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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）圧力３０～８０バールの天然ガス含有原料流を供給する工程、
　（ｂ）工程（ａ）の原料流を膨張させて、圧力＜３５バールの膨張原料流を得る工程、
　（ｃ）膨張原料流を気体／液体分離器に供給する工程、
　（ｄ）膨張原料流を気体／液体分離器中で、メタンに富む蒸気流と、原料流に比べてメ
タンの少ない液体流とに分離する工程、
　（ｅ）工程（ｄ）で得られた蒸気流の圧力を７０バール以上、好ましくは８４バール以
上に上げる工程、
　（ｆ）工程（ｅ）で得られた加圧蒸気流を主極低温熱交換器中で液化して、液化天然ガ
ス流を得る工程、及び
　（ｇ）工程（ｆ）で得られた液化天然ガス流の圧力を低下させる工程、
を含み、工程（ａ）に供給した原料流の圧力は、工程（ｅ）での圧力上昇まで上げないこ
とを特徴とする天然ガス流の液化方法。
【請求項２】
　工程（ｅ）において、圧力が８６バール以上、好ましくは９０バール以上に上げられる
請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　工程（ｄ）で得られた蒸気流のＣ５＋含有量が０．５モル％未満、好ましくは０．１モ
ル％未満である請求項１又は２に記載の方法。
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【請求項４】
　工程（ｅ）での圧力が、蒸気流を圧縮して、圧縮流を得ることにより上げられる請求項
１～３のいずれか１項以上に記載の方法。
【請求項５】
　工程（ｅ）で得られた蒸気流が冷却される請求項１～４のいずれか１項以上に記載の方
法。
【請求項６】
　工程（ｆ）で液化する前の圧縮流が、工程（ｄ）で得られた蒸気流により熱交換される
請求項４又は５に記載の方法。
【請求項７】
　工程（ｂ）で原料流を膨張するための膨張器が、蒸気流を圧縮するための圧縮機に機能
的に連結される請求項１～６のいずれか１項以上に記載の方法。
【請求項８】
　少なくとも
・圧力３０～８０バールの天然ガス含有原料流を供給するための手段（１０）、
・原料流（１０）を膨張させて、圧力＜３５バールの膨張原料流（２５）を得るための膨
張器（１２）、
・膨張原料流（２５）を、原料流に比べてメタンに富む蒸気流（４０）と、原料流に比べ
てメタンの少ない液体流（３０）とに分離するための気体／液体分離器（３１）、
・気体／液体分離器（３１）で得られた蒸気流の圧力を７０バール以上、好ましくは８４
バール以上に上げるための加圧ユニット（５２）、
・少なくとも１つの極低温熱交換器（９１）を有する液化ユニット（５）であって、７０
バール以上、好ましくは８４バール以上の圧力を有する蒸気流を液化するための該液化ユ
ニット（５）、及び
・前記極低温熱交換器（９１）を出る液化流（１００）の圧力を低下させるバルブ又は液
体膨張器（１０１）、
を備えた天然ガス流の液化装置（１）であって、原料流を３０～８０バールの圧力で供給
するための前記手段（１０）と前記加圧ユニット（５２）との間には更なる加圧ユニット
は存在しない該液化装置（１）。
【請求項９】
　加圧ユニット（５２）が、圧縮機を有する請求項８に記載の装置（１）。
【請求項１０】
　圧縮機（５２）からの流出流を、気体／液体分離器（３１）で得られた蒸気流と熱交換
するための熱交換器（４１）を更に備える請求項８に記載の装置（１）。
【請求項１１】
　圧縮機（５２）と膨張器（１２）とが機能的に連結される請求項９又は１０に記載の装
置（１）。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は天然ガス流の液化方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　天然ガス流を液化して液化天然ガス（ＬＮＧ）を得る方法は幾つか知れている。多くの
理由から、天然ガス流は液化することが好ましい。例えば天然ガスは、液体ならば占有容
積が小さくなること及び高圧で貯蔵する必要がないことから、ガス状形態よりも一層容易
に液体として貯蔵できる上、長距離に亘る輸送も可能である。
【０００３】
　ガスの既知液化方法の例が、例えばＵＳ　６２７２８８２及びＤＥ　１０２２６５９７
Ａ１に開示されている。ＤＥ　１０２２６５９７Ａ１の図１では、圧力７０～１００バー
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ルの天然ガス流を４０～７０バールの圧力に膨張させ（膨張器Ｘ）、冷却し（熱交換器）
Ｅ１）、更に重質炭化水素（ＨＨＣ）塔（Ｔ１）に供給している。ＨＨＣ塔の塔頂から取
出したＣ２－の豊富なフラクションは、更に冷却した（Ｅ２）後、別の塔（Ｄ）に供給さ
れる。別の塔（Ｄ）の塔頂流は、５０～１００バールの範囲の圧力に加圧され、引続き液
化される。
【０００４】
　ＤＥ　１０２２６５９７の方法の問題は、不必要に複雑なことである。この方法の更な
る問題は、メタンより重質の化合物（特にプロパン及びブタン）の回収率が不十分なこと
である。
【特許文献１】ＵＳ　６２７２８８２
【特許文献２】ＤＥ　１０２２６５９７Ａ１
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明の目的は前記問題を最小化することである。
　本発明の更なる目的は、メタンより重質の化合物（特にプロパン）の回収率を向上する
ことである。
　本発明のなお更なる目的は、天然ガス流を液化するための代わりの方法を提供すること
である。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　前記又は他の目的の１つ以上は、本発明に従って、天然ガス流の液化方法を提供するこ
とにより達成される。この方法は、
　（ａ）圧力３０～８０バールの天然ガス含有原料流を供給する工程、
　（ｂ）工程（ａ）の原料流を膨張させて、圧力＜３５バールの膨張原料流を得る工程、
　（ｃ）膨張原料流を気体／液体分離器に供給する工程、
　（ｄ）膨張原料流を気体／液体分離器中で、メタンに富む蒸気流と、原料流に比べてメ
タンの少ない液体流とに分離する工程、
　（ｅ）工程（ｄ）で得られた蒸気流の圧力を７０バール以上、好ましくは８４バール以
上に上げる工程、
　（ｆ）工程（ｅ）で得られた加圧蒸気流を液化して、液化天然ガス流を得る工程、
を含み、工程（ａ）に供給した原料流の圧力は、工程（ｅ）での圧力上昇まで上げないこ
とを特徴とする天然ガス流の液化方法である。
【発明の効果】
【０００７】
　本発明方法を用いると、メタンより重質の化合物の回収率を顕著に向上できることが見
出された。本発明方法の重要な利点は、この回収率の向上が驚くほど簡単な方法で達成で
きることである。
【０００８】
　本発明の更なる利点は、液化天然ガスの製造量が、所定の冷凍力を用いて増大できるこ
とである。したがって、所定の冷凍力（例えば１つ以上の極低温熱交換器、圧縮機等を含
む所定の構成）では、本発明方法は、公知の方法よりも多くのＬＮＧを与える。本発明に
よれば、冷凍力を一定に保持しながら、ＬＮＧ生成物が２０％ほど多く得られることが見
出された。
【発明を実施するための最良の形態】
【０００９】
　天然ガス流は、液化に好適ないかなるガス流であってもよいが、通常は天然ガス又は石
油の貯蔵タンク（reservoir）から得られる。代替法として、天然ガス流は、フィッシャ
ー・トロプシュ法のような合成供給源も含む他の供給源からも得られる。
【００１０】
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　通常、天然ガス流は、実質的にメタンからなる。この原料流は、メタンを好ましくは６
０モル％以上、更に好ましくは８０モル％以上、最も好ましくは９０モル％以上含有する
。
【００１１】
　供給源により、天然ガスは、メタンより重質の炭化水素、例えばエタン、プロパン、ブ
タン及びペンタンの他、或る種の芳香族炭化水素を変化量で含有してよい。天然ガス流は
、非炭化水素、例えばＨ２Ｏ、Ｎ２、ＣＯ２、Ｈ２Ｓ及びその他の硫黄化合物等も含有し
てよい。
【００１２】
　所望ならば、天然ガス含有原料流は、膨張させ、次いで気体／液体分離器に供給する前
に、予備処理してよい。このような予備処理は、ＣＯ２及びＨ２Ｓのような望ましくない
成分の除去工程、又は予備冷却、予備加圧等、他の工程を含んでよい。これらの工程は当
業者には周知なので、ここでは更に説明しない。
【００１３】
　気体／液体分離器は、スクラバー、蒸留塔等、蒸気流及び液体流を得るのに好適ないか
なる手段であってもよい。所望ならば、２つ以上の気体／液体分離器が存在してよい。
　当業者ならば、蒸気流の圧力増加は、７０バール以上、好ましくは８４バール以上の圧
力が得られるならば、種々の方法で行なえることを容易に理解する。
【００１４】
　また当業者ならば、加圧蒸気流の液化は、例えば１つ以上の極低温熱交換器を用いるな
ど、種々の方法で行なえることを理解している。
　更に当業者ならば、液化後の液化天然ガスは、所望ならば、更に処理してよいことを容
易に理解する。一例として、得られたＬＮＧは、Ｊｏｕｌｅ－Ｔｈｏｍｓｏｎバルブ又は
極低温ターボ膨張器で減圧してよい。また、気体／液体分離工程及び液化工程の間で更に
中間処理工程を行なってよい。
【００１５】
　工程（ｅ）では圧力は８６バール以上、好ましくは９０バール以上に上げることが好ま
しい。これにより、得られるＬＮＧ生成物を増量できる。比較的高圧を使用した結果、蒸
気流は一般的な圧力及び各蒸気流の組成により、超臨界圧になるかも知れない。液化工程
で相変化を避ける意味から、蒸気流は超臨界圧が好ましい。
【００１６】
　工程（ｂ）で得られた蒸気流は、Ｃ５＋含有量が０．５モル％未満、好ましくは０．１
モル％未満である。これにより、下流の液化ユニットでの操作上の問題は最小化する。“
Ｃ５＋含有量”とは、炭素原子数が５以上の炭化水素成分の含有量を意味する。
【００１７】
　好ましい実施態様では、工程（ｅ）での圧力は、蒸気流を圧縮して、圧縮流を得ること
により上げられる。この目的のため、１つ以上の圧縮機を使用してよい。
　更に、工程（ｅ）で得られた蒸気流は、例えば周囲（ambient）熱交換器中で冷却する
ことが好ましい。圧縮流は、工程（ｄ）で得られた蒸気流と熱交換することが好ましい。
【００１８】
　本発明法の特に好ましい実施態様では、工程（ｂ）で原料流を膨張するための膨張器は
、蒸気流を圧縮するための圧縮機に機能的に連結することが好ましい。その結果、膨張器
により発生したエネルギーは、膨張器と機能的に連結した圧縮機の駆動に少なくとも一部
使用される。これにより、膨張器及び圧縮機は、いわゆる“膨張器?圧縮機体系”を形成
し、その結果、全プロセスのエネルギー消費は最小化する。当業者ならば、“膨張器－圧
縮機体系”とは何を意味するかを容易に理解しているので、ここでは更に説明しない。
　別の局面では本発明は、本発明方法で得られるＬＮＧ生成物、特に液化メタンに関する
。
【００１９】
　更に別の局面では本発明は、本発明方法を実施するのに好適な装置に関する。この装置
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は、少なくとも
・圧力３０～８０バールの天然ガス含有原料流を供給するための手段、
・原料流を膨張させて、圧力＜３５バールの膨張原料流を得るための膨張器（１２）、
・膨張原料流を、原料流に比べてメタンに富む蒸気流と、原料流に比べてメタンの少ない
液体流とに分離するための気体／液体分離器、
・気体／液体分離器で得られた蒸気流の圧力を７０バール以上、好ましくは８４バール以
上に上げるための加圧ユニット、及び
・少なくとも１つの極低温熱交換器を有する液化ユニットであって、７０バール以上、好
ましくは８４バール以上の圧力を有する蒸気流を液化するための該液化ユニット、
を備えた天然ガス流の液化装置である。
【００２０】
　加圧ユニットは圧縮機を有することが好ましい。
　更に本装置は、圧縮機からの流出流を、気体／液体分離器で得られた蒸気流と熱交換す
るための熱交換器を更に備えることが好ましい。
【００２１】
　また装置は、原料流を膨張させるための膨張器を更に備えることが好ましい。
　特に好ましい実施態様では、圧縮機と膨張器（１２）とは機能的に連結し、これにより
いわゆる“膨張器－圧縮機体系”を形成する。
【００２２】
　以下に本発明を非限定的図面により更に説明する。
　ここで図１は、本発明の一実施態様による概略工程図である。
　図２は、本発明の他の一実施態様による概略工程図である。
【００２３】
　この説明目的のため、単一符号は、ライン及び該ライン中の流れに割り当てる。同一符
号は同様の部品を言う。
【００２４】
　図１は、基底負荷液化天然ガス（ＬＮＧ）の移行（export）方法及びこの方法を実施す
るための装置（一般に符号１で示す）の概略図である。天然ガス含有原料流１０は、膨張
器１２で膨張させた後、特定の入口圧力及び入口温度で気体／液体分離器３１に供給され
る。原料流１０の圧力は、通常、３０～８０バール（好ましくは＞６０～＜７０バール）
であり、温度は周囲温度に近く、通常、５～５０℃である。
【００２５】
　所望ならば、原料流１０は、膨張器１２に供給する前に、予備処理しておいてよい。一
例として、原料流１０は、熱交換器（図示せず）又は熱交換器列、例えば異なる冷媒圧力
レベルで操作する２つ以上の熱交換器を有する熱交換器列中の冷媒で予備冷却してよい。
【００２６】
　膨張器１２での膨張は、部分的に凝縮、膨張した原料流２５を形成するように選ばれる
。更に、膨張器１２での膨張は、次の分離器３１での分離工程を最適化するように選ばれ
る。
　膨張流２５は、気体／液体分離器３１に供給される。ここでライン２５内の原料流は、
蒸気状頂部流４０と液体底部流３０とに分離される。頂部流４０は、膨張原料流２５に比
べてメタン（及び、通常、エタンも）に富んでいる。
【００２７】
　底部流３０は一般に液体で、通常、メタンの液化温度にすると、凍結可能となる幾つか
の成分を含有する。分離器３１は、原料流から凍結可能成分を除去するのに必要な分離に
より、分離容器、又はスクラブ塔のような蒸留塔であり得る。通常、凍結可能成分は、Ｃ
Ｏ２、Ｈ２Ｓ及びペンタンの分子量以上の炭化水素成分である。これらの凍結可能成分は
、分離器３１に入れる前に原料流から少なくとも部分的に除去しておいてよい。
【００２８】
　底部流３０も石油ガス（ＬＰＧ）生成物を形成するため、別々に処理可能な炭化水素を
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含有してよい。
　通常、底部流３０は、種々の天然ガス液体生成物を収集するため、１つ以上の分別工程
を受ける。頂部流４０は、圧縮機５２で圧縮し、これにより圧縮流が得られる。
【００２９】
　圧縮流は、７０バールを超え、好ましくは８４バールを超える圧力でライン６５中に排
出される。この圧縮工程での圧力増加は、それぞれ分離圧及び液化圧により、３０～１５
０バールの範囲で選ばれる。
【００３０】
　この圧縮工程中に加える熱の一部は、例えば空気冷却器６１又は水冷却器を用いた周囲
により、圧縮流６５から除去される。次いで、得られた周囲冷却流７５は、１つ以上の外
部冷却段階で更に冷却される。この外部冷却段階は、ここでは熱交換器８１として示す予
備冷却段階を含んでよい。引続く熱交換器列で代用してもよい。
【００３１】
　次いで、予備冷却流９０は、少なくとも主極低温熱交換器９１を有する液化ユニット５
で更に冷却される。熱交換器は、いずれの好適な種類の熱交換器でもよい。ここでは、混
合冷凍剤で操作される極低温熱交換器９１を示す。まず予備冷却流（図示せず）と並列す
る管中で自動冷却され、次いで、混合冷凍剤の軽質及び重質フラクションは、それぞれ入
口手段９５、９６を通って外殻側まで膨張させる。使用済み軽質及び重質フラクションは
、出口９７経由で主極低温熱交換器９１の外殻側から抜き出される。ライン９７内の冷凍
剤は再圧縮、冷却されて、液体を形成するか、或いは混合冷凍剤の場合は、蒸気状軽質フ
ラクションと液体重質フラクションとの混合物を形成する。
【００３２】
　再び圧縮流６５について述べると、液化圧力は、少なくとも８４バールを超え、更に好
ましくは８６バールを超える圧力を超えるように選ばれる。その結果、圧縮流６５中の蒸
気は、超臨界状態になり得る。
【００３３】
　次の工程として、ライン１００経由で主極低温熱交換器９１を出た液化流は、圧力をバ
ルブ又は液体膨張器１０１で低下させるフラッシュ工程で更に冷却される。膨張後の圧力
は、ほぼ大気圧が好適である。膨張熱は、液化流から抽出され、その結果、温度は、液化
生成物が大気圧で液体のまま残る温度まで更に低下される。通常、窒素及び若干のメタン
を含むフラッシュガス１３０は、フラッシュタンク１１１中の流れ１１０から分離される
。フラッシュガス１３０の一部は、液化プロセスにエネルギーを供給するための燃料ガス
として使用できる。流れ１１０の液体部分は、ライン１２０内のフラッシュタンク１１１
の底部から排出される。この液体部分はＬＮＧとして貯蔵及び輸送できる。
【００３４】
　圧縮機列５２は、少なくとも膨張器１２からの膨張エネルギーを使用することが好まし
い。この目的のため、圧縮機列５２の少なくとも１つの圧縮機は、膨張器１２に機能的に
連結し、これによりいわゆる“圧縮機?膨張器体系”を形成する。しかし、８４バールを
超える圧力を得るため、追加の圧縮力を供給してもよい。圧縮機５２で消費される追加の
圧縮機モーター電力は、同じ駆動装置を両方の目的に使用でき、これによりコスト及びメ
ンテナンス上の利点が得られるように、冷凍圧縮機（図示せず）で必要な電力に近いか又
は同じに選ばれる。
【００３５】
　図１の実施態様では、図２の実施態様とは異なり、（図２の熱交換器４１の場合のよう
な）熱の統合（integration）は、頂部流４０に与えられる冷却（cold）には適用されな
いので、ライン６５の圧縮頂部流は、ほぼ周囲（環境）で冷却（冷却器６１中）後、ライ
ン７５経由で直接、熱交換器８１の外部冷却工程を受ける。
【００３６】
　図１に例示の方法において、流れの各所での圧力及び温度の外観を第Ｉ表に示す。メタ
ンのモル％も示した。図１のライン１０における原料流は、ほぼ以下の組成：メタン８０
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％、エタン８％、プロパン５％、ブタン４％、Ｃ５＋　１％、及びＮ２２％含む。Ｈ２Ｓ
、ＣＯ２及びＨ２Ｏのような凍結可能な成分は予め除去した。
【００３７】
【表１】

【００３８】
　図２は、本発明方法の代わりの一実施態様の概略図である。
　この実施態様では、頂部流４０は流出流熱交換器４１に導入され、ここでほぼ周囲温度
の流れ（流れ７０）により間接的に加熱される。流出流熱交換器４１から排出された流れ
５０は、次に圧縮機５２又は２つ以上の圧縮機の列により圧縮される。この圧縮流は、８
４バールを超える圧力でライン６０に排出され、例えば空気冷却器６１で冷却されて、流
れ７０が得られる。こうして周囲冷却された流れ７０は、次いで流出流熱交換器４１に導
入され、ここで冷頂部流４０と間接熱交換され、こうして流れ８０が得られ、流れ８０は
、更に熱交換器８１中で冷却される。
【００３９】
　第ＩＩ表は、図１で説明した本発明方法によるプロパン及びブタンの増加を示す。比較
として、本発明とは対照的に膨張器１２で約４５バールへの膨張を行なった他は、図１と
同じ体制を用いた。第ＩＩ表に示すように、本発明は流れ３０においてプロパン及びブタ
ンの回収率が増大した（それぞれ１６％及び３６％対９％及び２０％）。
【００４０】
【表２】

【００４１】
　第ＩＩＩ表は、図１で説明した本発明方法によるＬＮＧ生成物の増加を示す。比較とし
て、本発明とは対照的に圧縮機列５２で圧縮を行なわなかった他は、図１と同じ冷凍電力
及び体制を用いた。その結果、ライン６５での比較例の圧力はライン４０での圧力と同じ
、即ち、約３０．４バールであった。第ＩＩＩ表から判るように、ＬＮＧ生成物の増加は
、約１９％であった。
【００４２】
【表３】
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【図面の簡単な説明】
【００４３】
【図１】本発明の一実施態様による概略工程図である。
【図２】本発明の他の一実施態様による概略工程図である。
【符号の説明】
【００４４】
１　　　本発明装置
５　　　液化ユニット
１０　　天然ガス含有原料流
１２　　膨張器
２５　　膨張原料流又は膨張流
３０　　液体底部流又は液体流
３１　　気体／液体分離器
４０　　蒸気状頂部流又は蒸気流
５２　　圧縮機又は圧縮機列
６１　　空気冷却器
６５　　圧縮流又は圧縮頂部流
７５　　周囲冷却流
８１　　熱交換器
９０　　予備冷却流又は加圧蒸気流
９１　　主極低温熱交換器
９５　　入口手段
９６　　入口手段
９７　　出口
１００　液化流
１０１　液体膨張器
１１１　フラッシュタンク
１３０　フラッシュガス
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