druck AP lation temperatur peratur temperatur
(MPa) (°C) (°C) (°C)
Beispiel 1 8 gemacht | gemacht 9 0 60 57
Beispiel 2 8 gemacht | gemacht 5 0 60 55
Beispiel 3 8 - - 5 0 60 40
Beispiel 4 8 gemacht | gemacht 2 0 60 30
Beispiel 5 8 - gemacht 2 0 60 25
Beispiel 6 4 gemacht | gemacht 5 0 40 35
Vergleichs- 8 - - 1,5 0 60 2
beispiel 1
Vergleichs- 4 - - 1,5 0 40 5
beispiel 2
Tabelle 2
Permeanz A-AP Temperaturdifferenz AT AT/(A-AP)
(nMol/mZ2s-Pa) (°C) (°C) (%)
Beispiel 1 102 64 3 5
Beispiel 2 100 64 5 8
Beispiel 3 80 64 20 31
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Permeanz A-AP Temperaturdifferenz AT AT/(A-AP)
(nMol/m2s-Pa) (°C) (°C) (%)
Beispiel 4 70 64 30 47
Beispiel 5 60 64 35 55
Beispiel 6 75 38 5 13
Vergleichsbeispiel 1 30 64 58 91
Vergleichsbeispiel 2 35 38 35 92
Tabelle 3
Beispiel 7 Vergleichsbeispiel 3
Lineare Geschwindigkeit U Nu Lineare Geschwindigkeit U Nu
(m/s) (m/s)

1 2,3 1 1,3

2 3,7 2 2,1

3 5,6 3 3,2

[0077] In Tabelle 1 stellt der ,Differenzdruck AP“ die Differenz zwischen dem Zufuhrdruck und dem Permeat-
druck in der Trenneinrichtung 2 dar, wie vorstehend beschrieben. Im Feld ,Heizen* zeigt ,gemacht” an, dass
das Heizteil 241 ein Heizen durchgefihrt hat (siehe Fig. 5), und ,-“ zeigt an, dass das Heizteil 241 kein Hei-
zen durchgefuhrt hat. Im Feld ,Warmeisolation zeigt ,gemacht* an, dass der Warmeisolator 242 eine War-
meisolation durchgefuhrt hat (siehe Fig. 6), und ,-“ zeigt an, dass der Warmeisolator 242 keine Warmeisola-
tion durchgeflhrt hat. Die Erwdrmungstemperatur durch das Heizteil 241 betrug 60°C. Als Warmeisolator
242 wurde ein warmeisolierendes Material mit einer Dicke von 20 mm und Warmeisolationseigenschaften
(Warmeleitfahigkeit) von 0,05 W/(m-K) verwendet. Die Temperatur um die Trenneinrichtung 2 (im Folgenden
auch als ,Umgebungstemperatur® bezeichnet) betrug 0°C. In Tabelle 1 wurde die ,Nu-Zahl“ anhand der vor-
stehend beschriebenen Ausdriicke 1 bis 3 ermittelt.

[0078] In Tabelle 2 stellt ,Permeanz” die Permeanz fir das hochpermeable Gas (d.h. CO,) dar, die durch
Messung des permeierten Gases mit einem Massendurchflussmesser (MFM) und einem Gaschromatogra-
phen ermittelt wurde. ,Temperaturdifferenz AT ist die Differenz zwischen der Zufuhrtemperatur und der Per-
meattemperatur in Tabelle 1.

[0079] In Beispiel 1 betrug der Differenzdruck AP 8,0 MPa und das Heizen und die Warmeisolierung wurden
durch das Heizteil 241 bzw. den Warmeisolator 242 durchgefihrt. Die Nu-Zahl des Mischgases wurde auf 9
und die Zufuhrtemperatur auf 60°C eingestellt. Infolgedessen betrug die Permeattemperatur 57°C und AT
war 3°C. Der Wert des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 8, A-AP war 64°C und AT war 5% von A-AP. Mit
anderen Worten: AT/(A-AP) betrug 5 %. Die Permeanz betrug 102 nMol/(m2-s-Pa) und war hoch.

[0080] Beispiel 2 war das gleiche wie Beispiel 1, auller, dass die Nu-Zahl auf 5 gesetzt wurde. Die Permeat-
temperatur betrug 55°C und AT war 5°C. Der Wert des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 8, A-AP war 64°C
und AT war 8 % von A-AP. Die Permeanz betrug 100 nMol/(m2-s-Pa) und war hoch.

[0081] Beispiel 3 war das gleiche wie Beispiel 2, auRer, dass weder das vorstehend beschriebene Heizen
noch die Warmeisolation durchgefiihrt wurden. Die Permeattemperatur betrug 40°C und AT war 20°C. Der
Wert des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 8, A-AP war 64°C und AT war 31 % von A-AP. Die Permeanz
betrug 80 nMol/(m2-s-Pa) und war hoch.

[0082] Beispiel 4 war das gleiche wie Beispiel 1, aulRer, dass die Nu-Zahl auf 2 gesetzt wurde. Die Permeat-
temperatur betrug 30°C und AT war 30°C. Der Wert des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 8, A-AP war
64°C und AT war 47% von A-AP. Die Permeanz betrug 70 nMol/(m2-s-Pa) und war hoch.

[0083] Beispiel 5 war das gleiche wie Beispiel 4, auller, dass das vorstehend beschriebene Heizen nicht
durchgefiihrt wurde. Die Permeattemperatur betrug 25°C und AT war 35°C. Der Wert des Joule-Thomson-
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Koeffizienten A war 8, A-AP war 64°C und AT war 55% von A-AP. Die Permeanz betrug 60 nMol/(m2-s-Pa)
und war hoch.

[0084] Beispiel 6 war das gleiche wie Beispiel 2, auer, dass der Differenzdruck AP auf 4,0 MPa und die
Zufuhrtemperatur auf 40°C eingestellt wurde. Die Permeattemperatur betrug 35°C und AT war 5°C. Der Wert
des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 9,5, A-AP war 38°C und AT war 13% von A-AP. Die Permeanz
betrug 75 nMol/(m2-s-Pa) und war hoch.

[0085] Vergleichsbeispiel 1 war das gleiche wie Beispiel 3, auler, dass die Nu-Zahl auf 1,5 gesetzt wurde.
Die Permeattemperatur betrug 2°C und AT war 58°C. Der Wert des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 8,
A-AP war 64°C und AT war 91% von A-AP. Die Permeanz war 30 nMol/(mZ2-s-Pa) und niedrig.

[0086] Vergleichsbeispiel 2 war das gleiche wie Beispiel 6, aue, dass weder das vorstehend beschriebene
Heizen noch die Warmeisolation durchgefiihrt wurden und dass die Nu-Zahl auf 1,5 gesetzt wurde. Die Per-
meattemperatur betrug 5°C und AT war 35°C. Der Wert des Joule-Thomson-Koeffizienten A war 9,5, A-AP
war 38 und AT war 92% von A-AP. Die Permeanz betrug 35 nMol/(m2-s-Pa) und war niedriger als in Beispiel
6.

[0087] In den Beispielen 1 bis 6 wurde AT kleiner als 90 % von A-AP erreicht, indem die Nu-Zahl auf gréRer
als oder gleich 2 und kleiner als oder gleich 10 eingestellt wurde. Somit kann eine Abnahme der Permeanz im
Vergleich zu den Vergleichsbeispielen 1 und 2 (die Nu-Zahl war kleiner als 2) unterdriickt werden, bei denen
AT héher als oder gleich 90 % von A-AP war. In den Beispielen 1 bis 6 betrug AT auRerdem kleiner als 60 %
von A-AP. Somit kann eine Abnahme der Permeanz im Vergleich zu den Vergleichsbeispielen 1 und 2 stark
unterdrickt werden.

[0088] Mit Blick auf die Beispiele 1 bis 5, in denen der Differenzdruck AP 8 MPa betrug, war die Permeanz in
den Beispielen 1 und 2, in denen AT kleiner als 10 % A-AP war, war hoher als oder gleich 100
nMol/(m2-s-Pa) und hdher als die Permeanz in den Beispielen 3 bis 5 (60 nMol/(m2-s-Pa)) bis 80
nMol/(m2-s-Pa)), in denen AT 10% mehr als A-AP war. Dementsprechend kann eine Abnahme der Permeanz
weiter unterdriickt werden, indem AT auf kleiner als 10 % von A-AP eingestellt wird.

[0089] In Beispiel 2 unterdriickte das Heizen durch das Heizteil 241 und die Warmeisolation durch den War-
meisolator 242 weiter eine Abnahme der Permeanz im Vergleich zu Beispiel 3 (in dem weder das vorstehend
beschriebene Heizen noch die Warmeisolation durchgefihrt wurde). In Beispiel 4 unterdriickte das Heizen
durch das Heizteil 241 weiter eine Abnahme der Permeanz im Vergleich zu Beispiel 5 (in dem die vorstehend
beschriebene Erwdrmung nicht durchgefihrt wurde).

[0090] In Beispiel 7 wurde der Innendurchmesser der Trennmembran 12 auf 2 mm eingestellt und die lineare
Geschwindigkeit U des der Trennmembran 12 zugefihrten Mischgases wurde im Bereich von 1,0 m/s bis 3,0
m/s variiert. Der Differenzdruck AP wurde auf 4,0 MPa eingestellt. In Fallen, in denen die lineare Geschwin-
digkeit U 1,0 m/s, 2,0 m/s und 3,0 m/s betrug, lag die Nu-Zahl bei 2,3, 3,7 bzw. 5,6. Der Gradient des Nu
(gegen)U-Plots (d.h. der Gradient des Nu-Plots relativ zu U) war 1,5 und gréRer als oder gleich 1 und kleiner
als oder gleich 5.

[0091] Das Vergleichsbeispiel 3 war das gleiche wie Beispiel 7, aufder, dass der Innendurchmesser der
Trennmembran 12 auf 1 mm festgelegt wurde. In Fallen, in denen die lineare Geschwindigkeit U 1,0 m/s, 2,0
m/s und 3,0 m/s betrug, war die Nu-Zahl 1,3, 2,1 bzw. 3,2. Der Gradient des Nu (gegen) U-Plots (d.h. der
Gradient des Nu-Plots relativ zu U) war 0,85 und kleiner als 1.

[0092] In Beispiel 7 ist es moglich, die Nu-Zahl durch Einstellen des Gradienten des Nu(gegen)U-Plots im
Bereich von 1 bis 5 effizient zu erhéhen, indem die lineare Geschwindigkeit leicht erhoht wird, verglichen mit
Vergleichsbeispiel 3, bei dem der Gradient des Nu(gegen)U-Plots kleiner als 1 war. Dementsprechend ist es
selbst im Falle der Abtrennung eines gro3en Mischgasstroms madglich, das Auftreten eines Temperaturabfalls
im permeierten Gas aufgrund des Joule-Thomson-Effekts durch eine nur geringfligige Erhéhung der linearen
Geschwindigkeit des Mischgases zu verringern.

[0093] Obwohl bei dem vorstehend beschriebenen Mischgastrennverfahren das Mischgas der Innenseite
der Trennmembran 12 zugefihrt wird, kann das Mischgas beispielsweise von der AuRRenseite der rohrartigen
Trennmembran 12 zugefiihrt werden, die auf der AulRenoberflache eines rohrartigen Tragers ausgebildet ist.
In diesem Fall wird der aquivalente Durchmesser eines Strémungsweges des Mischgases aullerhalb der
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Trennmembran 12 als die vorstehend beschriebene Bezugslange d (m) verwendet, die zur Ermittlung der Nu-
Zahl eingesetzt wird. Der aquivalente Durchmesser ergibt sich aus der Division der vierfachen Querschnitts-
flache des Strémungsweges des Mischgases aulerhalb der Trennmembran 12 durch den benetzten Umfang
der Trennmembran 12 (in diesem Fall die Summe des &dulleren Umfangs der Trennmembran 12 und des
inneren Umfangs des Gehaduses 22) in einem Teilabschnitt senkrecht zur Langsrichtung der Trennmembran
12. In beiden Fallen, in denen das Mischgas von der Innenseite oder der AulRenseite der Trennmembran 12
zugefuhrt wird, wird das Mischgas der Oberflachenseite auf der dem Trager 11 der Trennmembran 12 gegen-
Uberliegenden Seite zugefiihrt und durchdringt den Trager 11, nachdem es die Trennmembran 12 durchdrun-
gen hat.

[0094] Wie vorstehend beschrieben, enthalt das Mischgastrennverfahren den Schritt des Herstellens der
Trennmembran 12 (Schritt S11) und den Schritt des Zuflhrens eines Mischgases, das eine Vielzahl von Gas-
arten enthalt, zu der Trennmembran 12 und des Bewirkens, dass ein Gas mit héherer Permeabilitat (d.h.
hochpermeables Gas) in dem Mischgas durch die Trennmembran 12 permeiert, um das hochpermeable Gas
von dem Mischgas zu trennen (Schritt S12). Wenn in Schritt S12, AP die Differenz zwischen dem Zufuhr-
druck, d.h. dem Gasdruck auf der Primarseite der Trennmembran 12, und dem Permeatdruck, d.h. dem Gas-
druck auf der Sekundarseite der Trennmembran 12, ist, und A der Joule-Thomson-Koeffizient ist, wird die Dif-
ferenz AT zwischen der Zufuhrtemperatur, die die Gastemperatur auf der Primarseite der Trennmembran 12
ist, und der Permeattemperatur, die die Gastemperatur auf der Sekundarseite der Trennmembran 12 ist, auf
kleiner als 90 % von A-AP gebracht, indem die Nu-Zahl im Mischgas grof3er als oder gleich 2 und kleiner als
oder gleich 10 eingestellt wird.

[0095] Auf diese Weise kann bei dem Mischgastrennverfahren das Auftreten eines Temperaturabfalls im per-
meierten Gas aufgrund des Joule-Thomson-Effekts wahrend der Permeation der Trennmembran 12 vermin-
dert werden, indem die Nu-Zahl grofer als oder gleich 2 und kleiner als oder gleich 10 eingestellt wird, ohne
einen UbermafRigen Anstieg der Zufuhrtemperatur des Mischgases zu verursachen. Mit anderen Worten, die
Temperaturdifferenz AT, d.h. die Differenz zwischen der Zufuhrtemperatur und der vorstehend beschriebenen
Permeattemperatur, wird verringert. Dadurch wird die Verschlechterung der Diffusionseigenschaften des per-
meierten Gases in den Poren der Trennmembran 12 unterdriickt, wodurch gleichzeitig die Wahrscheinlichkeit
verringert wird, dass die Adsorption des hochpermeablen Gases an der Trennmembran 12 gehemmt wird.
Dadurch wird auch das SchlieRen der Poren in der Trennmembran 12 aufgrund von Gaskondensation unter-
driickt. Infolgedessen ist es moglich, eine Abnahme der Permeanz fiir das hochpermeable Gas zu unterdri-
cken.

[0096] Vorzugsweise kann in Schritt S12 die Differenz (d.h. der Differenzdruck) AP zwischen dem Zufuhr-
druck und dem Permeatdruck héher als oder gleich 3,0 MPa sein. Bei dem vorstehend beschriebenen Misch-
gastrennverfahren ist es moglich, das Auftreten eines Temperaturabfalls im permeierten Gas aufgrund des
Joule-Thomson-Effekts zu verringern und eine Abnahme der Permeanz fiir das hochpermeable Gas zu
unterdriicken. Daher eignet sich dieses Verfahren insbesondere fir die Abtrennung eines Mischgases unter
hohen Differenzdruckbedingungen, bei denen ein relativ groer Temperaturabfall durch den Joule-Thomson-
Effekt wahrscheinlich ist.

[0097] Wie vorstehend beschrieben, ist es bevorzugt, dass der Gradient des Nu-Plots relativ zu U grof3er als
oder gleich 1 und kleiner als oder gleich 5 ist, wobei Nu die Nu-Zahl im Mischgas und U die lineare Geschwin-
digkeit (m/s) des Mischgases ist. Auf diese Weise kann die Nu-Zahl durch eine leichte Erh6hung der linearen
Geschwindigkeit effizient erhdht werden. Dementsprechend ist es selbst bei der Abscheidung eines grof3en
Mischgasstroms mdglich, das Auftreten eines Temperaturabfalls im permeierten Gas aufgrund des Joule-
Thomson-Effekts durch eine nur geringfligige Erhéhung der linearen Geschwindigkeit des Mischgases glins-
tiger zu gestalten. Infolgedessen ist es moglich, eine Abnahme der Permeanz fir das hochpermeable Gas zu
unterdriicken und eine schnelle Trennung eines gro3en Mischgasstroms zu erméglichen.

[0098] Wie vorstehend beschrieben, kann die Trennmembran 12 in Schritt S12 vorzugsweise von der Per-
meatseite aus beheizt werden. Dadurch wird das Auftreten eines Temperaturabfalls im permeierten Gas auf-
grund des Joule-Thomson-Effekts weiter vermindert.

[0099] In Schritt S12 kann der Raum auf der Permeatseite der Trennmembran 12 vorzugsweise von der
Umgebungsatmosphare isoliert werden, die eine niedrigere Temperatur als der Raum auf der Permeatseite
aufweist. Auch in diesem Fall ist es méglich, das Auftreten eines Temperaturabfalls im permeierten Gas auf-
grund des Joule-Thomson-Effekts weiter zu vermindern.
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[0100] Wie vorstehend beschrieben, kann die Differenz AT zwischen der Zufuhrtemperatur und der Permeat-
temperatur vorzugsweise kleiner als 60 % von A-AP betragen. Dadurch wird eine Abnahme der Permeanz fuir
das hochpermeable Gas weiter unterdrickt.

[0101] Vorzugsweise kann die Differenz AT zwischen der Zufuhrtemperatur und der Permeattemperatur klei-
ner als 10 % von A-AP betragen. Dadurch wird eine Abnahme der Permeanz fur das hochpermeable Gas,
wie in den Beispielen 1 und 2 gezeigt, weiter unterdriickt.

[0102] Wie vorstehend beschrieben, kann die Trennmembran 12 vorzugsweise eine rohrartige Form aufwei-
sen und einen aquivalenten Durchmesser von mehr als oder gleich 2 mm und kleiner als oder gleich 5 mm
aufweisen. Dadurch kann das Mischgas, das der Innen- oder AuRenseite der Trennmembran 12 zugefihrt
wird, leicht eine turbulente Stromung bilden und stellt die Nu-Zahl im Mischgas leicht grofier als oder gleich 2
ein.

[0103] Bevorzugter kann die Trennmembran 12 eine zylinderartige Form aufweisen, in die das Mischgas ein-
geleitet wird, und der vorstehend beschriebene aquivalente Durchmesser kann dem Innendurchmesser der
Trennmembran 12 entsprechen. Dadurch kann das der Innenseite der Trennmembran 12 zugefiihrte Misch-
gas leicht eine turbulente Strémung bilden und die Nu-Zahl im Mischgas leicht gréRer als oder gleich 2 wer-
den.

[0104] Wie vorstehend beschrieben, kann die Trennmembran 12 vorzugsweise eine Zeolithmembran sein.
Durch die Konfiguration der Trennmembran 12 aus Zeolithkristallen mit einheitlichen Molekilgrofien kann
eine selektive Permeation einer zu permeierenden Substanz vorteilhaft erreicht werden. Dadurch ist es mog-
lich, die zu permeierende Substanz effizient aus dem Mischgas abzutrennen.

[0105] Bevorzugter kann die Trennmembran 12 aus einem Zeolithen aufgebaut sein, der einen maximal 8-
gliedrigen Ring aufweist. Dadurch wird vorteilhaft eine selektive Permeation einer zu permeierenden Sub-
stanz mit relativ kleinen Molekulgrofien, wie H, oder CO,, erreicht und eine effiziente Abtrennung der zu per-
meierenden Substanz aus einem Substanzgemisch ermdglicht.

[0106] Das vorstehend beschriebene Gastrennverfahren kann das Auftreten eines Temperaturabfalls im per-
meierten Gas aufgrund des Joule-Thomson-Effekts verringern. Daher eignet sich dieses Verfahren insbeson-
dere fir den Fall, dass das durch die Trennmembran 12 permeierte Gas ein kondensierbares Gas enthalt
(d.h. fur den Fall, dass die Poren der Trennmembran 12 aufgrund der Kondensation des permeierten Gases
geschlossen sein kdnnen).

[0107] Das vorstehend beschriebene Verfahren zur Gastrennung eignet sich insbesondere fir Falle, in
denen das Mischgas eine oder mehrere Arten von Substanzen enthalt, ausgewahlt aus der Gruppe, die aus
Wasserstoff, Helium, Stickstoff, Sauerstoff, Wasser, Wasserdampf, Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Stickstoff-
oxiden, Ammoniak, Schwefeloxiden, Schwefelwasserstoffen, Schwefelfluoriden, Quecksilber, Arsin, Cyan-
wasserstoffen, Carbonylsulfiden, C1- bis C8-Kohlenwasserstoffen, organischen Sauren, Alkohol, Mercapta-
nen, Ester, Ether, Keton und Aldehyd besteht.

[0108] Die vorstehend beschriebene Trenneinrichtung 2 enthalt die Trennmembran 12 und den Zufiihrer 26,
der der Trennmembran 12 ein Mischgas zufiihrt, das eine Vielzahl von Gasarten enthalt. Die Trennmembran
12 trennt ein hochpermeables Gas (d.h. ein Gas mit hoher Permeabilitdt) im Mischgas vom Mischgas, indem
sie das hochpermeable Gas durchlasst. Wenn AP die Differenz zwischen dem Zufuhrdruck, d.h. dem Gas-
druck auf der Primarseite der Trennmembran 12, und dem Permeatdruck, d.h. dem Gasdruck auf der Sekun-
darseite der Trennmembran 12, und A der Joule-Thomson-Koeffizient ist, wird die Differenz AT zwischen der
Zufuhrtemperatur, die die Gastemperatur auf der Priméarseite der Trennmembran 12 ist, und der Permeattem-
peratur, die die Gastemperatur auf der Sekundarseite der Trennmembran 12 ist, auf kleiner als 90 % von
A-AP eingestellt, indem die Nu-Zahl im Mischgas grof3er als oder gleich 2 und kleiner als oder gleich 10 ist.
Dadurch wird eine Abnahme der Permeanz fiir das hochpermeable Gas in der gleichen Weise wie vorste-
hend beschrieben unterdriickt.

[0109] Das vorstehend beschriebene Mischgastrennverfahren und die Trenneinrichtung 2 kénnen auf ver-
schiedene Weise modifiziert werden.

[0110] Wenn die Trennmembran 12 beispielsweise eine rohrartige Form aufweist, kann der &quivalente
Durchmesser der Trennmembran 12 kleiner als 2 mm betragen oder gréRer als 5 mm sein. Wenn also die
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Trennmembran 12 eine annahernd zylinderartige Form aufweist, in die das Mischgas eingeleitet wird, kann
der Innendurchmesser der Trennmembran 12 kleiner als 2 mm oder mehr als 5 mm betragen. Es ist zu
beachten, dass die Form der Trennmembran 12 nicht auf eine rohrartige Form beschrankt ist und jede
andere Form aufweisen kann (z.B. eine flache, plattenartige Form).

[0111] In der Trenneinrichtung 2 sind Struktur, Form und Anordnung des Warmeisolators 242 nicht auf das
vorstehend beschriebene Beispiel beschrankt und kénnen auf verschiedene Weise modifiziert werden. Alter-
nativ kann der Warmeisolator 242 in der Trenneinrichtung 2 auch weggelassen werden.

[0112] In der Trenneinrichtung 2 sind die Struktur, die Form und die Anordnung des Heizteils 241 nicht auf
das vorstehend beschriebene Beispiel beschrankt und kénnen auf verschiedene Weise modifiziert werden.
In dem Fall, in dem der Trennmembrankomplex 1 den annahernd zylinderartigen Trager 11 und die Trenn-
membran 12, die die Aullenoberflache des Tragers 11 bedeckt, enthalt, kann das Heizteil 241 beispielsweise
ein annahernd stabartiges elektrothermisches Heizelement sein, das in den Innenraum des Tragers 11 einge-
setzt ist. Alternativ dazu kann das Heizteil 241 in der Trenneinrichtung 2 weggelassen werden.

[0113] Bei dem vorstehend beschriebenen Mischgastrennverfahren kann der Wert, der sich aus der Division
der Nu-Zahl im Mischgas durch die lineare Geschwindigkeit (m/s) des Mischgases ergibt, kleiner als 1 oder
groRer als 5 sein.

[0114] Bei dem vorstehend beschriebenen Mischgastrennverfahren kann die Differenz AP zwischen dem
Zufuhrdruck und dem Permeatdruck kleiner als 3 MPa betragen.

[0115] Das durch das vorstehend beschriebene Mischgastrennverfahren durch die Trennmembran 12 per-
meierende Gas enthalt nicht immer ein kondensierbares Gas.

[0116] Der Trennmembrankomplex 1 kann zusatzlich zu dem Trager 11 und der Trennmembran 12 eine
Funktionsmembran oder eine Schutzmembran enthalten, die auf die Trennmembran 12 laminiert sind. Bei
einer solchen Funktions- oder Schutzmembran kann es sich um eine Zeolithmembran, eine anorganische
Membran wie eine Siliziumdioxidmembran oder eine Kohlenstoffmembran oder eine organische Membran
wie eine Polyimidmembran oder eine Silikonmembran handein.

[0117] Die Zeolithmembran 12 kann aus einem Zeolith aufgebaut sein, in dem ein mehr als 8-gliedriger Ring
maximal ist. Die Trennmembran 12 kann auch eine andere Membran als eine Zeolithmembran sein (z.B. eine
vorstehend beschriebene anorganische oder organische Membran).

[0118] In der vorstehend beschriebenen Trenneinrichtung 2 und dem Mischgastrennverfahren kénnen auch
andere als die in der vorstehenden Beschreibung genannten Substanzen aus einem Mischgas abgetrennt
werden. Der Aufbau der Trenneinrichtung 2 ist nicht auf das vorstehend beschriebene Beispiel beschrankt
und kann auf verschiedene Weise modifiziert werden.

[0119] Die Konfigurationen der vorstehend beschriebenen bevorzugten Ausflihrungsform und der Variatio-
nen kdénnen in geeigneter Weise kombiniert werden, solange es keine gegenseitigen Widerspriche gibt.

[0120] Obwohl die Erfindung im Einzelnen gezeigt und beschrieben wurde, ist die vorangehende Beschrei-
bung in jeder Hinsicht erlduternd und nicht einschrankend. Es wird daher davon ausgegangen, dass zahlrei-
che Modifizierungen und Variationen ohne Abweichung von dem Umfang der Erfindung entwickelt werden
kénnen.

INDUSTRIELLE ANWENDBARKEIT
[0121] Die vorliegende Erfindung ist fur die Verwendung bei der Abtrennung eines Mischgases, wie eines
Abgases, das bei der integrierten Kohlevergasungs-Kombikraftwerkserzeugung (IGCC) emittiert wird, oder
jedes anderen Abgases anwendbar oder kann fur die Verwendung bei der Abtrennung einer Vielzahl von
Mischgasen, die kein Abgas sind, anwendbar sein.

Bezugszeichenliste

2 Trenneinrichtung

12 Trennmembran
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26 Zufihrer
S11 bis S12 Schritt
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ZITATE ENTHALTEN IN DER BESCHREIBUNG

Diese Liste der vom Anmelder aufgefiihrten Dokumente wurde automatisiert erzeugt und ist ausschliel3lich zur
besseren Information des Lesers aufgenommen. Die Liste ist nicht Bestandteil der deutschen Patent- bzw.
Gebrauchsmusteranmeldung. Das DPMA lbernimmt keinerlei Haftung fiir etwaige Fehler oder Auslassungen.
Zitierte Patentliteratur

- JP 2021093576 [0002]
- JP 4711425 [0005]
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Patentanspriiche

1. Mischgastrennverfahren, umfassend:

a) Herstellung einer Trennmembran; und

b) Zuflhren eines Mischgases, das eine Vielzahl von Gasarten enthalt, zu der Trennmembran und Bewir-
ken, dass ein hochpermeables Gas in dem Mischgas durch die Trennmembran permeiert, um das hochper-
meable Gas von dem Mischgas zu trennen, wobei in dem Vorgang b), wenn AP eine Differenz zwischen
einem Zufuhrdruck und einem Permeatdruck ist, wobei der Zufuhrdruck ein Gasdruck auf einer Primarseite
der Trennmembran ist, der Permeatdruck ein Gasdruck auf einer Sekundarseite der Trennmembran ist und
A ein Joule-Thomson-Koeffizient ist, eine Differenz AT zwischen einer Zufuhrtemperatur und einer Permeat-
temperatur, wobei die Zufuhrtemperatur eine Gastemperatur auf der Primarseite der Trennmembran ist, die
Permeattemperatur eine Gastemperatur auf der Sekundarseite der Trennmembran ist, auf kleiner als 90 %
von A-AP gebracht wird, indem eine Nu-Zahl in dem Mischgas auf grof3er als oder gleich 2 und kleiner als
gleich 10 eingestellt wird.

2. Mischgastrennverfahren nach Anspruch 1, wobei bei dem Vorgang b) die Differenz AP zwischen dem
Zufuhrdruck und dem Permeatdruck gréRer als oder gleich 3,0 MPa ist.

3. Mischgastrennverfahren nach Anspruch 1 oder 2, wobei ein Gradient eines Nu-Plots relativ zu U gré-
Rer als oder gleich 1 und kleiner als oder gleich 5 ist, wobei Nu die Nu-Zahl in dem Mischgas ist und U eine
lineare Geschwindigkeit (m/s) des Mischgases ist.

4. Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, wobei bei dem Vorgang b) die Trenn-
membran von der Permeatseite her beheizt wird.

5. Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriche 1 bis 4, wobei bei dem Vorgang b) ein Raum auf
der Permeatseite der Trennmembran von einer Umgebungsatmosphare isoliert wird, die eine niedrigere
Temperatur als der Raum auf der Permeatseite aufweist.

6. Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, wobei die Differenz AT zwischen der
Zufuhrtemperatur und der Permeattemperatur kleiner als 60 % von A-AP betragt.

7. Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, wobei
die Trennmembran eine rohrartige Form aufweist, und
die Trennmembran einen aquivalenten Durchmesser von grof3er als oder gleich 2 mm und kleiner als oder
gleich 5 mm aufweist.

8. Mischgastrennverfahren nach Anspruch 7, wobei
die Trennmembran eine zylinderartige Form aufweist, in die das Mischgas eingeleitet wird, und
der aquivalente Durchmesser ein Innendurchmesser der Trennmembran ist.

9. Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, wobei die Trennmembran eine Zeolith-
membran ist.

10. Mischgastrennverfahren nach Anspruch 9, wobei die Zeolithmembran aus einem Zeolith aufgebaut
ist, der einen maximal 8-gliedrigen Ring aufweist.

11.  Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriche 1 bis 10, wobei ein permeiertes Gas, das durch
die Trennmembran permeiert, ein kondensierbares Gas enthalt.

12. Mischgastrennverfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 11, wobei das Mischgas eine oder meh-
rere Arten von Substanzen enthalt, ausgewahlt aus einer Gruppe, bestehend aus Wasserstoff, Helium,
Stickstoff, Sauerstoff, Wasser, Wasserdampf, Kohlenmonoxid, Kohlendioxid, Stickstoffoxiden, Ammoniak,
Schwefeloxiden, Schwefelwasserstoffen, Schwefelfluoriden, Quecksilber, Arsin, Cyanwasserstoffen, Carbo-
nylsulfiden, C1- bis C8-Kohlenwasserstoffen, organischen Sauren, Alkohol, Mercaptanen, Ester, Ether,
Keton und Aldehyd.

13. Mischgastrenneinrichtung, umfassend:

eine Trennmembran; und
einen Zuflhrer, der der Trennmembran ein Mischgas zufiihrt, das eine Vielzahl von Gasarten enthalt,
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wobei die Trennmembran ein hochpermeables Gas in dem Mischgas von dem Mischgas abtrennt, indem
sie das hochpermeable Gas durch sie hindurch leitet, und

wenn AP eine Differenz zwischen einem Zufuhrdruck und einem Permeatdruck ist, wobei der Zufuhrdruck
ein Gasdruck auf einer Priméarseite der Trennmembran ist, der Permeatdruck ein Gasdruck auf einer Sekun-
darseite der Trennmembran ist und A ein Joule-Thomson-Koeffizient ist, eine Differenz AT zwischen einer
Zufuhrtemperatur und einer Permeattemperatur, wobei die Zufuhrtemperatur eine Gastemperatur auf der
Primarseite der Trennmembran ist, die Permeattemperatur eine Gastemperatur auf der Sekundarseite der
Trennmembran ist, auf kleiner als 90 % von A-AP gebracht wird, indem eine Nu-Zahl in dem Mischgas auf
gréRer als oder gleich 2 und kleiner als oder gleich 10 eingestellt wird.

Es folgen 3 Seiten Zeichnungen
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Anhéangende Zeichnungen
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Fig. 3
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