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(57)【要約】
　本発明は、電力生産プロセスで形成された燃焼生成物
流などの処理流における１つ以上の種の除去の改良のた
めのシステムおよび方法に関する。特に、本システムお
よび方法は、この処理流を、促進酸化剤および水と接触
させるステップを含み得る。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　処理流における１つ以上の種を酸化するためのシステムであって、
　前記１つ以上の種を含む処理流を通すように構成された処理流ラインと、
　前記処理流を受け取るように構成された酸化反応部と、
　前記酸化反応部に水を通すように構成された水投入ラインと、
　前記処理流ライン、前記水ライン、および前記酸化反応部のうちの１つ以上に、促進酸
化剤を通すように構成された促進酸化剤ラインと、
　前記酸化反応部から水を除去するように構成された水排出ラインと、
　前記酸化反応部から生成物を除去するように構成された生成物ラインと
を含む、システム。
【請求項２】
　前記処理ラインにおける１つ以上の種が、酸性ガス、一酸化炭素、および炭化水素のう
ちの１つ以上を含む、請求項１に記載のシステム。
【請求項３】
　前記処理ラインにおける１つ以上の種が、ＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、炭化水素、Ｈ２、Ｃ
ＯＳ、およびＨ２Ｓのうちの１つ以上を含む、請求項１に記載のシステム。
【請求項４】
　前記酸化反応部が、一体化した（ｐａｃｋｅｄ）洗浄カラムまたは水分離器である、請
求項１に記載のシステム。
【請求項５】
　前記酸化反応部が、前記水および前記処理流を、対向する構成で受け取るように構成さ
れている、請求項１に記載のシステム。
【請求項６】
　前記促進酸化剤が、ｉｎ　ｓｉｔｕで活性酸素種を提供することに適している、Ｏ２以
外の物質を含む、請求項１に記載のシステム。
【請求項７】
　前記促進酸化剤が、ヒドロキシルラジカルまたはペルヒドロキシルラジカルのｉｎ　ｓ
ｉｔｕでの形成に適している物質を含む、請求項６に記載のシステム。
【請求項８】
　前記促進酸化剤が、標準水素電極（ＮＨＥ）に対して０．９６Ｖ超の還元電位を有する
物質を含む、請求項６に記載のシステム。
【請求項９】
　前記促進酸化剤が、過酸化物、スーパーオキシド、オゾン、ハロ‐酸化物、およびそれ
らの組み合わせからなる群から選択される、請求項１に記載のシステム。
【請求項１０】
　前記促進酸化剤が、式ＸｚＯｙ（式中ＸがＣｌ、Ｂｒ、またはＩであり、
　ＸがＣｌである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＢｒである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＩである場合、ｚが１であり、ｙが３である）
を有するハロ‐酸化物化合物である、請求項９に記載のシステム。
【請求項１１】
　前記酸化反応部より上流にフィルター部を含む、請求項１に記載のシステム。
【請求項１２】
　前記生成物ラインを伴う構成にあり、前記生成物ラインにおける前記１つ以上の種の濃
度を測定するように構成された分析器をさらに含む、請求項１に記載のシステム。
【請求項１３】
　前記分析器と作業する構成にあり、前記促進酸化剤ラインを介した前記促進酸化剤の通
過を制御するように構成された制御器をさらに含む、請求項１２に記載のシステム。
【請求項１４】
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　電力生産のためのシステムであって、
　炭化水素燃料、酸化剤、および圧縮したＣＯ２を含む流れを受け取るように構成されて
おり、燃焼処理流を排出するように構成された燃焼器と、
　前記燃焼処理流を膨張させて発電し、タービン排気処理流を排出するように構成された
タービンと、
　前記タービン排気処理流を冷却し、冷却した処理流を排出するように構成された熱交換
器と、
　リサイクル流を受け取るように構成された圧縮機と
を含み、
　前記電力生産のためのシステムが、請求項１に記載の処理流における１つ以上の種を酸
化するためのシステムと、前記酸化反応部が、前記熱交換器より下流にあり、かつ前記圧
縮器より上流に配置されるように組み合わせられている、
システム。
【請求項１５】
　処理流における１つ以上の種を酸化するための方法であって、前記方法が、
　前記１つ以上の種を含む処理流を準備するステップと、
　前記１つ以上の種を含む処理流を、酸化反応部に通すことにより、前記１つ以上の種を
含む処理流を、水流と混合するステップと、
　前記酸化反応部の中および前記酸化反応部より上流のうちの１つまたは両方で、前記１
つ以上の種を含む前記処理流を前記促進酸化剤と接触させるステップと、
　前記酸化反応部から水を回収するステップと、
　前記酸化反応部から生成物流を回収するステップと
を含み、
　前記１つ以上の種のうちの少なくとも一部を、前記促進酸化剤により酸化する、
方法。
【請求項１６】
　前記処理ラインにおける１つ以上の種が、酸性ガス、一酸化炭素、および炭化水素のう
ちの１つ以上を含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項１７】
　前記処理ラインにおける前記１つ以上の種が、ＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、炭化水素、Ｈ２

、ＣＯＳ、およびＨ２Ｓのうちの１つ以上を含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項１８】
　前記酸化反応部が、一体化した洗浄カラムまたは水分離器である、請求項１５に記載の
方法。
【請求項１９】
　前記酸化反応部が、前記水および前記処理流を、対向する構成で受け取るように構成さ
れている、請求項１５に記載の方法。
【請求項２０】
　前記促進酸化剤が、ｉｎ　ｓｉｔｕで活性酸素種を提供することに適している、Ｏ２以
外の物質を含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項２１】
　前記促進酸化剤が、ヒドロキシルラジカルまたはペルヒドロキシルラジカルのｉｎ　ｓ
ｉｔｕでの形成に適している物質を含む、請求項２０に記載の方法。
【請求項２２】
　前記促進酸化剤が、標準水素電極（ＮＨＥ）に対して０．９６Ｖ超の還元電位を有する
物質を含む、請求項２０に記載の方法。
【請求項２３】
　前記促進酸化剤が、過酸化物、スーパーオキシド、オゾン、ハロ‐酸化物、およびそれ
らの組み合わせからなる群から選択される、請求項１５に記載の方法。
【請求項２４】
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　前記促進酸化剤が、式ＸｚＯｙ（式中ＸがＣｌ、Ｂｒ、またはＩであり、
　ＸがＣｌである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＢｒである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＩである場合、ｚが１であり、ｙが３である）
を有するハロ‐酸化物化合物である、
請求項２３に記載の方法。
【請求項２５】
　前記酸化反応部から回収した水の少なくとも一部を水供給源にリサイクルするステップ
を含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項２６】
　前記生成物流における１つ以上の種の濃度を測定するために、前記リサイクル流を分析
するステップを含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項２７】
　前記生成物流で測定した１つ以上の種の濃度に基づき、前記処理流と接触する前記促進
酸化剤の濃度を調節するステップを含む、請求項２６に記載の方法。
【請求項２８】
　電力生産のための方法であって、前記方法が、
　圧縮したＣＯ２の存在下で、燃料を酸化剤で燃焼して、１つ以上の種を含む燃焼処理流
を形成するステップと、
　前記燃焼処理流をタービンで膨張させて発電し、タービン排気処理流を排出するステッ
プと、
　前記タービン排気処理流を復熱式熱交換器で冷却して冷却した処理流を提供するステッ
プと
を含み、
　前記電力生産のための方法を、請求項１５に記載の処理流における１つ以上の種を酸化
するための方法と、前記酸化反応部に通された前記１つ以上の種を含む前記処理流が、前
記復熱式熱交換器から提供された前記冷却された処理流を含むように、組み合わせる、
方法。
【請求項２９】
　前記タービン排気流および前記復熱式熱交換器からの前記冷却した処理流のうちの１つ
または両方をろ過して、微粒子、水銀、バナジウム、およびヒ素のうちの１つ以上を前記
冷却した処理流のうちの１つまたは両方から除去するステップをさらに含む、請求項２８
に記載の方法。
【請求項３０】
　ＣＯ２を含む流れを、前記燃焼器への投入に適した圧力に圧縮するステップを含む、請
求項２８に記載の方法。
【請求項３１】
　前記圧縮したＣＯ２を含む流れを前記復熱式熱交換器に通すことにより、前記圧縮した
ＣＯ２を含む流れを、前記タービン排気流と接触させて加熱するステップを含む、請求項
３０に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電力生産サイクルにおける作業流体などの処理流から、望ましくない気体を
除去するための方法およびシステムを目的とする。
【背景技術】
【０００２】
　化石燃料の燃焼により、主にＣＯ２およびＨ２Ｏが形成される。燃焼で使用される燃料
または酸化剤供給物が、硫黄および／または窒素化合物を含む場合、硫黄酸化物（「ＳＯ
ｘ」）および窒素酸化物（「ＮＯｘ」）などの不純物が、主な副産物のＣＯ２およびＨ２
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Ｏと共に形成される。ＳＯｘおよびＮＯｘを形成する可能性に加えて、理想的ではない化
石燃料の燃焼はまた、一酸化炭素（ＣＯ）をもたらし、またさらには部分酸化を用いない
場合であっても燃焼器を介して燃焼していない炭化水素のスリップを容認することとなる
。さらに、他の可燃性の気体、たとえばＮＨ３、Ｈ２Ｓ、およびＣＯＳが、排気流に存在
する場合がある。たとえば、このような気体が投入されたた燃料流にすでに存在している
場合、当該気体の少なくとも一部は、スリップの結果として排気に残存し得る。同様に、
このような気体は、燃焼器周辺のバイパスとして提供されている外部の流れ流に存在する
場合、排気流に存在し得る。特定の場合では、燃焼システムに提供される燃料ガスはまた
、Ｈｇおよび他の微量金属および微粒子物質などの混入物質も含み得る。様々な排出規制
の要件を考慮すると、これら群の物質は、燃料ガスを環境に放出する前に、除去しなけれ
ばならない。
【０００３】
　従来の燃焼後のＮＯｘの除去は、多くの場合、選択的触媒還元法（ＳＣＲ）を介して行
われている。このプロセスでは、燃料ガスを、触媒床に通し、ここでＮＯｘを、高温（た
とえば約３５０～４５０℃）でＮＨ４と接触させる。この相互作用により、Ｎ２およびＨ

２Ｏが形成される。
【０００４】
　発電施設でのＳＯｘの除去は、ＦＧＤ（Ｆｌｕｅ　Ｇａｓ　Ｄｅｓｕｌｆｕｒｉｚａｔ
ｉｏｎ：排煙脱硫）を介して行われている。アルカリ性のスラリーを、燃焼排ガスと接触
させるように配置し、スラリーにおけるアルカリ性化合物と燃焼排ガスにおけるＳＯＸ化
合物の反応を介して、固体の粒子を沈殿させる。ジプサム（ＣａＳＯ４・２Ｈ２Ｏ）は、
この相互反応の典型的な生成物である。ＦＧＤのプロセスは、多くの場合、大きな洗浄カ
ラムにおいて、大気圧付近および低温（たとえば約１００℃未満）で起こる。
【０００５】
　別の手段である、水素化精製（ハイドロトリーティング）として知られている燃焼前硫
黄除去もまた、ＳＯｘ排出を制御するために使用され得る。このプロセスでは、気体／液
体燃料を、大気温度または高温（たとえば約３００℃～約４００℃）、および高圧（たと
えば約３０ｂａｒ以上）で触媒床に通して、原料中のＨ２Ｓを除去する。その後、Ｈ２Ｓ
は、いくつかの方法のうちの１つを介して硫黄元素または硫酸のいずれかに変換されなけ
ればならない。
【０００６】
　ＣＯ排出を制御するために、触媒酸化装置（ｃａｔａｌｙｔｉｃ　ｏｘｉｄｉｚｅｒ）
を使用することができる。燃焼排ガスが、触媒床の上に、高温（約２６０℃～約５００℃
）で通され、ここでＣＯが、触媒表面を還元することによりＣＯ２に変換される。現代の
電力システムに使用される大部分の燃焼システムは、ＣＯの形成を最小限にするように設
計されており、よって除去は高頻度では使用されていないことに留意する必要がある。
【０００７】
　他の、廃ガス（たとえばＨ２ＳおよびＣＯＳ）の除去のための従来の手段は、可燃性部
分を燃やすこと（または焼成させること）を含む。これは、当初は単純な処理であり得た
が、様々な規制された混入物質を除去するために、規制基準が、洗浄部（たとえばＦＧＤ
）を提供するなどの要件を加える場合がある。可燃性の気体を含む流れが「廃」流とみな
されていない場合、触媒酸化が必要とされ得る。このことはしかしながら、炭化水素を多
く含む処理流体をあらかじめ加熱するための要件、ならびに処理流に注入するための触媒
およびさらなる酸素を提供する追加のコストのため、望ましくない作業およびコストの増
加の原因であることが理解されている。
【０００８】
　Ｈｇ、微量金属、および微粒子物質などの混入物質は、通常、バグによるろ過および電
気集塵（ＥＳＰ）の組み合わせを使用して排気ガスから除去される。これら処理は、標的
である微粒子の大きさの関数としてのバグによるろ過で作製された圧力損失、ならびに陽
イオンおよび陰イオンの化合物の誘引のためのＥＳＰプレートを荷電させるために必要な
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電気エネルギーにより、大きなエネルギー喪失をもたらす。
【０００９】
　加圧した半閉鎖式ループの再循環電力サイクルにおいて、ＮＯｘおよびＳＯｘの制御に
関して従来のＳＣＲまたはＦＧＤの技術を使用することが適切ではない場合がある。既存
の機器は、大気圧付近で作動するように設計されており、一般に、非常に異なる処理ガス
の組成のために設計されている。さらに、高い排気ガスの圧力は、アルカリ性のスラリー
をＦＧＤで使用する際に、スケールが付着し（ｓｃａｌｉｎｇ）、詰まる（ｐｌｕｇｇｉ
ｎｇ）可能性を上げる。このことは、開口したカラム（ｏｐｅｎ　ｃｏｌｕｍｎ）（パッ
キンを含むものよりもサイズが大きい）で洗浄が起こらなければならないことを意味して
いる。ＳＣＲでは、施設内でのＮＨ３の操作の必要性を排除することが望ましい。さらに
、ＮＯｘのＮ２およびＨ２Ｏへの還元は、再循環する作業流体のさらなるコンタミネーシ
ョンの原因となる。
【００１０】
　Ａｉｒ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓにより提案された「鉛室（ｌｅａｄ　ｃｈａｍｂｅｒ）」の
概念などの技術は、加圧直接燃焼発電サイクル（ｐｒｅｓｓｕｒｉｚｅｄ　ｄｉｒｅｃｔ
　ｆｉｒｅｄ　ｐｏｗｅｒ　ｃｙｃｌｅ）での使用により有望である；しかしながら、こ
れらは重大な欠点を有する。ＮＯｘおよびＳＯｘは、過剰なＯ２および液体のＨ２Ｏの存
在下で、互いを最終的な酸の種に酸化することができるが、最適なＮＯｘのＳＯｘに対す
る比は、絶対的に制御することができず、上流のプロセスの特性に大きく依存している。
これは、これら種が燃料から派生した不純物であるという事実によるものである。ＮＯ２

の量を最小限にすることが、全ＳＯ３をほぼ除去するために必要であることを考えると、
洗浄カラムにおいて有効な滞留時間は、ＮＯをＮＯ２へ十分に変換するため（同様にＮＯ

２を溶解させるため）に十分長い時間でなければならない。このことは、単純な熱の移動
の必要要件とは対照的な質量移動の必要性に合致させるため、伝統的なカラムを大型にす
ることとなる。滞留時間の増加の代替案として、ＮＯ２の濃度を上げることがある。再循
環するシステムにおいて、このジレンマを克服するための巧妙な手法が存在する。これは
、カラムからのＮＯ２のスリップ（または外部の供給源を使用したＮＯ２の直接的な追加
）を許容することによって、この濃度を再循環する作業流体において高めることが可能と
なることにより、促進することができる。しかしながら、これは、正確にサイズ形成され
ておらず、制御されていない場合、腐食のリスクを高め、総合的なプラント排出ガスの原
因となり得る。さらに、「鉛室」の相互反応を介して作製された酸性溶液は、Ｈｇおよび
他の微量金属の液相溶液への溶解を促進する。この現象は、酸溶液から重金属を除去する
ことが特別な処理を必要とする場合に問題となり得る。
【００１１】
　Ｅｎｖｉｒｏ　Ａｍｂｉｅｎｔは、ＮＯｘおよびＳＯｘを酸に酸化するためにオゾンお
よび過酸化水素を使用する除去機構を考案した。この特定のシステムは、上述のいくつか
の問題を回避するが、過剰な酸素および液相の水の存在の下、高圧で迅速に起こる、天然
のＮＯｘおよびＳＯｘの触媒性相互反応を容易に利用することができない。生じる費用は
、各種を独立して酸化させるための複数の段階を必要とすることにより、高くなる。この
結果、ＮＯｘおよびＳＯｘを除去するために必要とされる促進酸化剤の総量は、望ましい
量よりもかなり多くなっている。
【００１２】
　一酸化炭素は、多くの場合、現代の燃焼が、特に低ＣＯの形成を目的として設計するこ
とを考慮すると、電力システムで除去されるためのものとはみなされていない。しかしな
がら、ＣＯ２を多く含む作業流体の中で、ＣＯ２のＣＯへの解離は実現可能であり、燃焼
とは別の、形成のための経路が提供されている。さらに、燃焼プロセスの酸素濃度が適切
に制御されていない場合、酸素が少ない環境は、燃焼していない炭化水素に加えＣＯの形
成を強力に好み得る。このことは、排出を予防し、金属の炭化を回避するために対処され
なければならない。酸化触媒の注入は、ＣＯのＣＯ２への酸化を触媒するために有効とす
ることができるが、これは、通常、大気温度近くでの、非常に長い滞留時間においてのみ
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起こる。上記の懸念の観点から、燃焼排ガスなどの気体流における様々な混入物質の除去
に適したさらなるシステムおよび方法が、当該分野で依然として必要とされている。
【発明の概要】
【００１３】
　本発明は、様々な態様において、様々な処理流体の精製に有用なシステムおよび方法に
関する。特に、本開示は、限定するものではないが、燃焼排ガス（ｆｌｕｅ　ｇａｓｅｓ
）などの気体を含む加圧燃焼生成物の精製に関連し得る。たとえば、本システムおよび方
法は、ＳＯｘ、ＮＯｘ、炭化水素、ＣＯ、および他の可燃性の気体などの気体の除去に特
に有用とすることができる。さらなる実施形態では、本システムおよび方法は、水銀、微
量金属、および微粒子などの、液体、固体、または半固体の除去に有用とすることができ
る。より具体的には、本システムおよび方法は、幅広い様々な排気の除去に有効とするこ
とができ、よって、排気規制を満たすこと、および／または精製される処理流体の中の様
々な物質の存在に関連した腐食の速度の増大を回避することに好適とすることができる。
本開示の精製の実施形態は、天然ガスの燃焼サイクル、シンガス（石炭由来）の燃焼サイ
クル、作業流体としてＣＯ２を使用する半閉鎖式の電力生産サイクル、および他の加圧型
燃焼システムに適用することができる。１つ以上の実施形態では、再循環する（または非
再循環型の）作業流体を高圧で処理することを必要とするいずれかのシステムを、本開示
のシステムおよび方法に供してもよい。
【００１４】
　本開示の１つ以上の実施形態では、加圧したタービン排気は、復熱式熱交換器に入り、
冷却される。加圧したタービン排気は、たとえば、ＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、Ｏ２、ＣＯ２

、Ｈ２Ｏ、燃焼していない炭化水素、Ｈ２、および他の可燃性の非炭化水素ガス、ならび
にＨｇ、他の微量金属、および他の微粒子のうちのいずれか１つ以上を含み得る。１つの
構成では、流れは、水の露点未満に冷却されてもよく、凝縮が排気で行われる。液体の形
成の前に、この排気は、Ｈｇ、微量金属（たとえばバナジウムおよび／またはヒ素）、お
よび微粒子の一部を捕捉する粒状活性炭（ＧＡＣ）などの吸着剤（ａｄｓｏｒｂｅｎｔ）
または吸収材（ａｂｓｏｒｂｅｎｔ）を介して、気相としてろ過される。このような液相
が形成される実施形態では、液相を、流れが酸化反応部に入る前に除去することができ、
これは、直接的な接触冷却器（たとえば、熱的制御のために水系の物質と気体を接触させ
るように構成されたスクラバー、混合器、注入器、または同様の構成要素）であり得る。
この気相は、冷却塔などの外部の冷却装置により順次冷却された再循環する水の流れによ
り、大気温度近くまで徐々に冷却される。気体を冷却すると、ＳＯｘおよびＮＯｘは、触
媒的相互反応および自由に利用可能な酸素および液体の水の存在を介して、酸に変換する
。この酸は、凝縮したタービン排気の水に沈殿し、スクラバーの底に落ち、スクラバーの
液体の質量平衡の一部として除去される。気相の気体は、残りのＳＯｘおよびＮＯｘ含有
物ならびにＣＯ２に無視できる度合で酸化されたＣＯと共に、上向きに移動し続ける。
【００１５】
　直接接触冷却器が、単純に、気体を（物質移動とは対照的な）設計温度に冷却するため
の大きさである場合、カラムにおける気体の滞留時間は、全てのＳＯｘおよびＮＯｘを液
相の酸に完全に変換させるために十分に大きいものではなく、ＣＯをＣＯ２に完全に変換
させるためにも十分大きくはない。センサー（直接的な接触冷却器の上流または下流）は
、ＮＯｘ、ＳＯｘ、およびＣＯの濃度が、システムのリサイクル流体において、カラムで
所定のスリップを構成していることを表す。１つ以上の種の濃度限界は満たされ、直接的
な接触冷却器の上流および／または中への促進酸化剤の注入を開始する。この酸化剤は、
再循環する水のスプレーの一部として、またはベンチュリインジェクターなどの混合装置
を介して、液相または気相のいずれかにおける独立した流れとして注入されてもよい。促
進酸化剤を提供することに加えて、この注入は、スクラバーの最初の冷却機構の補完物質
として冷却した水を加えるために使用されてもよい。オゾン（Ｏ３）、過酸化物（Ｈ２Ｏ

２）、および／または別の促進酸化剤の注入は、ＮＯのＮＯ２への酸化、ＳＯ２のＳＯ３

への酸化、およびＣＯのＣＯ２への酸化を触媒することにより、酸化および溶解を介した
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総合的な不純物の除去のためにスクラバーで必要とされる総滞留時間を減らす。同様に、
排気流における他の混入物質を、この時点で酸化させる。たとえば、燃焼していない炭化
水素が、ＣＯ２およびＨ２Ｏに酸化され、他の可燃性の気体が酸化されて、ＣＯ２、ＳＯ

２、ＮＯ２、および／またはＨ２Ｏが形成される。好ましい実施形態では、水が存在する
場合の酸の沈殿を実質的に予防するために、促進酸化剤が、直接接触冷却器で注入される
か、または直接接触冷却器のすぐ上流で注入される。しかしながら、様々な実施形態では
、促進酸化剤は、タービン排気から直接接触器への投入までより下流の、１つ以上のポイ
ントで注入され得る。このことは、より速い酸化速度、特にＣＯにとって速い酸化速度を
達成するために好適とすることができる。促進酸化剤は、好適には、排気流に存在するあ
らゆる燃焼していない燃料および酸化可能な化合物の酸化を触媒する。
【００１６】
　任意選択で、処理流は、システムにおける１つ以上の流れにより加熱することができる
。たとえば、タービン排気流からの熱、または清浄にした酸化後の放出流からの熱を利用
することができる。このことは、高濃度のＣＯを含む処理流を酸化触媒床に通す前に、こ
の流れを好ましい温度に加熱するために特に好適であり得る。次に、触媒床反応器の排出
流を、放出前に投入流と接触させて冷却することができる。
【００１７】
　酸化剤は、最大許容リサイクルフロー限界未満に不純物の濃度を下げるために十分な速
度で連続的に添加されている。この酸化剤の注入は、不純物の除去に必要な総滞留時間を
少なくするだけでなく、存在し得る反応物が不足する場合に全体的な不純物の除去を妨害
し得る過剰なＯ２およびＮＯの何らかの不均衡の原因となる。
【００１８】
　高圧のシステムとして、ＮＯｘ／ＳＯｘの触媒酸化を、残余のＮＯｘおよびＳＯｘおよ
びいずれかのＣＯを除去するための洗練処理（ｐｏｌｉｓｈｉｎｇ）ステップとして作用
する、促進酸化剤注入を用いたバルク酸性ガス除去の主要な手段として使用する。一部の
実施形態では、酸化反応カラムは、必要な除去速度を提供するために制御された促進酸化
剤のフローを伴い、化学的な相互反応のための追加的な滞留時間を伴うことなく再利用し
たフローガスを冷却するための大きさに形成されている。この手法の目的は、設備投資額
を制限すること、および補足的な酸化剤を注入して、必要に応じてのみ増加した稼働費用
を負担することである。
【００１９】
　１つ以上の実施形態では、本開示は、処理流における１つ以上の種を酸化するためのシ
ステムを提供することができる。たとえば本システムは、１つ以上の種を含む処理流を通
すように構成された処理流ライン；処理流を受け取るように構成された酸化反応部；水を
酸化反応部に通すように構成された水投入ライン；処理流ライン、水ライン、および酸化
反応部のうちの１つ以上に促進酸化剤を通すように構成された促進酸化剤ライン；酸化反
応部から水を除去するように構成された水排出ライン；ならびに酸化反応部から生成物を
除去するように構成された生成物ラインを含み得る。さらなる実施形態では、本システム
は、以下の陳述のうちの１つ以上と関連させて定義することができる。これらは任意の順
序および数で組み合わせることができる
【００２０】
　処理ラインにおける１つ以上の種は、酸性ガス、一酸化炭素、および炭化水素のうちの
１つ以上を含み得る。
【００２１】
　処理ラインにおける１つ以上の種は、ＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、炭化水素、Ｈ２、ＣＯＳ
、およびＨ２Ｓのうちの１つ以上を含み得る。
【００２２】
　酸化反応部は、一体化した（ｐａｃｋｅｄ）洗浄カラムまたは水分離器であり得る。
【００２３】
　酸化反応部は、水および処理流を対向する構成で受け取るように構成することができる
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。
【００２４】
　促進酸化剤は、ｉｎ　ｓｉｔｕで活性酸素種を提供することに適しているＯ２以外の物
質を含み得る。
【００２５】
　促進酸化剤は、ヒドロキシルラジカルまたはペルヒドロキシルラジカルのｉｎ　ｓｉｔ
ｕでの形成に適している物質を含み得る。
【００２６】
　促進酸化剤は、標準水素電極（ＮＨＥ）に対して０．９６Ｖ超の還元電位を有する物質
を含み得る。
【００２７】
　促進酸化剤は、過酸化物、スーパーオキシド、オゾン、ハロ‐酸化物、およびそれらの
組み合わせからなる群から選択することができる。
【００２８】
　促進酸化剤は、式ＸｚＯｙ（式中ＸがＣｌ、Ｂｒ、またはＩであり、
　ＸがＣｌである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＢｒである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＩである場合、ｚが１であり、ｙが３である）
を有するハロ‐酸化物化合物とすることができる。
【００２９】
　本システムは、酸化反応部より上流にフィルター部を含み得る。
【００３０】
　本システムは、生成物ラインを伴う構成にあり、生成物ラインにおける１つ以上の種の
濃度を測定するように構成された分析器を含み得る。
【００３１】
　本システムは、分析器と作業する構成にあり、促進酸化剤ラインを介した促進酸化剤の
通過を制御するように構成された制御器を含み得る。
【００３２】
　一部の実施形態では、本開示は、電力生産のためのシステムを提供することができる。
たとえば本システムは、炭化水素燃料、酸化剤、および圧縮したＣＯ２を含む流れを受け
取るように構成され、燃焼処理流を排出するように構成された燃焼器；燃焼処理流を膨張
させて発電し、タービン排気処理流を排出するように構成されたタービン；タービン排気
処理流を冷却し、冷却した処理流を排出するように構成された熱交換器；ならびにリサイ
クル流を受け取るように構成された圧縮機を含むことができ、ここで上記電力生産のため
のシステムは、本明細書中他で記載されている処理流における１つ以上の種を酸化するた
めのシステムと、酸化反応部が熱交換器より下流および圧縮機より上流に位置するように
組み合わせられている。
【００３３】
　一部の実施形態では、本開示は、処理流における１つ以上の種を酸化するための方法を
提供することができる。たとえば、本方法は、１つ以上の種を含む処理流を準備するステ
ップと；上記１つ以上の種を含む処理流を酸化反応部に通すことにより、上記１つ以上の
種を含む処理流を水流と混合するステップと；酸化反応部の中および酸化反応部より上流
のうちの１つまたは両方において、１つ以上の種を含む処理流を促進酸化剤と接触させる
ステップと；酸化反応部から水を回収するステップと；酸化反応部から生成物流を回収す
るステップとを含むことができ、ここで１つ以上の種の少なくとも一部が、促進酸化剤に
より酸化される。さらなる実施形態では、本方法を、以下の陳述のうちの１つ以上と関連
させて定義することができる。これらは任意の順序および数で組み合わせることができる
。
【００３４】
　処理流における１つ以上の種は、酸性ガス、一酸化炭素、および炭化水素のうちの１つ
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以上を含み得る。
【００３５】
　処理流における１つ以上の種は、ＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、炭化水素、Ｈ２、ＣＯＳ、お
よびＨ２Ｓのうちの１つ以上を含み得る。
【００３６】
　酸化反応部は、一体化した洗浄カラムまたは水分離器であり得る。
【００３７】
　酸化反応部は、水および処理流を、対向する構成で受け取るように構成することができ
る。
【００３８】
　促進酸化剤は、ｉｎ　ｓｉｔｕで活性酸素種を提供することに適しているＯ２以外の物
質を含み得る。
【００３９】
　促進酸化剤は、ヒドロキシルラジカルまたはペルヒドロキシルラジカルのｉｎ　ｓｉｔ
ｕでの形成に適している物質を含み得る。
【００４０】
　促進酸化剤は、標準水素電極（ＮＨＥ）に対して０．９６Ｖ超の還元電位を有する物質
を含み得る。
【００４１】
　促進酸化剤は、過酸化物、スーパーオキシド、オゾン、ハロ‐酸化物、およびそれらの
組み合わせからなる群から選択することができる。
【００４２】
　促進酸化剤は、式ＸｚＯｙ（式中ＸがＣｌ、Ｂｒ、またはＩであり、
　ＸがＣｌである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＢｒである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＩである場合、ｚが１であり、ｙが３である）
を有するハロ‐酸化物化合物とすることができる。
【００４３】
　本方法は、酸化反応部から回収した水の少なくとも一部を水供給源へ再利用するステッ
プを含み得る。
【００４４】
　本方法は、生成物流における１つ以上の種の濃度を測定するために、リサイクル流を分
析するステップを含み得る。
【００４５】
　本方法は、生成物流で測定した１つ以上の種の濃度に基づき、処理流と接触する促進酸
化剤の濃度を調節するステップを含み得る。
【００４６】
　一部の実施形態では、本開示は、特に、電力生産のための方法を提供することができる
。たとえば、本方法は、圧縮したＣＯ２の存在下で、酸化剤で燃料を燃焼させて、１つ以
上の種を含む燃焼処理流を形成するステップと；燃焼処理流をタービンで膨張させて発電
し、タービン排気処理流を排出するステップと、タービン排気処理流を、復熱式熱交換器
で冷却して、冷却した処理流を提供するステップとを含むことができ、上記電力生産のた
めの方法は、本明細書中他で記載される処理流における１つ以上の種を酸化するための方
法と、酸化反応部を通した１つ以上の種を含む処理流が、復熱式熱交換器から提供される
冷却した処理流を含むように、組み合わせられる。このような方法は、さらに、以下の陳
述のうちの１つ以上と関連させて定義することができる。これらは任意の順序および数で
組み合わせることができる。
【００４７】
　本方法は、タービン排気流および復熱式熱交換器からの冷却した処理流のうちの１つま
たは両方をろ過して、微粒子、水銀、バナジウム、およびヒ素のうちの１つ以上をそれら
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から除去するステップを含み得る。
【００４８】
　本方法は、燃焼器への投入に適した圧力に、ＣＯ２を含む流れを圧縮するステップを含
み得る。
【００４９】
　本方法は、復熱式熱交換器に、圧縮したＣＯ２を含む流れを通すことにより、圧縮した
ＣＯ２を含む流れを、タービン排気処理流と接触させて加熱するステップを含み得る。
【図面の簡単な説明】
【００５０】
【図１】本開示の一実施形態に係る電力生産システムの流れ図であり、ここで燃焼生成物
流が、１つ以上の種を除去するように処理されている。
【図２】本開示の一実施形態に係る、１つ以上の種を除去するように処理流を処理するシ
ステムの流れ図である。
【図３】本開示の一実施形態に係る、電力生産のためであり、１つ以上の種を除去するよ
うに処理流を処理するための方法の流れ図である。
【発明を実施するための形態】
【００５１】
 
　ここで、本開示の一部の態様が、添付の図面を参照して本明細書中以下でより完全に説
明されるであろう。しかしながらここでは本開示の実施の一部が示されており、実施の全
ては示されていない。実際に、本開示の様々な実施は、多くの異なる形態で表現すること
ができ、本明細書中記載の実施に限定されると解釈するべきではなく；むしろこれら例示
的な実施は、本開示が完全かつ徹底的であり、当業者に本開示の範囲を完全に伝えるよう
に提供されている。本明細書および添付の特許請求の範囲で使用する場合、単数形「ａ」
、「ａｎ」、「ｔｈｅ」は、文脈が特段他の意味を明記しない限り複数形を含む。
【００５２】
　１つ以上の実施形態では、本開示は、処理流から１つ以上の種を除去するための方法お
よびシステムを提供する。本明細書中で使用する場合、用語「種」は、処理流に存在し得
、処理流から除去することが望ましいとされ得るいずれかの不純物、混入物質、汚染物質
、または廃棄物を含むことが意図されている。除去する種は、特に、酸性ガス、一酸化炭
素、燃焼していない炭化水素、または他の燃焼していない燃料、他の可燃性物質、金属、
および他の微粒子を含み得る。本開示の１つ以上の実施形態に係る除去に適した種の非限
定的な例として、ＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、炭化水素（たとえばメタン）、Ｈ２、ＣＯＳ、
Ｈ２Ｓ、ＮＨ３、水銀、バナジウム、ヒ素、およびすすが挙げられる。
【００５３】
　本システムおよび方法は、特に、電力生成サイクルにおける処理流由来の１つ以上の種
の除去での使用に適している。より具体的には、電力生成サイクルは、高圧の再循環する
作業流体（たとえばＣＯ２の循環流体または他の循環流体）を含むサイクルとすることが
できる。例示的な、本開示を適用し得る電力生産システムおよび方法は、Ａｌｌａｍらに
対する米国特許第８，５９６，０７５号、Ａｌｌａｍらに対する米国特許第８，７７６，
５３２号、Ｐａｌｍｅｒらに対する米国特許第８，８６９，８８９号、Ａｌｌａｍらに対
する米国特許第８，９５９，８８７号、Ｐａｌｍｅｒらに対する米国特許第８，９８６，
００２号、Ｐａｌｍｅｒらに対する米国特許第９，４１０，４８１号、Ａｌｌａｍらに対
する米国特許第９，５２３，３１２号、Ａｌｌａｍらに対する米国特許第９，５４６，８
１４号、およびＰａｌｍｅｒらに対する米国特許公開公報第２０１３／０１１８１４５号
に記載されており、これら開示は本明細書中参照により援用されている。よって、本開示
のシステムおよび方法は、参照文献に記載されている構成要素および／または作動条件の
うちのいずれか１つ以上を組み込み得る。
【００５４】
　本開示の１つ以上の電力生産の実施形態において、再循環する作業流体を、燃料および
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酸化剤に加えて燃焼器に導入して、本明細書中他で記載のＨ２Ｏ、ＣＯ２、および１つ以
上のさらなる種から構成される高圧で高温の流体流を作製する。この流体流は、膨張ター
ビンを駆動し、タービン排気を形成するように構成されている。この、燃焼生成物と循環
する作業流体との混合物は、特に酸性ガス、たとえばＮＯｘ、ＳＯｘ、ＣＯ、および燃焼
していない燃料（たとえばメタン）を含んでもよい。燃焼プロセスでの使用に特に適して
はいるが、本開示が、１つ以上の不純物、特に１つ以上の酸性ガスを含むあらゆる処理流
の処理に関連することが理解されている。よって、用語「処理流」は、この流れが、本明
細書中さらに記載される方法およびシステムを介した除去に供される酸性ガス（または本
明細書中他で記載される他の種）を含むように、処理において生成されたあらゆる流れを
意味することが意図されている。よって、本明細書中使用される処理流は、電力生産プロ
セスからの燃焼器排気流またはタービン排気流であってもよい。さらなる開示により、燃
焼プロセスに関連させて本方法およびシステムを説明することができるが、このような説
明は例示的であり、例示的な実施形態に関連させて本発明の完全な説明を提供するように
意図されており、他のプロセスから生じる処理流に対する本開示の方法およびシステムの
適用を除外または放棄することを意図してはいない。
【００５５】
　１つ以上の実施形態では、１つ以上の種を除去するための処理流は、好ましくは加圧さ
れている。たとえば処理流は、約１．５ｂａｒ以上、約２ｂａｒ以上、約５ｂａｒ以上、
約１０ｂａｒ以上、約２０ｂａｒ以上、または約５０ｂａｒ以上の圧力（たとえば、最大
３００ｂａｒ、４００ｂａｒ、または５００ｂａｒといった、最大で現代の工学装置に合
致する圧力）とすることができる。様々な実施形態では、処理流は、約１．５ｂａｒ～約
５００ｂａｒ、約２ｂａｒ～約４００ｂａｒ、約５ｂａｒ～約３００ｂａｒ、または約１
０ｂａｒ～約１００ｂａｒの圧力とすることができる。１つ以上の種を除去するための酸
化を達成する特性は、圧力依存性である速度で様々な反応が進行し得ることが理解されて
いるため、本開示では高圧で作動しながらの作動が特に好適であり得る。たとえば、高圧
で作動することは、反応の活性が、圧力の三乗の（ｃｕｂｅｄ）関数である反応を改善す
ることができる。よって、本開示は、高圧で作動する特性により、反応化学の非線形的な
改善を提供することに特に好適とすることができる。
【００５６】
　１つ以上の種を除去する前の処理流は、好ましくは、復熱または他の手段のいずれかを
介して、大気より高い温度に実質的に冷却される。電力生産サイクルに関連した実施形態
では、処理流が冷却された後に、処理流の少なくとも一部を、本システムに残りを戻すよ
うに再利用しつつ、投入した燃料および酸化剤との質量均衡を維持するために放出しなけ
ればならない。よって、再利用および／または放出が起こる前に、燃焼由来の水および酸
性ガスの汚染物質、主にＳＯｘおよびＮＯｘ、ならびに作業流体由来の一酸化炭素および
いずれかの燃焼していない炭化水素を除去することが望ましい。
【００５７】
　一部の実施形態では、促進酸化剤の導入の前に処理流を冷却することが好適であり得る
。たとえば、促進酸化剤を導入する処理流は、約５００℃未満、約４００℃未満、約３０
０℃未満、約２００℃未満、または約１００℃未満（たとえば最小値がおおよその大気温
度である）の温度であり得る。しかしながら、酸化反応は、様々な温度で行うことが可能
である。よって様々な実施形態では、促進酸化剤は、以下：約１０００℃～約５０℃；約
１０００℃～約１００℃；約１０００℃～約２００℃；約５００℃～約３０℃；約４００
℃～約５０℃；約３００℃～約１００℃；約２００℃～約３０℃；約１５０℃～約２０℃
；約１５０℃～約３０℃；約１００℃～約２０℃；約９０℃～約３０℃；約７０℃～約３
５℃のうちのいずれかの圧力範囲の流れに導入してもよい。
【００５８】
　本開示の１つ以上の実施形態では、任意選択で処理流を冷却した後に、処理流を酸化反
応部に通す。酸化反応部は、処理流を直接接触させて冷却するように構成されたいずれか
の装置とすることができる。よって、これは、熱制御のために水系の物質と気体を接触さ
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せるように構成されたスクラバー、混合器、注入器、または同様の構成要素とすることが
できる。特に、冷却した水のうちの１つ以上の流れ（任意選択で促進酸化剤と共に取り込
まれた流れ）を、酸化反応部に、１つまたは複数のポイントで注入する。酸化反応部は、
選択的に、以下の機能：１）処理流を大気温度近くに冷却する機能；２）水を処理流から
分離する機能；および３）望ましくない種（たとえばＳＯｘ、ＮＯｘ、ＣＯ、および燃焼
していない炭化水素）を、処理流から除去する機能を、提供するように構成することがで
きる。
【００５９】
　一部の実施形態では、本発明のシステムおよび方法は、１つ以上のろ過部を含み得る。
好ましくは、ろ過部は粒状活性炭（ＧＡＣ）などの吸着剤を含み、このようなろ過部は、
重金属（たとえば水銀、バナジウム、ヒ素など）の捕捉が、促進酸化剤の導入の前の気相
での捕捉であり得る本明細書中記載のシステムにおける１つ以上の関連するポイントに、
配置され得る。ろ過部は、処理流が水の露点に冷却されるポイントの上流または下流に配
置することができる；しかしながら、ろ過部は、好ましくは、いずれかの活性ろ過構成要
素の不活性化を防止するために、促進酸化剤が注入され得るいずれかのポイントの上流に
、配置されている。
【００６０】
　用語「気体」および「蒸気」が互換可能であることが本明細書中で理解されている。用
語「気体」は、物質の全てが室温で気相にあることを暗示している、ならびに用語「蒸気
」は、室温で気相および液相の混合物を含む２相の物質を暗示していると一般に考えられ
ているが、本開示の目的のために、用語「気体」の使用は、いずれかの液相の物質の存在
を除外するとみなされるべきではなく、用語「蒸気」の使用は、少なくとも一部の液相の
物質の存在を必要とするとみなすべきである。よって、用語「気体」および「蒸気」の使
用において、特段記載がない限りは、物質の一部が液相にあってもよく液相になくてもよ
いことが、理解されている。
【００６１】
　酸化反応部に入る前に、（たとえば燃焼由来の）いずれかのＳＯ２およびＮＯの一部は
、気相のＮＯ／Ｏ２／ＳＯ２反応機構を介して、ＳＯ３およびＮＯ２に変換する。処理流
が酸化反応部に入り、水洗浄（酸化剤を用いない）の存在下で冷却を続ける場合、ＳＯ３

およびＮＯ２は、液相の水に溶解する。このＳＯ２およびＮＯは、処理流が酸化反応部を
介して移動すると、気相で酸化し続ける。いずれの気相の水も、冷却し続けるにつれて凝
縮する。これは、液相におけるＨ２ＳＯ４およびＨＮＯ３の形成および除去をさらに促進
するであろう。前もって除去されていないいずれかのＳＯｘ／ＮＯｘ／ＣＯおよび炭化水
素は、酸化反応部で促進酸化剤により除去される。本発明のシステムおよび方法は、この
固有のシステム条件およびＮＯｘ／ＳＯｘ／Ｏ２／Ｈ２Ｏ反応機構を利用して、促進酸化
剤の消費を低減させ、よって除去システムの稼働費用を下げることができる。
【００６２】
　１つ以上の実施形態では、促進酸化剤を、処理流における１つ以上の位置および１つ以
上の温度レベルで、提供することができる。上述のように、促進酸化剤は、酸化反応部に
直接提供することができる。あるいはまたはさらに、同じまたは異なる促進酸化剤を、処
理流がより高温であり得る酸化反応部より上流に提供してもよい。このことは、ＮＯｘ、
ＳＯｘ、およびＣＯのいずれかの選択的な除去を可能にすることができる。よって、用語
「酸化反応部」の使用は、本システムの中の酸化反応の位置を限定するとみるべきではな
いことが理解されている。酸化は、好ましくは酸化反応部の中で起こり得るが、酸化反応
の少なくとも一部が、促進酸化剤の注入位置に応じて、酸化反応部の上流で起こり得るこ
とが理解されている。よって、酸化反応部は、一部の実施形態では、酸化反応生成物のう
ちの１つ以上を除去するための分離装置として主に作動してもよい。
【００６３】
　処理流が電力生産サイクルからの排気流である実施形態では、本電力システムは、好ま
しくは、過剰な酸素を伴い高圧で作動する。タービンを出た処理流は、０．１％モル濃度
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超の酸素濃度を伴い、約１０ｂａｒ超の圧力にある。タービンを出た燃焼ガスは、熱交換
器に向かい、ここで大気より高い温度に実質的に冷却された後に、酸化反応部に提供され
る。燃焼由来の水の凝縮は、この熱交換器の下端で行われる。この領域では、すでに上述
されているように、ＳＯ２およびＮＯの一部は、気相のＮＯ／Ｏ２／ＳＯ２反応機構を介
して、ＳＯ３およびＮＯ２に変換される。その後、ＳＯ３およびＮＯ２は、燃焼由来の凝
縮した水に溶解して、熱交換器においてＨ２ＳＯ４およびＨＮＯ３が形成される。この反
応機構は、以下の反応により示すことができる。
　反応１．ＮＯ＋１／２Ｏ２→ＮＯ２

　反応２．２ＮＯ２→Ｎ２Ｏ４

　反応３．２ＮＯ２＋Ｈ２Ｏ→ＨＮＯ２＋ＨＮＯ３

　反応４．３ＨＮＯ２→ＨＮＯ３＋２ＮＯ＋Ｈ２Ｏ
　反応５．ＮＯ２＋ＳＯ２→ＮＯ＋ＳＯ３

　反応６．ＮＯ＋ＳＯ３→Ｈ２ＳＯ４

【００６４】
　上述のように、本開示により処理された処理流におけるＯ２の存在（燃焼プロセスから
過剰に存在するＯ２、また処理流に添加されたＯ２の存在）は、添加されるべき促進酸化
剤の量を減らすために好適であり得る。よって、Ｏ２は添加される酸化剤とし得る―すな
わちＯ２に加えて、促進酸化剤を添加することができ、燃焼生成物流に添加されるＯ２の
促進酸化剤に対する比は変動し得ることが理解されている。よって、本開示は、促進酸化
剤としての、処理流におけるＯ２の存在および／または添加を明らかに除外することがで
きる。一部の実施形態では、Ｏ２は、本開示により添加される促進酸化剤の一部とみなさ
れることなく、最大０．１％のモル濃度、０．２％のモル濃度、０．５％のモル濃度、１
％のモル濃度、または２％のモル濃度で、処理流に存在することができる。好ましくは、
処理流は、Ｏ２を含まないか、または約０．０１％のモル濃度～約２％のモル濃度、約０
．０５％のモル濃度～約１．５％のモル濃度、もしくは約０．１％のモル濃度～約１％の
モル濃度の濃度でＯ２を含む。
【００６５】
　過剰な酸素を利用する高圧のシステムが、（上述の）一部の実施形態で好ましいとされ
得るが、同様に本開示は、過剰な酸素が存在しないシステムを含む低圧のシステムをも包
有する。「低圧の」システムは、一部の実施形態では、２ｂａｒ未満の圧力の排気で作動
するシステムとして定義され得る。このような低圧のシステムは、ＮＯｘ、ＳＯｘ、およ
び／またはＣＯの最適な除去を達成するように、より多くの促進酸化剤の投入を必要とす
ることができることが理解されている。
【００６６】
　様々な促進酸化剤を、本開示に係る使用に適切とすることができる。一部の実施形態で
は、用語「促進酸化剤」は、促進酸化プロセスで容認可能であると一般に認識されている
あらゆる物質を含み得る。一部の実施形態では、用語「促進酸化剤」は、ｉｎ　ｓｉｔｕ
で活性酸素種を提供するＯ２以外のいずれかの物質を含み得る。一部の実施形態では、用
語「促進酸化剤」は、ｉｎ　ｓｉｔｕでヒドロキシルラジカルを形成するように構成され
たいずれかの物質を含み得る。一部の実施形態では、用語「促進酸化剤」は、ヒドロキシ
ルラジカルをｉｎ　ｓｉｔｕで形成するように構成されたいずれかの物質を包有し得る。
一部の実施形態では、用語「促進酸化剤」は、気体、液体、塩水溶液、または溶解した固
体（すなわち懸濁液を形成する溶解した固体）もしくは溶解した気体のいずれかの形態で
あり、還元電位が標準水素電極（ＮＨＥ）に対して０．９６Ｖ超である、いずれかの分子
、化合物、またはそれらの組み合わせを含むことができる。この還元電位は、たとえば３
電極のポテンショスタットまたは類似の装置を使用して、直接測定されてもよい。特定の
実施形態では、用語「促進酸化剤」は、本明細書中明らかに例示されている物質の１つま
たはいずれかの組み合わせを含み得る。
【００６７】
　例として、本開示に係る使用に適した促進酸化剤は、過酸化物、スーパーオキシド、オ
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ゾン、またはハロ‐酸化物のうちの１つまたは組み合わせを含み得る。ハロ‐酸化物は、
式ＸｚＯｙ（式中ＸがＣｌ、Ｂｒ、またはＩであり、
　ＸがＣｌである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＢｒである場合、ｚが１であり、ｙが１、２、３、または４であり、
　ＸがＩである場合、ｚが１であり、ｙが３である）
を有する化合物とすることができる。ハロ‐酸化物に適した例示的な対イオンとして、ア
ルカリ金属またはアルカリ土類金属が挙げられる。具体的な例として、反応７～９は、ヨ
ウ素酸塩（ＩＯ３－）とＳＯ２、ＮＯ、およびＣＯとの間のそれぞれの反応を示している
。
　反応７．２ＩＯ３

－
（ａｑ）＋５ＳＯ２

－２
（ｇ）＋４Ｈ２Ｏ（ｌ）→Ｉ２（ｌ／ｇ）

＋５ＳＯ４
－２

（ａｑ）＋８Ｈ＋
（ａｑ）

　反応８．２ＩＯ３
－

（ａｑ）＋５ＮＯ－
（ｇ）＋４Ｈ２Ｏ→Ｉ２（ｌ／ｇ）＋５ＮＯ３

－
（ａｑ）＋８Ｈ＋

（ａｑ）

　反応９．２ＩＯ３
－

（ａｑ）＋６ＣＯ（ｇ）→Ｉ２（ｌ／ｇ）＋６ＣＯ２（ｇ）

【００６８】
　促進酸化剤は、望ましい酸化レベルを達成するために、システム全体における１つ以上
の位置で、処理流に添加することができる。処理流に添加される促進酸化剤の量は、除去
すべき存在する種の種類、除去すべき１つ以上の種の濃度、および作動条件の圧力に応じ
て変更され得る反応速度論に応じて、変動し得る。１つ以上の実施形態では、添加される
促進酸化剤の総濃度は、処理流（促進酸化剤を含む）全体の組成に基づき、約０．１ｍｏ
ｌ％～約２０ｍｏｌ％の範囲とすることができる。
【００６９】
　本開示の１つ以上の実施形態では、気相、液相、または固相における１つ以上の促進酸
化剤を、酸化反応部に注入することができる。促進酸化剤は、水溶液で提供することがで
き、特に、酸化反応部に入る水流に注入することができる。好ましくは、促進酸化剤は、
酸化反応部の上部に入る。あるいはまたはさらに、１つ以上の気体の促進酸化剤を、入っ
てくる処理流の注入に対向する酸化反応部の底部に、注入することができる。対向する注
入構成は、処理流および促進酸化剤の混合を高めるように流体の乱流を作製することがで
きる。促進酸化剤の流量は、酸化反応部の出口に存在する、除去される１つ以上の種の濃
度に基づき調節することができる。よって、本システムは、特に、１つ以上の気体、液体
、および／または質量の検出器を含み得る。一部の実施形態では、この検出器は、ガスク
ロマトグラムフィー（ＧＣ）、質量分析計（ＭＳ）、ＧＣ／ＭＳ、高速液体クロマトグラ
フィー（ＨＰＬＣ）などのうちの１つ以上を含み得る。他方で、このような検出器は、本
明細書中分析器（ａｎａｌｙｚｅｒ）と呼ばれていてもよい。
【００７０】
　促進酸化剤は、任意選択で、酸化反応部に注入する前に、ヒドロキシルラジカル（ＯＨ
・）およびペルヒドロキシルラジカル（・ＨＯ２）などの高い活性の中間体を作製するよ
うに分解することができる。このことは、除去の有効性を高めること、およびさらには促
進酸化剤の消費を低減することに有効であり得る。これは、Ｈ２Ｏ２触媒による酸化、触
媒を用いるオゾンの存在下での酸化、またはこれら方法のうち２つ以上の組み合わせなど
の様々な方法で行うことができる。
【００７１】
　例示的な実施形態では、Ｈ２Ｏ２の分解のための触媒床が、任意選択で、水とＨ２Ｏ２

を混合する前に設置されている。Ｈ２Ｏ２の分解は、鉄、銀、銅、マンガン、およびニッ
ケルなどの実質的に純粋な金属、またはそれらの酸化物、たとえば様々な酸化鉄（ＩＩＩ
）により、触媒することができる。Ｈ２Ｏ２の分解は、ＳＯｘ／ＮＯｘ／ＣＯの酸化速度
を亢進するために、ヒドロキシルラジカルおよびペルヒドロキシルラジカルといった高い
活性の中間体の形成をもたらす。同様に、活性中間体を形成するために、他の促進酸化剤
を分解のために処理してもよい。金属の表面上でのＨ２Ｏ２の分解は、以下に提供される
反応により、反応が進み得る。
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　反応１０．Ｈ２Ｏ２＋Ｍ＋→ＨＯ・２＋Ｈ＋＋Ｍ
　反応１１．Ｈ２Ｏ２＋Ｍ→Ｍ＋＋ＯＨ・＋ＯＨ－

　ＯＨラジカルを介したＳＯｘ／ＮＯｘ／ＣＯの酸化は、以下の反応により反応が進み得
る。
　反応１２．ＣＯ＋ＯＨ・→ＣＯ２＋Ｈ・
　反応１３．ＮＯ＋ＯＨ・→ＨＮＯ２

　反応１４．ＮＯ＋ＯＨ・→ＮＯ２＋Ｈ・
　反応１５．ＳＯ２＋ＯＨ・→ＨＳＯ３

【００７２】
　１つ以上の実施形態では、本開示は、特にＣＯ酸化のために構成することができる。た
とえば、補完的な触媒床を、酸化反応部の上流に設置することができる。（気相に入った
水注入由来の過剰な）オゾンと併せて、ＣＯ２／処理流は、補完的な触媒床を介して流れ
、ＣＯをＣＯ２に酸化させる。非限定的な例として、触媒は、パラジウムもしくは白金な
どの白金族元素（ＰＧＭ）、またはコバルトの酸化物もしくは合金、たとえばＣｏ３Ｏ４

またはＦｅ－Ｃｏ混合酸化物とすることができる。補完的な触媒床の追加は、以下の条件
：１）有意に低い温度；２）低い濃度の酸化剤；および３）短い滞留時間（小さい反応体
積に変換される）の下、ＣＯのＣＯ２への酸化を選択的に行うことに特に有用とすること
ができる。
【００７３】
　本開示の実施の一例として、電力生産サイクルを、図１に例示する。この図からわかる
ように、電力生産サイクル１００は、燃焼器１０５を含み、ここで炭素質燃料フィード１
０７および酸化剤フィード１０９を、リサイクルＣＯ２流１５１の存在下で燃焼させて、
タービン１１５で膨張される高圧、高温の燃焼生成物流１１１を形成し、発電機１１７で
発電する。タービン１２０からの高温の排気流１１９（すなわち本明細書中記載の処理流
）は、復熱式熱交換器１２０で冷却され、冷却したタービン排気流１２１を生成する。こ
れは、通常、水、ＣＯ２、ならびにある含有量の、ＮＯｘ、ＳＯｘ、およびＣＯなどの除
去される１つ以上の種を含む。任意選択で、フィルター部１５５を、タービン１１９と熱
交換器１２０との間に配置することができる。あるいは、フィルター部１５５は、燃焼生
成物流１１１をろ過するために、燃焼器１０５とタービン１１５との間に配置されてもよ
い。あるいは、フィルター部１５５は、流れ１１９の部分的な冷却の後ではあるが、流れ
１１９における水蒸気の凝縮が起こる前にろ過が行われるように、熱交換器１２０を通る
ラインに組み込まれていてもよい。流れ１２１の全体部は、投入される促進酸化剤流１２
７および任意選択で投入される水流１２９を含む酸化反応部１２５に入り得る。水は、酸
化反応部１２５で分離されてもよく、流れ１３１として出てもよい。実質的に純粋なＣＯ

２生成物流１３３は、隔離および／または二次的な使用、たとえば油回収の改善のために
回収されてもよい。リサイクル流１３７は、実質的に純粋なＣＯ２を含むことができ、こ
のリサイクル流を、圧縮機１４０で圧縮して、高圧のリサイクルＣＯ２流１４７を形成す
ることができる。リサイクル流１３７は、ＣＯ２が精製システムの生成物であり得る点か
ら、生成物流とみなされてもよい。一部の実施形態では、冷却したタービン排気流１２１
は、流れ１２３が接触部１２５に投入される第１のフラクションであり、流れ１２４が接
触部を迂回しリサイクル流１３７と組み合わせられる第２のフラクションであるように、
分割されてもよい。必要に応じて、追加的な量の促進酸化剤を、たとえば流れ１１９、流
れ１２１、流れ１２３、および流れ１２４のいずれか１つ以上に投入してもよい。高圧の
リサイクルＣＯ２流１４７は、復熱式熱交換器１２０に通され、ここで冷却するタービン
排気流１１９と接触させて加熱され、燃焼器１０５への投入のため流れ１５１として出る
。よって、上記は、１つ以上の不純物または汚染物質を処理流からどのように除去できる
かどうかの一例を表しており、ここで処理流は、図１の例による燃焼生成物流に限定され
る必要はない。
【００７４】
　本開示の１つ以上の実施形態では、促進酸化剤が処理流に（追加の水流において直接、
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または酸化反応部に）提供される割合は、分析される下流の化学的性質の関数として変動
し得る。追加的な促進酸化剤のコストのため、この、促進酸化剤の化学量論的な添加に対
する精確な制御を提供する特性が、非常に望ましいとされ得る。よって本開示は、１つ以
上の排出流の化学的性質を分析する実施形態、および促進酸化剤の添加の割合を、１つ以
上の排出流における１つ以上の物質の濃度に基づき制御する実施形態を含み得る。
【００７５】
　処理流への促進酸化剤の投入を制御するためのシステムおよび方法を、図２に例示する
。この図からわかるように、処理流は、生産システム２０１からライン２２１に排出され
ている。生産システム２０１は、電力生産サイクル、たとえば図１由来の電力生産サイク
ル１００とすることができるが、電力生産システム２０１は、処理流が排出され、この処
理流が、本明細書中記載の酸化反応を行うのに適した１つ以上の種を含む任意のシステム
とすることができる。
【００７６】
　ライン２２１における処理流は、本明細書中他に記載されている酸化反応部２２５に投
入される。促進酸化剤供給源２６０から促進酸化剤が、ライン２２９を介して酸化反応部
２２５に投入される。あるいはまたはさらに、ライン２２９における促進酸化剤を、水ラ
イン２２７に通して、水供給源２７０由来の水と混合させた後に、酸化反応部２２５に通
すことができる。例示されてはいないが、（単独の、または水供給源２７０由来の水と組
み合わせた）促進酸化剤供給源２６０由来の促進酸化剤は、酸化反応部２２５の上流のラ
イン２２１に直接投入されてもよいことが理解されている。このことは、酸化反応部２２
５への直接的な投入の代わりに行われてもよく、または当該投入に加えて行われてもよい
。
【００７７】
　水は、ライン２３１を介して酸化反応部２２５を出て、リサイクル流は、ライン２３７
に出る。このリサイクル流は、生成物流とみなされてもよい。リサイクル流は、通常、酸
化反応の生成物として、および／または処理流から再利用された生成物としての（たとえ
ばＣＯ２が電力生産サイクルの作業流体として使用される場合の）ＣＯ２を含み得る。ラ
イン２３７におけるリサイクル流は、実質的に純粋なＣＯ２の流れとすることができる。
他の実施形態では、ライン２３７におけるリサイクル流は、ある含有量の、除去される１
つ以上の種を含み得る。この処理条件は、特定の含有量の除去される１つ以上の種が、認
容可能または予測され得るようにすることができる。これは、促進酸化剤の添加が望まし
いレベルにあること、または促進酸化剤が必要とされていないことを表し得る。１つ以上
の種の濃度は、分析器２８０または他の測定装置（たとえばＧＣ、ＭＳ、ＧＣ／ＭＳ、Ｈ
ＰＬＣなど）により、測定することができる。分析器２８０は、制御入力２８１を介して
制御部２９０と通信することができ、これにより、測定した値が、分析器２８０から制御
部２９０に送達される。制御部２９０は、本システムを介した質量の流れ、１つ以上のラ
インの酸素含有量、生産システム２０１における反応化学量論、およびライン２３７にお
ける１つ以上の種の含有量を含む、様々な入力を考慮する１つ以上の所定のアルゴリズム
を実行することができる。次に、制御部２９０は、少なくとも１つの制御出力２９１を、
水供給源２７０、促進酸化剤供給源２６０、促進酸化剤ライン２２９、および水ライン２
２７のうちの１つ以上に提供することができる。たとえば、制御出力２９１ａは、促進酸
化剤供給源２６０のポンプ（不図示）を稼働してもよく、および／または制御出力２９１
ｂは、水供給源２７０のポンプ（不図示）を稼働してもよい。あるいはまたはさらに、制
御出力２９１は、促進酸化剤ライン２２９のバルブ（不図示）を稼働してもよく、および
／または制御出力は、水ライン２２７のバルブ（不図示）を稼働してもよい。この出力シ
グナルは、酸化反応部２２５に送達されるライン２２９における促進酸化剤およびライン
２２７における水のうちの１つまたは両方の量を、少なくまたは多くすることができる。
１つ以上の不純物、混入物質、または廃棄物の特定の許容可能な濃度範囲は、あらかじめ
設定されていてもよく、１つ以上の種のいずれかの濃度があらかじめ設定された範囲を超
えている場合、上記種の濃度を測定している分析器２８０は、出力シグナルを制御器に送



(18) JP 2019-535516 A 2019.12.12

10

20

30

40

50

ることができ、次に、制御器は本システムへの適切な促進酸化剤の注入をシグナル送達す
ることができる。促進酸化剤の注入は、分析器２８０が１つ以上の種に関して容認された
範囲への復帰を登録するまで、続行してもよく、この時点で促進酸化剤の注入を減らして
もよく、または完全に停止してもよい。この方法では、本開示は、酸化剤の反応および望
ましくない種の高圧の触媒的相互反応を同時に利用することにより、排出制御に関連した
設備費用および稼働費用の両方の費用対効果の良い調節を提供する。
【００７８】
　よって、上記からわかるように、本開示は、処理流における１つ以上の種を酸化するた
めのシステムを提供する。本システムは、様々な実施形態において、以下の構成要素の組
み合わせを含み得る：１つ以上のさらなるシステムの構成要素の間に処理流を通すための
ライン；少なくとも１つの酸化反応部（たとえば、任意選択で促進酸化剤を含み得る水と
処理流を直接混合するように構成された、一体化した洗浄カラム、水分離器、または他の
構成要素）；促進酸化剤を通すための１つ以上のライン；水を通すための１つ以上のライ
ン；促進酸化剤を移動させるための１つ以上のポンプ；水を移動させるための１つ以上の
ポンプ；水と促進酸化剤を組み合わせるための１つ以上の混合器；促進酸化剤ラインを介
して促進酸化剤の流れを制御するための１つ以上のバルブ；水ラインを介して水の流れを
制御するための１つ以上のバルブ；酸化反応部から生成物（たとえばＣＯ２含有流などの
リサイクル流）を除去するための１つ以上のライン；ラインを介して流れる種の濃度を測
定または検出するための１つ以上の分析器；入力シグナルを受信し、出力シグナルを送信
するように構成された１つ以上の制御器；ならびに入力シグナルおよび／または出力シグ
ナルを通すように構成された１つ以上の制御ライン。特定の実施形態では、１つ以上の種
を酸化するためのシステムは、全体のシステムが電力生産システムであるような構成要素
を含み得る。よって本システムは、上記構成要素のいずれかの組み合わせに加えて、以下
の構成要素：作業流体の存在下で、炭化水素燃料を酸化剤で燃焼させ、燃焼排気処理流を
排出するように構成された燃焼器；燃焼排気処理流を受け取り、燃焼排気処理流を膨張さ
せて発電し、タービン排気処理流を排出するように構成されたタービン；タービン排気処
理流を受け取り、タービン排気処理流からリサイクル流へ熱を移すように構成された復熱
式熱交換器；リサイクル流を受け取り圧縮するように構成された圧縮機および／またはポ
ンプ；ならびに、燃焼器、タービン、復熱式熱交換器、圧縮機および／またはポンプ、お
よび本明細書中他に記載されているいずれかの構成要素の間に処理流を通すためのライン
を含み得る。上述の構成要素のいずれかが、処理流を受け取るように構成された少なくと
も１つの投入（ｉｎｐｕｔ）および／または処理流を送達するように構成された少なくと
も１つの排出（ｏｕｔｐｕｔ）を含んでもよいことが理解されている。
【００７９】
　さらに本開示は、処理流における１つ以上の種を酸化するための方法を提供することが
できる。このような方法は、図３と関連させて、以下にさらに記載されるように定義する
ことができる。作用３０５では、炭化水素燃料を、圧縮したＣＯ２の存在下で、酸素で燃
焼し、燃焼器排気処理流を生成する。作用３１０では、燃焼器排気処理流をタービンで膨
張させて発電し、タービン排気処理流を放出する。作用３１５では、タービン排気処理流
を復熱式熱交換器で冷却し、冷却した処理流を生成する。作用３０５、３１０、および３
１５は、酸化方法を電力生産方法と組み合わせて行う実施形態で実行できることが理解さ
れている。よって作用３０５、３１０、および３１５は、冷却した処理流を提供するさら
なる作用と置き換わってもよい。作用３２０では、冷却した処理流を、酸化反応部に通し
て、１つ以上の種を冷却した処理流から除去する。作用３２５では、水を、酸化反応部か
ら回収し、任意選択で、水の少なくとも一部を、水供給源に再利用する。作用３３０では
、ＣＯ２を含むリサイクル流を、酸化反応部から回収する。リサイクル流は、ＣＯ２が生
成物であり得るという点で、生成物流とみなしてもよい。作用３３５では、リサイクル流
の一部分を、燃焼器への投入に適した圧力に圧縮する。作用３４０では、圧縮したリサイ
クル流を、復熱式熱交換器に通し、タービン排気処理流と接触させて加熱する。作用３４
５では、再度加熱したリサイクル流を、燃焼作用３０５で使用するための圧縮したＣＯ２
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として、燃焼器に通す。繰り返しになるが、作用３３５、３４０、および３４５は、酸化
方法を電力生産方法と組み合わせて行う実施形態で実行できることが理解されている。よ
って、作用３３５、３４０、および３４５は、存在していなくてもよく、または他の作用
と置き換えられていてもよい。作用３１６（作用３２０の前または作用３２０と同時に実
施される）では、促進酸化剤を、冷却した処理流に（直接または酸化反応部に）注入して
、１つ以上の種を酸化する。作用３３１では、リサイクル流を、除去すべきであった１つ
以上の種の濃度を評価するために分析する。作用３３２では、注入される促進酸化剤の濃
度を、リサイクル流で測定した種の濃度に基づき調節する。作用３３３では、リサイクル
流の少なくとも一部分を放出する（隔離または他の最終使用のための除去を含み得る）。
【００８０】
　本発明の多くの修正および他の実施形態は、上記の説明および関連する図面に提示され
ている技術の利益を得る、本発明が関連する分野の当業者に想起されるであろう。よって
、本発明を、開示した特定の実施形態に限定すべきではないこと、および、他の実施形態
が添付の特許請求の範囲内に含まれていると意図されていることを理解すべきである。特
定の用語が本明細書中に使用されているが、これらは、単に一般的かつ説明するための意
味で使用されており、限定するために使用されてはいない。

【図１】 【図２】
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