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VERFAHREN ZUR GEWINNUNG VON STICKSTOFF AUS LUFT

Beschrieben wird ein Verfahren zur Gewinnung von
Stickstoff aus Luft unter Verwendung eines Membranmo-
duls, welches einen Luftstrom in ein Stickstoff-angerei-
chertes Retentat und ein Sauerstoff-angereichertes Per-
meat trennt, bei welchem auf der Permeat-Seite des
Membranmoduls ein Sauerstoff-armes Abgas eingeleitet
wird, sowie eine Vorrichtung, die zur Durchfiihrung dieses
Verfahrens geeignet ist.
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Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Gewinnung von Stickstoff aus Luft sowie
eine Vorrichtung zur Durchfiihrung eines derartigen Verfahrens.

Verfahren und Vorrichtungen zur Gewinnung von Stickstoff aus Luft mit Hilfe von Membranmo-
dulen sind an und fiir sich bekannt und finden auch grofitechnischen Einsatz. Hierbei erfolgt die
Trennung von Sauerstoff und Stickstoff mittels Permeation, wobei ein Stickstoff-angereichertes
Retentat und ein Sauerstoff-angereichertes Permeat gewonnen wird. Die Konzentrationen an
Stickstoff im Retentat und Sauerstoff im Permeat sind von den jeweils angewendeten Prozess-
Parametern abhangig, generell ist fiir eine erhohte Stickstoff-Qualitdt immer ein erhdhter Energie-
einsatz erforderlich (hoherer Druck, niedrigere Ausbeute in Bezug auf eingesetzte Druckluft, etc.).
Verbesserte Verfahren zur Steigerung der Stickstoff-Ausbeute oder zur effizienteren Nutzung von
Energie im Zuge eines derartigen Verfahrens sind daher wiinschenswert.

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht daher darin, ein Verfahren zur Gewinnung von
Stickstoff aus Luft zur Verfiigung zu stellen, welches eine erhdhte Stickstoff-Ausbeute und/oder
einen effizienteren Energieeinsatz ermoglicht.

Die vorliegende Erfindung betrifft daher ein Verfahren zur Gewinnung von Stickstoff aus Luft
unter Verwendung eines Membranmoduls, welches einen Luftstrom in ein Stickstoff-angereichertes
Retentat und ein Sauerstoff-angereichertes Permeat trennt, welches dadurch gekennzeichnet ist,
dass auf der Permeat-Seite des Membranmoduls ein Sauerstoff-armes Abgas eingeleitet wird.

Durch die Einleitung eines Sauerstoff-armen Abgases auf der Permeat-Seite wird die Triebkraft
des Membranmoduls erhéht und so eine kleinere Membranoberflache bzw. ein geringerer Energie-
bedarf zur Durchfiihrung eines derartigen Verfahrens nétig. Der erfindungsgeméRe Abgas-Strom
hat einen im Vergleich zum Permeat verminderten Sauerstoff-Partialdruck und steigert dadurch die
Fahigkeit der Membran, Sauerstoff aus dem Luftstrom zu entfernen. Dadurch kann - bei gleicher
Verfahrensfiihrung wie im Stand der Technik - erfindungsgemaf die Stickstoff-Ausbeute gesteigert
werden. Andererseits kann mit dem erfindungsgemaBen Verfahren eine Energieersparnis von
30 % und mehr erzielt werden.

Vorzugsweise erfolgt die Art der Zuleitung des Abgases im Gegenstrom, sodass das Gemisch
aus Permeat und Abgas eine in seiner Stromungsrichtung zunehmende Sauerstoff-
Partialdruckdifferenz im Vergleich zum lokal im Modul anfallenden Permeat aufweist und dadurch
die Fahigkeit der Membran, Sauerstoff aus dem Luftstrom zu entfernen, noch weiter gesteigert
werden kann.

Fir das erfindungsgemaRe Verfahren kénnen an sich bekannte Vorrichtungen und Verfah-
rensparameter. verwendet werden. Bei der Einleitung des Abgases sollte nur darauf geachtet
werden, dass es zu keinen Kondensationsprozessen kommt. Beispielsweise solite daher das
Abgas stets entweder liber dem Saure-Taupunkt gefiihrt werden oder aber eventuell im Abgas-
strom vorhandene Sauren durch geeignete Filter entfernt werden. Die Temperatur des Abgases
sollte natiirlich auch so gewahlt werden, dass die Membran nicht nachhaltig geschadigt wird.
Vorzugsweise wird daher das Abgas derart konditioniert zugeleitet, dass der Taupunkt von eventu-
ell im Abgasstrom vorhandenen Sauren oder von Wasserdampf nicht unterschritten wird und somit
keine Kondensationsprozesse auftreten konnen.

Vorzugsweise wird erfindungsgemaR das Abgas an jener Stelle im Membranmodul eingeleitet,
an welcher der Sauerstoff-Gehalt des Abgases dem Sauerstoff-Gehalt des Permeats entspricht.
Bei der bevorzugten Zuleitung des Abgases im Gegenstrom streicht das Abgas dann in Richtung
zunehmender Sauerstoff-Partialdruckdifferenz an der Membran entlang und erhéht dadurch die
Triebkraft des Membranmoduls.

Besonders gut ist die Gesamt-Energiebilanz des erfindungsgemaRen Verfahrens natlirlich
dann, wenn das Abgas aus einem Verbrennungs-Motor eingeleitet wird, der im Zuge des Stickstoff-
Gewinnungs-Verfahrens eingesetzt wird, insbesondere zur Komprimierung der Luft vor der Leitung
Uber das Membranmodul. Damit kann eine - sonst véllig ungenutzte - Komponente wiederum im
Verfahren in effizienter Weise eingesetzt werden. Die im Zuge derartiger Verfahren haufig verwen-
deten Motoren sind Gas- oder Dieselmotoren. Vorzugsweise wird daher erfindungsgemaR das
Abgas von einem Verbrennungsmotor eingeleitet, insbesondere von einem Gas- oder Dieselmotor.

Die Art und Natur des Abgases ist an sich nicht kritisch. Wesentlich ist nur, dass es Sauerstoff-
arm ist, also einen geringeren Sauerstoff-Gehalt als Luft (21 %) aufweist. Im Prinzip sind daher alle
Abgase, die weniger als etwa 20 % Sauerstoff aufweisen, zur Verwendung im erfindungsge-
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malen Verfahren geeignet. Selbstverstandlich sind aus Kostengriinden méglichst billige Abgase
einzusetzen, die auch an Ort und Stelle leicht und ékonomisch verfigbar sind. Daher kommen
erfindungsgeman Abgase mit einem Sauerstoff-Gehalt von 0,1% bis 18% bevorzugt zum Einsatz.
Typische Abgase von Diesel- und Gasmotoren haben einen Sauerstoff-Gehalt von 7% bis 18%,
insbesondere 10% bis 156%. Erfindungsgeman sind aber auch Rauchgase aus anderen Verbren-
nungsprozessen einsetzbar. Auch kénnen z.B. gereinigte Mullverbrennungsgase eingesetzt wer-
den. Vorzugsweise soliten die Abgase séaurefrei sein (z.B. durch einen Saure-Abscheidungsschritt).
Bevorzugterweise haben die erfindungsgeman einzuleitenden Abgase einen Sauerstoff-Gehalt von
1% bis 16%, insbesondere von 8% bis 15%.

GemaR einem weiteren Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung auch eine Vorrichtung zur
Gewinnung von Stickstoff aus Luft unter Verwendung eines Membranmoduls, welches einen
Luftstrom in ein Stickstoff-angereichertes Retentat und ein Sauerstoff-angereichertes Permeat
trennt, welche dadurch gekennzeichnet ist, dass im Membranmodul eine Permeat-seitige Abgas-
Zuleitung vorgesehen ist.

Vorzugsweise weist die Vorrichtung weiters einen Kompressor auf, mit welchem die Luft vor
der Leitung Uber das Membranmodul komprimiert wird, wobei der Kompressor durch einen
Verbrennungsmotor angetrieben wird, dessen Abgas tber eine Zuleitung Permeat-seitig in das
Membranmodul einleitbar ist.

Damit kbnnen an sich bekannte und verwendete Vorrichtungen zur Gewinnung von Stickstoff in
leichter Weise an das erfindungsgemafe Verfahren adaptiert werden, indem lediglich das Abgas
des Kompressors uUber eine Zuleitung im Membranmodul eingeleitet wird. Damit muss das Filter-
modul nur geringfiigig geandert werden.

Die Erfindung wird anhand der nachfolgenden Beispiele und der Zeichnungsfiguren, auf die sie
selbstverstandlich nicht eingeschrankt ist, naher erléutert.

Es zeigt:

Fig. 1: das Prozess-FlieBbild eines erfindungsgeméalen Verfahrens.

Fig. 2: Betrieb ohne Abgas im Permeatraum

Fig. 3: Betrieb mit Abgas im Permeatraum

Gemaf der in Fig. 1 dargestellten Vorrichtung wird das Feedgas (Luft (1)) Gber einen Kom-
pressor (2) einem Membranmodul (3) zugeleitet. Das Retentat (Stickstoff-angereichert (4)) wird
uber ein Ventil (5) vom Membranmodul abgeleitet, das Permeat (Sauerstoff-angereichert (6)) wird
mit Abgas (7) versetzt, wobei das Abgas vorzugsweise aus dem Kompressor (2) stammt.

Beispiel:

Vergieich des Betriebes ohne Abgas mit dem Betrieb mit Abgas

Betrieb ohne Abgas im Permeatraum

Ein Gaspermeationsmodul mit einer Sauerstoff-selektiven Hohlfaser-Membran auf Basis von
Polyimid wurde bei einem konstanten Feed-seitigen Druck von 5 bar und konstantem Permeat-
seitigen Druck von 1 bar (Atmosphérendruck) betrieben. Das Permeat wurde Gehause-seitig im
Gegenstrom gefiihrt. Durch Einstellen des Retentat-seitigen Ventils (5) wurde eine Sauerstoff-
Restkonzentration von 1%, 2%, 3%, 4% bzw. 5% im Retentat erzielt. Fur jeden dieser Betriebszu-
stande wurde die Sauerstoff-Konzentration im Permeatraum an vier, gleichmafig tber die Lange
des Moduls verteilten Positionen im Modul durch Einbringen eines Sauerstoff-Sensors gemessen.
Die gemessenen Konzentrationsprofile sind in Fig.2, Betrieb ohne Abgas im Permeatraum, darge-
stellt. Position 1 ist dem Austrittspunkt des Permeats aus dem Modul am nachsten.

Betrieb mit Abgas im Permeatraum

Fur den Betrieb mit Abgas im Permeatraum wurde ein Stickstoff-Sauerstoffgemisch bestehend
aus 90% Stickstoff und 10% Sauerstoff bereitgestellt. Es wurde derselbe Gaspermeationsmodul
mit einer Sauerstoff-selektiven Hohifaser-Membran auf Basis von Polyimid (wie aus dem Versuch
ohne Abgas im Permeatraum) bei einem konstanten Feed-seitigen Druck von 5 bar und konstan-
tem Permeat-seitigen Druck von 1 bar (Atmospharendruck) betrieben. Das Permeat wurde Gehéau-
se-seitig im Gegenstrom gefuhrt. Zuséatzlich wurde der beschriebene Abgasstrom Permeat-seitig
an Position 1 (beim Betrieb mit einer Sauerstoff-Restkonzentration von 1% im Retentat), an Positi-
on 2 (beim Betrieb mit einer Sauerstoff-Restkonzentration von 2% im Retentat) bzw. an Position 4
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(beim Betrieb mit Sauerstoff-Restkonzentrationen von 3%, 4% bzw. 5% im Retentat) zugefiihrt. Der
Volumenstrom des zugefiilhrten Abgases betrug das Zweifache des Retentatvolumenstromes.
Durch Regelung des Retentat-seitigen Ventils (5) wurde je nach Abgas-Zufiihrposition eine Sauer-
stoff-Restkonzentration von 1%, 2%, 3%, 4% bzw. 5% im Retentat eingestellt. Fir jeden dieser
Betriebszustinde wurde die Sauerstoff-Konzentration im Permeatraum an vier, gleichmafig uber
die Lange des Moduls verteilten Positionen im Modul durch Einbringen eines Sauerstoff-Sensors
gemessen. Die gemessenen Konzentrationsprofile sind in Fig.3, Betrieb mit Abgas im Per-
meatraum, dargestellt. Position 1 ist dem Austrittspunkt des Permeats aus dem Modu!l am néachs-
ten. Aus den gemessenen Volumenstromen wurde die Leistungssteigerung bei gleicher Sauer-
stoffkonzentration im Retentat (bezogen auf den Versuch ohne Abgas) berechnet (Tab. 1). Die
Leistungssteigerung ist erwartungsgeman bei einem Restsauerstoffgehalt von 5% im Retentat am
groften und betragt 32,6%.

In einer weiteren Versuchsserie wurde die Einstellung des Retentatventils (5) aus dem Versuch
ohne Abgas im Permeatraum fiir die Sauerstoff-Restkonzentrationen von 1%, 2%, 3%, 4% bzw.
5% im Retentat beibehalten (gleiche Retentatvolumenstrome wie ohne Abgas) und lediglich das
oben beschriebene Abgas in den Permeatraum an den oben beschriebenen Positionen zugefihrt.

Erwartungsgemafl wurde bei diesem Versuchsbetrieb eine Absenkung der Sauerstoff-
Restkonzentration beobachtet (siehe Tab. 1). So konnte etwa fiir den Betriebspunkt von 5% Sau-
erstoff-Restkonzentration im Retentat ohne Abgas im Permeatraum eine Absenkung auf 3,3%
Sauerstoff im Retentat mit Abgas im Permeatraum erzielt werden.

Die Ergebnisse sind in Fig. 2 und 3 sowie in der nachfolgenden Tabelle 1 dargestelit:

Tabelle 1:  Leistungssteigerung durch Abgasbetrieb auf der Permeatseite von Gaspermeati-
onsmodulen zur Anreicherung von Stickstoff aus Luft (Restsauerstoffgehalt im Abgas betragt 10%)

Abgasbetrieb Abgasstrom = 2 x Retentatvolumenstrom variable Abgaseinleit-
position wie Diagramm

Restsauerstoffgehalt 5,0% 4,0% 3,0% 2,0% 1,0%

Leistungssteigerung 32,6% 30,4% 18,8% 5,4% 3,.2%

bei gleicher O,-

Retentat-

Konzentration

Absenkung der O;- 3,3% 3,0% 2,6% 1,7% 0,9%
Restkonzentration
bei gleichem
Retentatstrom
PATENTANSPRUCHE:

1. Verfahren zur Gewinnung von Stickstoff aus Luft unter Verwendung eines Permeations-
membranmoduls, welches einen Luftstrom in ein Stickstoff-angereichertes Retentat und
ein Sauerstoff-angereichertes Permeat trennt, dadurch gekennzeichnet, dass auf der
Permeat-Seite des Permeationsmembranmoduls ein Sauerstoff-armes Abgas eingeleitet
wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das Abgas im Gegenstrom
eingeleitet wird.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass das Abgas derart
konditioniert zugeleitet wird, dass der Taupunkt von eventuell im Abgasstrom vorhandenen
Séauren oder von Wasserdampf nicht unterschritten wird.

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass das Abgas
an jener Stelle im Permeationsmembranmodul eingeleitet wird, an welcher der Sauerstoff-
Gehalt des Abgases dem Sauerstoff-Gehalt des Permeats entspricht.
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Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass das Abgas
aus einem Verbrennungs-Motor eingeleitet wird, der im Zuge des Stickstoff-Gewinnungs-
Verfahrens eingesetzt wird, insbesondere zur Komprimierung der Luft vor der Leitung Gber
das Permeationsmembranmodul.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass das Abgas
von einem Verbrennungsmotor eingeleitet wird, insbesondere von einem Gas- oder Die-
selmotor.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass ein Abgas
mit einem Sauerstoff-Gehalt von 0,1% bis 18%, vorzugsweise von 7% bis 18%, insbeson-
dere von 10% bis 15%, eingeleitet wird.

Vorrichtung zur Gewinnung von Stickstoff aus Luft unter Verwendung eines Permeations-
membranmoduls, welches einen Luftstrom in ein Stickstoff-angereichertes Retentat und
ein Sauerstoff-angereichertes Permeat trennt, dadurch gekennzeichnet, dass im Per-
meationsmembranmodul eine Permeat-seitige Abgas-Zuleitung vorgesehen ist.
Vorrichtung nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass die Vorrichtung weiters
einen Kompressor aufweist, mit welchem die Luft vor der Leitung iber das Permeations-
membranmodul komprimiert wird, wobei der Kompressor durch einen Verbrennungsmotor
angetrieben wird, dessen Abgas (ber eine Zuleitung Permeat-seitig in das Permeations-
membranmodul einleitbar ist.

HIEZU 3 BLATT ZEICHNUNGEN
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