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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　バイオガスを含む低級炭化水素を導入して、触媒によって水素と炭素に分解反応させ、
生成された水素および残ガスを取り出す反応管と、前記水素を燃焼ガスとして前記反応管
を加熱する加熱手段と、前記反応管から取り出された生成水素を前記加熱手段に供給する
供給路と、前記残ガスを前記反応管に供給する未反応ガス返流管と、前記供給路に設けら
れ、前記反応管の加熱に必要な水素流量に調整する流量調整器とを備えることを特徴とす
るエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステム。
【請求項２】
　前記反応管から取り出されたガスから生成水素を分離する水素分離手段を備え、前記供
給路は、前記水素分離手段で分離された前記生成水素を前記加熱手段に供給するものであ
ることを特徴とする請求項１記載のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシス
テム。
【請求項３】
　前記流量調整器の上流側で、前記供給路に水素貯蔵部が介設されていることを特徴とす
る請求項１または２に記載のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステム。
【請求項４】
　前記触媒は、鉄またはニッケルを含むものであることを特徴とする請求項１～３のいず
れかに記載のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステム。
【請求項５】
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　前記加熱手段は、前記反応管の適所を加熱する水素バーナー及び水素加熱炉を備えるこ
とを特徴とする請求項１～４のいずれかに記載のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解
プロセスシステム。
【請求項６】
　前記加熱手段は、燃焼ガスに、反応により生じた未反応のメタン、当該システム以外の
他のプロセスから発生するオフガスの一部を含むことを特徴とする請求項１～５のいずれ
かに記載のエネルギー自立型水素低級炭化直接分解プロセスシステム。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　この発明は、メタンなどの低級炭化水素を直接分解して高純度水素とナノサイズ機能性
炭素とを製造する技術分野に関するものであって、生成した水素の一部を燃料として使用
して、反応に利用する自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムに関するものである
。
【背景技術】
【０００２】
　通常、化学反応には熱エネルギーを必要とするものが多く、化学反応を行う反応管を加
熱するなどの方法が採られている。一般的に、反応管の加熱源としては電気的なヒーター
で加熱する方法と、メタンガスやプロパンガスなどの可燃性の炭化水素を燃料としてバー
ナーで燃焼して加熱する方法がある。燃焼バーナーを使用する場合、反応プロセスから発
生する余剰なオフガスを燃料として用い、バーナーで燃焼させることで燃料を節約するよ
うにした方法がある（例えば特許文献１）。
　しかし、従来、一般的に使われている燃焼バーナーでは、メタンやプロパンなどの炭化
水素を燃料としており、また特許文献１のような方法を用いたとしてもオフガス中に炭化
水素を含んでいるため、燃焼排ガス中に二酸化炭素を含むこととなる。水素を使った燃料
電池などは、二酸化炭素を発生させないクリーンなエネルギー源として期待されているが
、その水素を製造する過程で二酸化炭素を発生させるのは問題である。
【０００３】
　これに対し、従来、反応炉を加熱する燃焼バーナーとして、燃焼排ガス中に二酸化炭素
を含まないようにしたものも提案されている（特許文献２参照）。図２は、その中で提案
されているものを概略的に示すものであり、図において２０はこのプロセスの主目的であ
る水蒸気発生装置であり、該水蒸気発生装置２０を加熱するバーナー（図示しない）を備
えた燃焼装置２１を有している。２２は前記バーナーの燃料となる水素を、炭化水素燃料
を原料として発生させる改質装置であり、該改質装置２２で改質された水素と炭酸ガスと
を圧縮冷却して分離する水素／炭酸ガス分離装置２３を有している。
　次に、上記装置の動作について説明する。余熱器（図示しない）によって余熱された炭
化水素を含んだ可燃性ガスを、高温の水蒸気と混合させ、この混合ガスを改質装置２２で
水素と炭酸ガスに改質する。次いでその水素と炭酸ガスを水素／炭素ガス分離装置２３で
分離する。水素は燃焼装置２１に供給され、水蒸気発生装置２０を加熱するバーナーの燃
料として使うことで、二酸化炭素を含まない燃焼排ガスを発生させる。一方、分離して得
られた炭酸ガスは海底に埋蔵することを想定している。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特願２００６－２９９１号公報
【特許文献２】特開平０５－３２０６６９号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　上記のように、特許文献２で示した提案方法では、燃焼排ガス中に二酸化炭素を含まな
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いように一度燃料を水蒸気改質して水素のみを燃焼させる方法をとっている。しかし、こ
の方法においても、水蒸気改質の際に水素とともに二酸化炭素が発生する。この発生した
二酸化炭素は大気中に放出しないとはいえ地球規模で考えると系内に二酸化炭素が増える
という問題があり、二酸化炭素の発生を極力抑えるという要請には応えることができない
。
【０００６】
　本発明は上記のような二酸化炭素を排出するという課題を解決するためになされたもの
であり、水素をバーナーで燃焼させることにより、燃焼排ガス中からも反応プロセス中か
らも二酸化炭素を排出しないエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムを
提供することを目的としている。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　すなわち、本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムのうち、
請求項１記載の発明は、バイオガスを含む低級炭化水素を導入して、触媒によって水素と
炭素に分解反応させ、生成された水素および残ガスを取り出す反応管と、前記水素を燃焼
ガスとして前記反応管を加熱する加熱手段と、前記反応管から取り出された生成水素を前
記加熱手段に供給する供給路と、前記残ガスを前記反応管に供給する未反応ガス返流管と
、前記供給路に設けられ、前記反応管の加熱に必要な水素流量に調整する流量調整器とを
備えることを特徴とする。
【０００８】
　本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムによれば、前記反応
管で炭素と水素とを発生させ、その水素を燃料として用いることで二酸化炭素を発生させ
ることなく分解反応に利用することができ、反応効率も高めることができる。加熱手段の
動作は、発生水素を供給する供給路において流量調整器によって供給量を調整することで
確実かつ容易に調整することができ、適切な加熱によって反応効率を高めることができる
。なお、上記加熱手段としては、反応管を覆う加熱炉などによって構成することができ、
本発明としては、水素を燃料として反応管を加熱できるものであれば、その構成は特に限
定されない。
【０００９】
　第２の本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムは、前記第１
の本発明において、前記反応管から取り出されたガスから生成水素を分離する水素分離手
段を備え、前記供給路は、前記水素分離手段で分離された前記生成水素を前記加熱手段に
供給するものであることを特徴とする。
【００１０】
　水素分離手段で水素を精製することで、これを燃料などに用いる際にも二酸化炭素の発
生を確実に回避することができる。
【００１１】
　第３の本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムは、前記第１
または第２の本発明において、前記流量調整器の上流側で、前記供給路に水素貯蔵部が介
設されていることを特徴とする。
【００１２】
　第３の本発明のによれば、反応管で生成された水素を水素貯蔵部で貯蔵して加熱手段に
供給することができる。
【００１３】
　第４の本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムは、前記第１
～第３の本発明のいずれかにおいて、前記触媒は、鉄またはニッケルを含むものであるこ
とを特徴とする。
【００１４】
　触媒として鉄、ニッケルを含むものを使用することで、反応管において低級炭下水素を
水素と炭素とに確実に分解することができる。
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【００１５】
　第５の本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムは、前記第１
～第４の本発明のいずれかにおいて、前記加熱手段は、前記反応管の適所を加熱する水素
バーナー及び水素加熱炉を備えることを特徴とする。
【００１６】
　加熱手段に水素バーナー及び水素加熱炉を備えることで、反応管の最適な場所を加熱す
ることで反応効率を高めることができる。水素バーナーは、一つまたは複数であってもよ
い。
【００１９】
　第６の本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムは、前記第１
～第５の本発明のいずれかにおいて、前記加熱手段は、燃焼ガスに反応により生じた未反
応のメタン、その他プロセスから発生するオフガスの一部を含むことを特徴とする。
【００２０】
　第６の本発明によれば、前記発生水素に加えて未反応メタン等を活用することができ、
エネルギー効率が向上するとともに、初期稼働時で水素発生が十分でない場合などに加熱
補助を行うことができる。上記混合ガスの使用では、水素を主として使用することで二酸
化炭素の発生を極力抑えたものにすることができる。
【発明の効果】
【００２１】
　以上説明したように、本発明のエネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステ
ムによれば、システムで生成した水素を利用して反応器を適切に加熱して、二酸化炭化を
発生することなく、または発生量を極力少なくして外部からの熱供給を必要としないので
エネルギー的に自立した反応プロセスを作ることができ、反応効率を高めることができる
。また、炭素を固定化することで大気中の二酸化炭素を削減する効果がある。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
【図１】本発明の一実施形態の自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムを示す概念
図である。
【図２】従来の燃焼排ガス中に二酸化炭素を含まないようにしたシステムの概念図である
。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　以下に、本発明の一実施形態を図１に基づいて説明する。
　エネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムでは、ニッケル、鉄またはこ
れらの混合物などからなる触媒を内部に保持する反応管１を有しており、該触媒は、担体
に保持して低級炭化水素との接触を可能にしている。本発明としては、担体の種別、構造
、保持方法などは特に限定されるものではない。反応管１は、ガス入口とガス出口とを有
しており、該ガス入口とガス出口を介してガスの通気が可能になっている。
　反応管１には、ガス入口側に原料流量調整弁３を介して原料供給管２が接続され、さら
に、ガス出口側に反応管１内で発生した生成水素、未反応ガスなどを取り出すガス回収管
４が接続されている。ガス回収管４には、圧縮機６が接続されており、該圧縮機６で圧縮
されたガスは、水素分離手段である分離膜７に供給されるように構成されている。分離膜
７には、種々の材質の分離膜を採択することができ、本発明としては、特定のものに限定
されない。また、水素分離手段としては、上記分離膜の他、ＰＳＡなどを用いることもで
き、本発明としては、未反応ガスを含む混合ガスから水素を分離できるものであればよい
。
【００２４】
　上記分離膜７の透過前側には、未反応ガス返流管８が接続されており、該未反応ガス返
流管８は、圧力調整弁９を介して前記した原料供給管２に合流している。
　また、分離膜７の透過側には、生成水素を貯蔵する水素貯蔵タンク１０の入側が接続さ
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１が水素供給路として接続されている。
　水素供給管１１は、燃焼装置１３の図示しない水素バーナーに接続されており、該水素
バーナーには、空気を供給する送風機１４が接続されている。燃焼装置１３は、前記反応
管１の周囲を覆う加熱炉として構成されており、水素バーナーは、反応器１内の反応効率
を高めるのに最適な場所で前記反応器１を加熱できるように配置されている。燃焼装置１
３には排風機１５が接続されており、燃焼装置１における燃焼排ガスは、排風機１５によ
って燃焼装置１３外に排気される。また、上記水素バーナーには、前記水素供給管１１に
合流するようにして炭化水素供給管１６が接続されており、該炭化水素供給管１６は、炭
化水素流量調整弁１７を介して図示しない炭化水素供給源に接続されている。該供給源で
は、他のプロセスシステムにおけるオフガスを使用するものでもよく、また、前記した分
離膜７で分離される未反応ガスを使用するものであってもよい。
【００２５】
　次に、上記エネルギー自立型低級炭化水素直接分解プロセスシステムの動作について説
明する。
　原料となる低級炭化水素は、原料供給管２を通して原料流量調整弁３で流量調整されつ
つ反応管１に送られる。反応管１内では、低級炭化水素が触媒反応により固体の炭素と気
体の水素に分解される。その際には、燃焼装置１３によって反応器１が加熱されている。
反応管１で生成した水素と未反応の炭化水素の混合ガスは、圧縮機６にて昇圧された後、
水素のみを透過する分離膜７を通して、水素と未反応ガスにそれぞれ分離される。水素は
貯蔵タンク１０へと送られ、未反応ガスは、圧力調整弁９で圧力調整がなされて返流管８
へと送られ、原料の低級炭化水素と混合されるように反応管１に再度導入されて反応に供
される。
【００２６】
　一方、貯蔵タンク１０に送られた水素は一旦貯蔵され、反応管１を加熱するのに必要な
量が水素流量調整弁１２で調整されて、水素供給管１１を通して燃焼装置１３に送られる
。燃焼装置１３では、水素貯蔵タンク１０から送り込まれた水素と、送風機１４によって
送り込まれた空気が燃焼範囲となる割合で混合され、水素が燃焼することにより反応管１
を加熱する。なお、初期稼働時など、必要に応じて、上記水素とともに炭化水素流量調整
弁１７で流量調整された少量の炭化水素を炭化水素供給管１６によって燃焼装置１３に送
り、前記水素ガスとともに燃焼させる。この後、排風機１５から出てくる燃焼排ガスは、
主に水蒸気を含み、他に酸素や窒素を含んでいるものの、炭化水素を供給しない場合には
二酸化炭素が含まれておらず、また炭化水素を供給する場合でも二酸化炭素の量は僅かと
することができる。
　上記により、水素直接分解プロセスは、二酸化炭素を殆ど発生させることなく自立して
進行させることができ、残余の水素を種々の目的に利用することができる。
　以上、上記実施形態に基づいて本発明を説明したが、本発明は上記実施形態に限定され
るものではなく、本発明を逸脱しない範囲で適宜の変更が可能である。
【実施例１】
【００２７】
　次に、本発明の一実施例を説明する。
　実績がある４０Ｎｍ３／ｄａｙのバイオガス（ＣＨ４組成：６０％　ＣＯ２組成：４０
％）を改質した場合を例に説明する。
　本反応の化学式は、ＣＨ４　→　Ｃ　＋　２Ｈ２　－　７５ｋＪであり、このプロセス
では転化率７０％を達成できるので、熱バランスは表１のようになる。
　ここで、必要な水素の燃焼熱（Ａ）＜生成した全水素の発熱量（Ｂ）であるので、反応
を継続するのに十分な水素量が確保できている。また余った水素は燃料電池への供給源な
どとすることができる。
【００２８】
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【表１】

【符号の説明】
【００２９】
　１　　反応管
　２　　原料供給管
　３　　原料流量調整弁
　６　　圧縮機
　７　　分離膜
　８　　未反応ガス返流管
　９　　圧力調整弁
１０　　水素貯蔵タンク
１１　　水素供給管
１２　　水素流量調整弁
１３　　燃焼装置
１４　　送風機
１５　　排風機



(7) JP 5339547 B2 2013.11.13

【図１】 【図２】



(8) JP 5339547 B2 2013.11.13

10

20

フロントページの続き

(72)発明者  中村　諭
            北海道室蘭市茶津町４番地　株式会社日本製鋼所内
(72)発明者  垣原　肇
            北海道室蘭市茶津町４番地　株式会社日本製鋼所内

    審査官  横山　敏志

(56)参考文献  国際公開第２００５／０５４１２４（ＷＯ，Ａ１）　　
              特開２００３－１０３２３５（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００４－２５６３３６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００２－３３９７７２（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平０５－３２０６６９（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平１０－００７９２８（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０００－２７２９０４（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００１－０８０９０２（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００１－２２０１０３（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００３－１２０４２７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００５－０５８９０８（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００６－００２９９１（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０１Ｂ３／００－６／３４
              ＣｉＮｉｉ


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

