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Verfahren zur Herstellung von Ethylenoxid

Anwendungsgebiet der Erfindung:

Die Erfindung betrifft eine Verbesserung bei dem_Verfahren
zur Herstellung‘von Ethylenoxid durch die durch Silber kata-
_lysiefte'Dampfphasenoxydation von Ethylen, und genauer gesagt
ein wirtschaftliches Verfahren zur Herstellung von Ethylen-
oxid, bei dem Verluste an nichtumgesetztem Ethylen durch die
Anwendung von semipermeéblen Membran~Trennvorrichtungen auf
ein MindestmaB gesenkt werden, wodurch eine wirksame selekti-
ve Enffernung von Afgbn—Verdunnungsmitteln aus dem ProzeR-
kreislaufgas ohne nemnenswerte Ethylenverluste ermdglicht

wird. '

Charakteristik der bekannten technischen Lésungen:

Die Erzeuguhg von Ethylenoxid ist eine der wichtigsten gro-
technischen Reaktionen in der Welt mit einer derzeitigen Welt-
jahresproduktion von etwa acht,Millionén Tonnen/Jahr. Haufig
kann die Durchfihrung eines Verfahrens dieser GrdBenordnung im
Rahmen der groBtechnischen praktischen Anwendbarkeit davon abh&n-
~ gen, ob die MGglichkeit zur Erh6hung der Ethylenoxid-Ausbeute,
selbst um nur verhdltnismaBig geringe Mengen, oder ob uhgekehrt
die Mdglichkeit zur Senkung der Kosten, wenn auch nur um ver-
haltnism&Big geringe Betrige, bei einer Reihe von wichtigen Ele~
menten fiur das Verfahren gegeben ist.

Beli einem Hauptausfihrungsbeispiel des Verfahrens wird der fir
die Umsetzung mit Ethylen zugefiihrte Sauerstoff von einer teu-
ren Sauerstoffquelle bezogen, die im wesentlichen verhiltnis— —
méBig reinen Sauerstoff, d. h. 95+%, zusammen mit einem wesent-
lich geringeren, aber doch wichtigen Anteil von einem oder meh-
reren Verdiinnungsmitteln, z. B, Stickstoff, Argon und derglei-
- chen, liefert. Bei der Zugabe zu dem ProzeBkreislaufgas, ge-
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wohnlich in Verbindung mit einem Zusatzethyleﬁstrom, vermi=
schen sich der Sauerstoff und das Ethylen mit einer kon-
trollierten Menge anderer Verdinnungsmittel, anderer Reak-
tionsprodukte und Verunreinigungsstoffe, d. h. Kohlendioxid,
Argon, Stickstoff, Methan usw. Die genaue Konzentration der:
Bestandteile, die aufgenommen werden kdnnen, ist eine be-
deutende‘Vorauséétzung fir die Bestimmung-dér Zusammenset=~
zung des Reaktionsgases, weil es nach dem bisherigen Stand
der Technik keine wirtschaftliche Moglichkeit gab, um se-
lektiv einige dieser Verunreinigungen, vor allem Stickstoff
und Argon, auszuspiilen, ohne daB dabei auch groPe Mengen
wertvoller Einsatzgase, d. h. Ethylen, verloren gegangen
sind. In groBtechnischen Anlagén wird Gberschissiges Co,
gewdhnlich chemisch aus dem Reaktionskreislaufgas absor-
biert, indem der Gasstrom mit eiper heiBen Kaliumcarbonat-
lésung in Kontakt gebracht,‘das CO, mit Dampf ausgetrieben
und an die Atmosphédre bei einem minimalen Ethylenverlust
abgeblasen wird. Cbwohl solche Absorticonsanlagen teuer

sind und wahrend des Betriebes auch betrachtliche Mengen
Energie verbrauchen, sind sie doch immer noch wirtschaft-
lich wegen der Verringerung der Ethylenverluste, die sie
ermdglichen, zu'rechtfertigen. Nach dem bisherigen Stand
der Technik wurde der Konzentrationsgrad von Verdinnungs-
mitteln wie Argon und Stickstoff durch ein weniger teures
Spulsystem gesteuert, d. h. einen Entliftungs- oder AblaB-
schritt, der leider adch zum Verlust einer betrachtlichen
Ethylenmenge fihrt und somit eine geringere Ausbeute an
Ethylenoxid ergibt. B

Eine wesentliche Voraussetzung fir die Bildung einer géeig—
neten Zusémmensetzung des Réaktionsgases, das praktisch aus
einem groBeren Anteil von Verdinnungsbestandteilen zusammen
mit'Oé und CoH, besteht, ist die Bildung einer Zusammenset-
zung, bei der sehr hohe und unbesténdige Konzentrationen
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von Sauerstoff und/oder Ethylen vermieden werden. Anderen-
falls kann eine vollsténdige Véfbrennung des Ethylenanteils
‘unter Bildung von Co, und Wasseb_als Reaktionsprodukte, so-
wie die Gefahr einer durch die Uberschreitung der Entflamm-
barkeitsgrenze_der-Gaszusémmensetzung hervdrgerufenen Explo-
sion auftreten, Die in dem Gas vorhandene Argonmenge ist
hinsichtlich der Entflammbarkeitsfrage besonders wichtig,
well Argon ein besonders ‘unwirksamer Bestandteil fir die
Verringerung der Entflammbarkeit des Gasgemisches ist. Da-
her wurde eine Methode fir die selektive Uberwaéhung und
“wirtschaftliche Entfernung bestimmter Komponenten, vor al-
lem Argon, ohne nennenswerten Verlust an Reaktionsmittel-
gas, vor allém'Ethylén, schon seit langem im Faghgebiet-als
eine NotWendigkeit angesehen. |

US-PS 3.083.213 ist eine frihe Verdffentlichung iber die un-
erwiinschte Anwesenheit von Argon, vor allem hinsichtlich des
Entflammbarkeitsfaktors, in einem offenbarten Ethyienoxid~
verfahren. US-PS 3,119,837 beschreibt, daB Methan unter be-
stimmteﬁ Umsténden ein géeignetes Verdﬁnnhngsmittel in einem
‘Ethylenoxidproze® sein kann. GB-PS 1.321.095 betrifft ein
Ethylenoxidverfahren, in dem Ethylenmengeﬁ bis zu 40 bis 80
Volumend zul&ssig sind, und bei dem verschiedene Verdinnungs-
mittel mit Hilfe eines Entliftungsmechanismus gesteuert wer-
den.

In einer der vorliegenden Erfindung verwandten Erfindung

wird die Verwendung von semipermeablen Membranen fur die
selektive Entfernung von Co, und Argon aus einem Ethylen-
oxid-Kreislaufstrom beschrieben; bei dem Verfahren.der ver-
wandten Erfindung wird ein Einsatzstrom von Sauerstoff ge-
ringer Reinheit verwendet und vorzugsweise kein anderer An-
légenarbeitsvorgang zur Entfernung von CO, aus dem System
ausgefihrt,
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ziel der Erfindung:

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur
selektiven Entfernung von Argon aus dem Ethylen-SaUer§toff-
Kreislaufgasgemisch zur Verfiigung zu stellen.

Eine weitere erfindungsgemiBe Aufgabe betrifft ein.Verfahrenﬁ
zur Entfernung von Argon, bei dem gleichzeitig in dem Prozef-
kreislaufgas erwiinschte Argonkonzentrationen aufrechterhalten
werden, ohne daB damit ein erheblicher Verlust an Ethylen aus
dem Kreislaufgas verbunden ist.

Darlegung des Wesens der Erfindung:

Die Erfindung betrifft daher ein verbessertes Verfahren zur
Herstellung von Ethylenoxid, das folgende Schritte umfaBt:

die Umsetzung'vbn Ethylen mit einem im wesentlichen reinen,
2. B, mindestens 95 Mol%, vb%iugsweise 99+%, Sauerstoffein-
satzstrom in Gegenwart eines geeigneten Katalysators auf
Silberbasis, in einer Reaktionszone unter geeigneten Tempe-
raturen, zZ. B. etwa 200 bis 300 °C, und Uberatmosphéarischen
Driicken, z. B. etwa 100 bis 400 psia, wobei die Reaktion in
Gegenwart eines weilteren geeignéten Reaktionsgasgemischs er=~
folgt, d. h. etwa 5 bis 50 Mol} Ethylen, 5 bis 9 Mol} O,, 1
bis 25 Mol% Ar, 2 bis 15 Mol% COZ, 0,2 bis 1 Mol% HZO und 20
bis. 60 Molj kombiniert CH, und No; Entfernung des Ethylenoxid-
produktes aus dem Reaktions-Auslaufgasgemisch, z. B. in einer
Waschzone; Entfernung‘einer erwﬁnschtgn Menge von 002, de he
wobei die .durchschnittliche Entfernungsgeschwindigkeit vor-
zugsweise gleich der durch§chnittlichen Geschwindigkeit ist,
mit der 002 wahrend des Prozesses gebildet wird, aus dem
Reaktionsgasgemisch, vorzugsweise durch chemische Absorptions-
‘techniken; selektive Entfernung einer erwinschten Argonmenge,
d. h. bei einer durchschnittlichen Geschwindigkeit, die im
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wesentlichen gleich der Durchschnittsgeschwindigkeit ist, mit
der Argon in den Einsatzsauerstoffstrom eintritt, z. B. Ent-
fernung etwa 0,01 bis 0,5 Mol%‘des gesamten Reaktionsgasge-
mischs; wobei die Entfernung dadurch erfolgt, daB eine geeig-

nete Menge, z. B. etwa 0,5 bis 25 9, vorzugsweise 2 bis 5 %,
‘des Reaktionsgasgemischs durch eine geeignete semipermeable

Membranvorrichtung geleitet wird, d. h, eine auf einer Druck-
differenz von 10 bis 400 psi, vorzugsweise etwa 100 bis 250
psi, gehaltene Membranvorrichtung; Ersetzen des efschépften
Reaktionsmittelgasgemischs durch frisches Einsatzgut, d. h.
02 und 02H4, und Wiederholung des ProzeBkreislaufes,

In Fig. 1 wird-eine kurze Darstellung des bevorzugten Verfah-

rens der beschriebenen Erfindung gezeigt.

 Ethylenoxid wird heute groBtechnisch durch die silber~kataly-

sierte unvollsténdige Dampfphasenokydation von Ethylen mit mo-
lekularem Sauerstoff erzeugt. Im allgemeinen stellt das Pro-
dukt-Ethylenoxid im allgemeinen nur einen verh3ltnismiBig ge-
ringen Prozentanteil des die Oxydationsreaktionszone verlas-

‘senden Gesamtauslaufstromes dar, z. B. etwa 1 bis 3 Mol%. Den

Rest des Reaktorauslaufstromes bilden verschiedene. Verdln=~
nungsmlttel und Reaktionsnebenprodukte; die Verdinnungsmittel
haben die Aufgabe, die Moglichkeit von Explosionen und von un-
erwiinschten Verbrennbarkeitswerten, die wahrend der Reaktion
auftreten kdnnen, auszuschalten. Wenn die sogenannte Entflamm-
barkeitsgrenze, d. h, der Punkt, an dem die vollsténdige und
schnelle Oxydation von Ethylen zu CO2 und Wasser erfolgen
kann, Gberschritten ist, wird die Mdglichkeit einer gefahrli~-
chen Explosion zu einem sehr realen Faktor. Natirlich will

man unter Bedingungen arbéiten, durch die die Umwandlung von
Ethylen zu Ethylenoxidein Maximum aufweist, jedoch Sicher-
heitsprobleme unter Einhaltung einer industriell akzeptablen
Reaktionsgeschwindigkeit vermieden werden. In dem Bestreben,
eine:solche optimale Umgebung zu ermitteln, werden Gase wie
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‘Stickstoff und Methan absichtlich zugefihrt und zusammen mit
dem Reaktionsnebenprodukt, Kohlendioxid, und Argon, das als
eine Verunreinigung in das Sauerstoff-Einsatzgut gelangt, auf
vorbestimmten Konzentrationen in dem Kreislaufreaktionsgas ge-
halten. Das ZielVeingrjsolchen‘Festlegung'der Zusammensetzung
besteht darin, ein optimales Gemisch zu finden, das die siche-
re Umsetzung von maximalen Konzentrationen von Sauerstoff und
Ethylen zur Bildung von Ethylenoxid ermdglicht, wodurch die
Selektivitat des vorhandenen Ethylens zu Ethylenoxid erhéht
wird.,.

Einige der in dem Kreislaufgas vorhandenen Verdinnungsmittel
fihren infolge ihrer Herkunft zu einer allméhlichen Ansamm-
lung von Verunreinigungen, die in dem Reaktionsmittelgas-Ein-
satzstrdmen vorhanden sind. Das ist vermutlich bei Argon der
Fall, das als die Hauptverunreinigung, die in dem Sauerstoff=-
Einsatzstrom vorhanden ist, in das SYStem gelangt. Nach denm
bisherigen Stand der Technik war es nicht mdglich, eine ande-
re selektive MaRnahme zur Entfernung von {berschiissigem Argon.
zu. finden, das sich in dem System ansammelt, als durch einfa-
ches Ausspiilen einer bestimmten Menge des Kreislahfgasge-
mischs durch_einen~AblaBstrom,'der dann verworfen wird. Ein
solches Spiilgas enthalt leider auch eine hohe Ethylenkonzen-
tration und fihrt zu einem erheblichen Ethylenverlust,‘z. B.
von etwa 0,1 bis 5,0 MolY% des Gemischs, dessen Hohe von der
Argonkonzentration im Sauerstoffeinsatz- und dem Kreislauf-
gasstrom abhéngt.

Uberrasbhenderweise>wurde gefunden, daB durch den Einbau einer
geeigneten Semipermeablen Membranvorrichtung, z. B. entweder
einer einfachen Vorrichtung oder einer Mehrstufen-Membranaus-
fihrung, mit einer typischen Sepaﬁatorvorrichtung, die in ei-
nem Druckbeh&lter in einer einem R&hrenwirmeaustauscher analo-
gen Weise installiert ist, das Argon wirksam und selektiv aus
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dem Ubrigen Kreislaufgemisch extrahiert werden kann. Das Ein=-
'satzgas, d. h. eine Vorgesehene Menge des Kreislaufgasstromes,
wird zuerst der Mantelseite des Separators zugefiihrt. Da eine
‘erhebliche Druckdifferenz, z. B. von etwa 20 bis 400 psi, und
vorzugsweisé von etwa 100 bis 250 psi, zwischen den AuBen- und
Innenseiten des aus Fasérn bestehenden Membranrohres herrscht,
kann die Argonkomponente, die abgetrennt werden soll, leichter
durch den Membranfilm permeieren, wenn der GCasstrom die Lé&nge
des Bindels durchstrémt. Durch die resultierende selektive
Trennung ‘ergibt sich ein Permeatstrom mit einem betrachtlich
hdheren, z. B. von etwa 1,5 zu 1 bis 50 zu 1, Molverhaltnis
von Argon zu Ethylen an der Innenseite des ‘Membranrohres oder
der Faser als in dem Nicht-Permeat-, mit Ethylen angereicher-
ten Strom an der Mantelseite. Die relative Permeationsgeschwin-
digkeit jeder in dem Gasgemisch vorhandenen Komponente ist im
allgemeinen eine Funktion der Partialdruckdifferenz der einzel-
nen Komponente an der Faserwandung, sowie der Léslichkeit und
des Diffusionsvermégens der Komponente in der Faser. Eine brei-
te Palette anderer derartiger Membranvorrlchtungen, wie sie dem
mit Membrarien vertrauten Fachmann bekannt sind, liegen im Gel-
tungsberelch der Erfindung. ‘

Das erfindungsgeméBe Verfahren ist von der Art, bei der im we-
" sentlichen reiner molekularer Sauerstoff, im Gegensatz zu weni-
ger reinem Sauerstoff oder Luft, als Zusatzeinsatzgut zur Er-
génzung des bei der Reaktion verbrauchten Sauerstoffs verwen-
det wird. Gereinigter Sauerstoff, mit einem Sauerstoffgehalt
von mindestens 95 Moly wird als Zusatzstrom in das System ge=
leitet, wobei der Sauerstoff vorzugsweise mit einer zwischen
etwa 99,0 und 99,9 Moly liegendeaneinheit vofhanden ist. Es
ist gleichfalls zu empfehlen, im Bereich hoher Ethylenkonzen-
trationen zu arbeiten, um eine hohe Ethylenselektivit&t zu
Ethylenoxid zu erzielen, weil das ganz selbstversténdlich fur
groBtechnischen Betrieb ist, und daher kdnnen Ethylenkonzentra-
tionen bis zu etwa 40 bis 50 Mol% im Kreislaufgasgemisch vor-
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handen sein. Es wird bevorzugt, und ist eigentlich fir eine
effektive Arbeitsweise wichtig, daB das in dem Sauerstoff-
Zusatzéihsatzgut vorhandene Argon nicht gber den Bereich von
etwa 0,1 bis 5,0 Mol%, im allgemeinen etwa 0,5 Molj, des Sau-
erstoffeinsatzgutes hinausgeht. . ) '

Das aus dem Kreislauf-Reaktionsgasstrom auber den Einsatzgaseh
und den verschiedenen Vefanreinigungen bestehende Gasgemisch
enthalt auch erhebliche Mengen bestimmter Reaktionsprodukte,
z. B. das als Hauptnebenprodukt gebildete CO,, das nicht ent=
fernt worden ist, Wasser und eine kleine Menge nicht entfern-
tes Ethylenoxid. o

Ausflihrungsbeispiel:

Die Erfindung soll nachstehend an einem Beispiel erléutert
werden. Die dazugehdrige Zeichnung zeigt eine Anlage fir die
Durchfihrung des erfindungsgeméfen Verfahrens.

Das System besteht aus einer Reaktoranlage 2, die einen geeig-
neten, auf Silbermetall basierenden Katalysator enth&lt, der
den Fachleuten bekannt ist, z. B. wie er in der US-PS 3.725.307
beschrieben wird, sowie viele andere, und durch den ein Ethylen
und Sauerstoff enthaltendes, durch Leitung 4 eintretendes Ge-=
misch geleitet wird, wobei frisches Zusatzethylen und Sauer-
stoff vorher in Leitung 4 geleitet worden sind. Ein Reaktor-
auslaufstrom, der aus Ethylenoxid, nicht umgesetzten Einsatz-
gutkomponenten, verschiedenen Verdinnungsmitteln und Reak-
tionsnebenprodukten besteht, wird dyrch Leitung 6 ‘aus der
Reaktoranlage 2 abgezogen und geht, nachdem er vorzugsweise

in dem Warmeaustauscher 8 vorzugsweise durch Erwdrmen des ein-
tretenden Reaktoreinsatzgemischs in Leitung 4 gekihlt wurde,

in eine Waschanlage (oder'eine andere geéignete Trennvorrich=-
tung) 10, in der das Gasgemisch gewaschen wird, indem es mit

s
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einem'wéBrigen Strom oder einem anderen geeigneten Ethylen-
oxid-Waschmittel zusammengebracht wird, das durch‘Leitung i2
eintritt und die Anlage schlieBlich durch Leitung 14 verlaBt
und .das absorbierte Ethylenoxid enth&lt, wobei aus diesenm
Strom das EthylenoXid schlieflich als Produkt extrahiert wird.,
Der wvon EthYlenoxid freie Auslaufstrom flieBt durch Leitung 16
~aus der Waschanlage aus und geht durch einen Spriihseparator 18,
in dem vorhandene mitgefihrte Flissigkeit entfernt wird. Das
gewaschene Gas von dem Separator 18 strdmt durch Leitung 20
aus und gelangt in eine Verdichtervorrichtung 22, in der es
auf den verlangten Druck gebracht wird} Z. B. etwa 240 bis

340 psia. Der nun verdichtete Gasstrom geht durch Leitung 24,
wobei er im allgemeinen etwa 5 bis 15 Mol% Argon und 5 bis 15
Mbl% 002 enthilt, worauf der Kreislaufstrom geteilt wird, um

. Uberschissiges co, und {berschissiges Argon zu entfernen, wo-
bei im allgemeinen etwa 10 bis 20 % durch Leitung 26 in die
COZ-cntfernungselnrlchtung 28 gehen, etwa 0,5 bis 25 % durch
Leitung 30 in die semipermeable Membranvorrichtung 32 gelan—
gen, wadhrend der Ubrige Gasstrom durch die zurtick zum Reaktor
fihrende Umgehungsleitung 34 stromt.

In der Membranvorrlchtung 32, deren bevorzugte Konstruktion
oben beschrieben wurde, wird ein kleiner mit Argon angerei-
cherter und an Ethylen armer Permeatstrom (dessen Argonge=-
halt etwa 0,001 bis 0,1 Mol%, vorzugsweise etwa 0,01 © % des
gesamten Reaktionsgasgemischs betridgt) von dem eintretenden
Gasgemisch abgetrennt und am besten durch Leitung 33 abge-

- fohrt, z. B. indem er zu dem Verbrennungsofen oder dergleichen
geleitet wird, wéhrend der Nicht-Permeat-Strom, dessen Argon=-
konzentration vorzugsweise nur schwach reduziert ist, durch
Leltung 36 aus der Membranvorrichtung austritt, Glelchzeltlg
wird die Fraktion des Kreislaufgasgemischs, die in die CO,-
Entfernungseinrichtung 28 gelangt, vorzugsweise behandelt, um
co, in einer groBtechnischen Anlage durch herkémmliche MaBnah-
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men, die zu einem geringen Ethylenverdust fihren, z. B. ein
heiBes Carbonatwaschsystem oder dergleichen, zu entfernen,
wobei der extrahierte, an C02 reiche Strom vorzugsweise durch
Leitung 29 abgeblasen oder in anderer geeigneter Form abge-
leitet wird} Die behandelte, an C02.reduzierte'Fraktién vers-
.laBt die Entfernungsvorrichtung 28 durch Leitung 38 und ver-
~einigt sich vorzugsweise wieder mit dem umgeleiteten Strom in
R Léituhg 34 und dem austretenden Gas von der Membranvorrich-
tung 32 (Leitung 36), um das resultierende in Leitung 4 vor-
handene Kreislaufgas-ﬁinsatzgemisch zu bilden. Etwa 5 bis

25 % desvvorhandenen COé werden im allgemeinen in dieser Wei-
se aus dem System entfernt. Im allgemeinsten erfindungsgeméBen
Ausfﬁhrungsbeispiel kann die Entfernung von Argon ode;rVCO2 an
jeder beliebigen Stelle des ProzeBkreislaufes erfolgen, be-
giqnénd mit der Entfernung von Ethylenoxidprodukt aus.dem
Gasstrom bis hin zur Zugabe eines Ethylenzusatzstromes, ob-
‘ wohl'bevorzugt wird, in der oben beschriebenen Weise zu ver-
fahren. Andere geeignete Stellen fir die Argonentfernungs=-
Membraneinrichtung von besonderer Bedeutung sind an der Lei-
tung, die den die COZ-Entfernungsvorrichfung verlassenden
Gasstrom 38 enth&lt, und auch die Rickflihrung des Nicht-
_Permeat-Auélaufstromes von der Membranvorrichtung zur Ver-.
dichteransaugung (Leitung 20). |

Das behandelte Kreislaufgasgemisch wird dann vorzugsweise

durch Ethylen~- und Sauerstoff-Zusatzstrome 40 bzw. 42 ergénzt;’
wobel es einen weiten Spielraum hinsichtlich der genauen Eihe
“leitungsstelle gibt, und eine derartige Stelle bildet keinen
Teil der Erfindung. Der Strom geht vorzugsweise wieder durch
den Warmeaustauscher 8 und gelangt in den Reaktor, und das
Verfahren wird unendlich wiederholt.

Die gesteuerte Oxydationsreaktion kann bei zwischen 150 und
450 °c, vorzugsweise im Bereich von etwa 200 bis 300 °C, lie-
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genden Temperaturen ausgéﬁﬁhrt werden. Anwendbare Driicke rei-
chen von etwa 100 psia bis etwa 400 psia, obwohl hodhere Driicke
auf Wunsch ahgewandt_werden kénnen. Es. ist natirlich vorgese-
hen, daB die verschiedensten anderen Ausfihrungsformen neben
der beschriebenen fir die Anwendung bei der Erfindung geeig-

net sind. '
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Erfindungsanspruchn:

1. Verfahren zur Herstellung von Ethylenoxid, das darin be-
steht, daB’'Ethylen mit Sauerstoff zur Bildung von Ethylenoxid
in einer Reaktionszone in Gegenwart eines geeigneten, auf Sil-
ber basierenden Katalysators unter geeigneten Temperaturen und
liber atmosphérischen Dricken umgesetzt wird; wobei die Reak-
tion in der zusdtzlichen Anwesenheit eines geeigneten Reak-
tionsgasgemischs, das eine~002- und Argonkomponente enthalt,
erfolgt; _ -

das gebildete Ethylenoxid aus dem Reaktionsauslauf-Gasgemisch
entfernt wird; gekennzeichnet dadurch, dan

eine geeignete Menge Argon selektiv entfernt wird, indem eine
entsprechende Menge des Reaktionsgasgemischs durch eine geeig-
nete semipermeable Membranvorrichtung geleitet wird;

die verbrauchten Reaktionsmittelgase wieder ersetzt werden.

2. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daB es
sich bei dem dem Verfahren zugefihrten Sauerstoff um einen im
wesentlichen reinen,OZ—Strom handelt, der mindestens 95 Mol%

Oz,enthélt.

-

3. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daf der
Sauerstoff dem Verfahren als mindestens 99 Mol% O2 zugefihrt
wird.,

4, Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daf in.
dem Verfahren eine geeignete CO
tionsgemisch entfernt wird..

o-Menge selektiv aus dem Reak-

5. Verfahren nach Anspruch 4, gekennzeichnet dadurch, daB die
durchschnittliche Geschwindigkeit, mit der CO2 aus dem Reak-
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tiénsgas entfernt wird, im wesentlichen gleich der durchschnitt-
llohen Geschwindigkeit ist, mit der C02 wahrend des Ver‘ahrens
gebildet wird,

6. Verfahren nach AnspruchAi, gekennzeichnet dadurch, daR die
in denm Reéktiohsgasgemisch vorhandene Argonkomponente dem Reak-
tionsgas im wesentlichen als ein Verdinnungsmittel in dem.0.,-

. 2
Einsatzgasstrom zugefihrt wird.,

7. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daB die
Reaktionszone bei etwa 200 bis 300 °C und 690 bis 2758 kPa
(100 bis 400 psia) gehalten wirdes

8, Verfahren nach Anspruch 1, gékénnZeichnet dadurch, daR das
“ReaktlonsgaSQemisch etwa 5 bis 50 Mol Ethylen, 5 bis 9% O

1 bis 25 % Argon, 2 bis 15 % CO,, 0,2 bis 1 §§ Wasser und 20
- bis 60 % Methan und Stlckstoff kombiniert enthalt.

2.

9. Verfahren nach Anspruch 1, 'gekennzeichnet dadurch, dafR das
Ethylenoxidprodukt in einer entsprechenden Abtrlebszone aus dem
‘Auslaufgasgemisch entfernt wird.

10. Verfahren nach Anspruch 4, gekennzeichnet dadurch dall das
CO, mit Hilfe chen1scher Absorptlonstechnlken aus dem Reaktlons-
gasgemisch entfernt wird.

11. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, da8 die
_durchschnlttllche Geschwindigkeit, mit der Argon aus dem Gas-
gemisch entfernt wird, im wesentlichen gleich der durchschnitt-
lichen Geschwindigkeit ist, mit der es in das Reaktionsgasge-
misch in dem Einsatzsauerstoffstrom eintritt.

12. verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR die
aus dem Reaktionsgasgemisch entfernte Argonmenge etwa gleich
0,001 bis 0,1 Molj des gesamten Reaktionsgasgemischs ist.
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13. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daB etwa
0,5 bis 25 Mol% des Reaktionsgasgemischs durch die Membran-
trenneinrichtung geleitet werden.

14. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, da® die
Membraneinrichtung auf einer Druckdifferenz von etwa 138 bis
2758 kPa (20 bis 400 psi) gehalten wird.

15. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daB die
erschopften Reaktionsmittelgase entsprechend mit frischem Ein-
satzgut ergédnzt werden.

16. Vertahren nach Anspruch 15, gekennzeichnet dadurch, da® es
sich bei den erschépften Reaktionsmitteln um Ethylen und Sauer-
stoff handelt.

17. Verfahren nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR der
ProzeBkreislauf kontinuierlich wiederholt wird.

18, Verfahren nachhAnsprUCh 1, gekennzeichnet dadurch, daB das
Verhdltnis von Argon zu Ethylen in dem mit Argon angerelcherten
Permeatstrom im Vergleich zu dem mit Ethylen angereicherten
Nicht-Permeatstrom von etwa 1,5 zu 1 bis 50 zu 1 reicht,

19. Verfahren ngch Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch daB das
Verfahren in der Dampfphase abl&uft,

Hierzu 1 Blatt Zeichnung.
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