
JP 2020-500703 A 2020.1.16

10

(57)【要約】
本発明は、気体混合物からの気体の透過分離のためのメ
ンブレンチューブ（２０，２０’）に関する。このメン
ブレンチューブは、少なくとも２つのメンブレンチュー
ブセクション（１１，１１’）を備え、これらはそれぞ
れ、多孔性で気体透過性の、金属のチューブ形状の担体
基材（１２）と、この担体基材上に周回して取り付けら
れた、分離されるべき気体に対し選択的に透過性のある
メンブレン（１３）と、を備え、２つの隣り合うメンブ
レンセクション（１１，１１’）を結合している少なく
とも表面的に気密な少なくとも１つの連結セクション（
２１）と、この連結セクション（２１）の領域における
少なくとも１つのスペーサ（１５，１５’）とを、備え
る。このスペーサ（１５，１５’）は、径方向でメンブ
レン（１３）の上に突出している。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　気体混合物からの気体の透過分離のためのメンブレンチューブ要素（１０，１０’）で
あって、
　多孔性で気体透過性の金属のチューブ形状の担体基材（１２）を有するメンブレンチュ
ーブセクション（１２）であって、前記担体基材上に周回して、前記分離されるべき気体
に対して選択的に透過性のメンブレン（１３）が取り付けられている、メンブレンチュー
ブセクション（１１）と、
　少なくとも表面が気密な少なくとも２つの連結部（１４，１４’）と、
を備え、
　前記チューブ形状の担体基材（１２）は、端面側でそれぞれ１つの連結部（１４，１４
’）と結合されており、
　少なくとも１つのスペーサ（１５；１５’；１５”）が少なくとも１つの連結部（１４
，１４’）の領域に配設されており、前記スペーサは、径方向で前記メンブレン（１３）
の上に突出している、
　ことを特徴とするメンブレンチューブ要素。
【請求項２】
　気体混合物からの気体の透過分離のメンブレンチューブ（２０）であって、
　多孔性で気体透過性の金属のチューブ形状の担体基材（１２）と、前記担体基材上に周
回して取り付けられた、分離される前記気体に対して選択的に透過性のメンブレン（１３
）とを、それぞれ、備える、少なくとも２つのメンブレンチューブセクション（１１，１
１’）と、
　隣り合う２つの前記メンブレンチューブセクション（１１，１１’）を結合する、少な
くとも表面が気密な少なくとも１つの連結セクション（２１）と、
　少なくとも１つの連結セクション（２１）の領域において、径方向で前記メンブレン（
１３）の上に突出している少なくとも１つのスペーサ（１５；１５’；１５”）と、
　を備えることを特徴とするメンブレンチューブ。
【請求項３】
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）が、径方向で前記連結セクション（２１）の上
に周回して突出していることを特徴とする請求項２に記載のメンブレンチューブ（２０）
。
【請求項４】
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）がリング形状に形成されていることを特徴とす
る請求項２又は３に記載のメンブレンチューブ。
【請求項５】
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）が、材質接合及び／又は形状接合で、前記連結
セクション（２１）と結合されていることを特徴とする請求項２～４のいずれか１項に記
載のメンブレンチューブ（２０）。
【請求項６】
　前記連結セクション（２１）が、材質接合で、前記担体基材（１２）と結合されている
ことを特徴とする請求項２～５のいずれか１項に記載のメンブレンチューブ。
【請求項７】
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）が金属材料から形成されていることを特徴とす
る請求項２～６のいずれか１項に記載のメンブレンチューブ。
【請求項８】
　連結セクション（２１）当たり厳密に１個のスペーサ（１５；１５’；１５”）が設け
られていることを特徴とする請求項２～７のいずれか１項に記載のメンブレンチューブ。
【請求項９】
　前記連結セクション（２１）が、それぞれメンブレンセクションと結合されている、２
つの連結部（１４，１４’）によって形成されていることを特徴とする請求項２～８のい
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ずれか１項に記載のメンブレンチューブ。
【請求項１０】
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）が取り付けられている中間部品（１８）が２つ
の前記連結部（１４，１４’）の間に配設されていることを特徴とする請求項２～９のい
ずれか１項に記載のメンブレンチューブ。
【請求項１１】
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）が肉盛溶接によって形成されていることを特徴
とする請求項２～１０のいずれか１項に記載のメンブレンチューブ。
【請求項１２】
　前記メンブレンチューブが少なくとも表面的に気密な端部キャップによって封止されて
おり、前記端部キャップは、前記担体基材或いは前記連結セクションと結合されているこ
とを特徴とする請求項２～１１のいずれか１項に記載のメンブレンチューブ（２０）。
【請求項１３】
　互いに平行に延在する少なくとも２つの、請求項２～１２のいずれか１項に記載のメン
ブレンチューブ（２０）を備えるメンブレンチューブシステム（３０）であって、
　前記スペーサ（１５；１５’；１５”）が、隣り合うメンブレンチューブの前記連結セ
クション（２１）の高さにそれぞれ配設されていることを特徴とするメンブレンチューブ
システム。
【請求項１４】
　直接隣り合うメンブレンチューブの少なくとも２つのスペーサ（１５；１５’；１５”
）が同じ高さに配設されていることを特徴とする請求項１３に記載のメンブレンチューブ
システム（３０）。
【請求項１５】
　前記メンブレンチューブが外側チューブ内に配設されていることを特徴とする請求項１
３又は１４に記載のメンブレンチューブシステム（３０）。

 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、気体混合物から気体を透過分離するための、請求項１に記載のメンブレンチ
ューブ要素、請求項２に記載のメンブレンチューブ及び請求項１３に記載のメンブレンチ
ューブシステムに関する。
【背景技術】
【０００２】
　この種のメンブレンチューブシステムは、一般的に、気体混合物から気体を選択的に分
離するために、特に水素を含む気体混合物（例えば水蒸気改質された天然ガス）から水素
（Ｈ２）を分離するために、使用される。この際、公知のように、特定の原子又は分子（
例えばＨ２）のみに対して選択的に透過性があるという特定の材料の特性が利用され、こ
こで、この材料は、例えば担体上の層又はそれ自体が安定なシート等の薄い層（「メンブ
レン」）として、気体混合物用の気体空間を、分離されるべき気体用の気体空間から分離
するために使用される。例えば分離されるべき気体の或る分圧、例えば或るＨ２分圧、を
有する気体混合物をこのメンブレンの一方の側に投入すると、この分離されるべき気体の
原子／分子は、両方の側で分離されるべき気体が同じ分圧となるまで、このメンブレンを
通過してもう一方の側に到達しようとする。分離システムの性能を決定する重要なパラメ
ータは、とりわけ運転温度及びメンブレン層厚である。ここで一般的には、少なくとも金
属メンブレンの場合には、運転温度が高く且つメンブレンが薄いほど、分離されるべき気
体（例えばＨ２）の特有の気体流量が大きくなるということが成り立つ。水素を分離する
ための装置は、典型的には、４５０～９００℃の運転温度で運転される。水素分離のため
のメンブレンの層厚は、典型的には、数マイクロメータ（μｍ）の領域にあり、このため
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メンブレンの形状安定性及び剛性は非常に低く、このため、しばしばこのメンブレンは、
このメンブレンへの気体供給及び／又はこのメンブレンからの気体排出を保証し且つこの
メンブレンを取り付けるための平坦な表面を提供する担体基材上に、多孔性で気体透過性
のチューブ状の層として、形成されている。この際、好ましくは、金属材料がチューブ形
状の担体基材用に用いられる。というのは、この金属材料が、セラミック材料に比べて、
製造コストが低く、少なくとも表面が気密な金属製の連結部と、例えば溶接又ははんだ付
けによって、比較的容易に結合可能であるからである。この連結部を介して、メンブレン
チューブを（このようなメンブレンチューブを複数有し、メンブレンチューブシステムと
も称される）モジュールへ、もっと一般的には、気体分離が実行される装置へ組み込むこ
とができる。この際、典型的には、複数のこれらのメンブレンチューブが束ねて配設され
ている。
【０００３】
　運転温度及びメンブレン層厚とは別に、メンブレン面積は、このような装置の性能に重
大な影響を及ぼす。装置におけるメンブレン面積を最大にするために、メンブレンチュー
ブは、一般的に、その長さに比較して小さな直径で作製され（例えばメンブレンチューブ
の長さはメートルのオーダーであってよく、これに対しその直径はｃｍのオーダーである
）、まとめて束にされており、この束の中では、個々の互いに平行して延在する素子は、
相互にできる限り小さな間隔を有している。ここで実際には、様々な課題が生じる。比較
的大きな長さ及びそれ自体の低い安定性により、輸送の際、始動の際（加熱の際に温度に
起因する材料膨張のために）、又は使用中における（不規則な気体流のために）、振動又
は変形が生じ、これがメンブレンチューブ間の接触をもたらし得る。この隣り合うメンブ
レン要素間の機械的接触は、これらのメンブレン要素の外側に配設されたメンブレンの損
傷を引き起こし、これによりこれらのメンブレン要素の気密性が脅かされる。しかしなが
ら、信頼性のある動作のためには、少なくとも気体混合物中の分離されるべき気体のほか
に存在する更なる気体に関する限り、２つの気体空間の気密な分離が、少なくともこの装
置の全運転時間に亘って保証されることが、必須である。更に、このシステムは、特にＨ

２の分離のために、９００℃までの領域の非常な高温及び数十バールの大きな圧力差に耐
えることができなくてはならない。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　本発明の課題は、上述したようなメンブレンチューブ要素、メンブレンチューブ及びメ
ンブレンシステムを提供することであり、ここで、メンブレンチューブが束として配設可
能であり、そして長期の使用時間に亘る運転において且つ高い運転温度で、２つの気体空
間の信頼性のある気密性が保証されている。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　これらの課題は、請求項１に示すメンブレンチューブ要素によって、請求項２に示すメ
ンブレンチューブによって、そして請求項１３に示すメンブレンチューブシステムによっ
て、解決される。本発明の有利な発展例は、従属請求項に示されている。
【０００６】
　本発明によれば、気体混合物からの気体の透過分離（例えばＨ２を含む気体混合物から
のＨ２の分離）のためのメンブレンチューブ要素が提供される。このメンブレンチューブ
要素は、少なくとも１つのメンブレンチューブセクション及び少なくとも表面が気密な少
なくとも２つの連結部を備え、ここでメンブレンチューブセクションは、各端面で連結部
と結合されている。メンブレンチューブセクションは、多孔性で気体透過性の、金属のチ
ューブ形状の担体基材を備え、この担体基材上に、その外側を周回して、分離されるべき
気体に対して選択的に透過性のメンブレンが取り付けられている。本発明によれば、少な
くとも１つのスペーサが少なくとも１つの連結部の領域に、径方向にメンブレンの上に突
出するように、配設されている。ここで、径方向に突出するとは、このスペーサが、メン
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ブレンよりも大きな、チューブ状のメンブレンチューブ要素の中心点までの最大距離を備
えること、或いは換言すれば、このスペーサの最大の外径が、このメンブレンを有するメ
ンブレンセクションの最大の外径よりも大きいことを意味している。
【０００７】
　更に、本発明によれば、気体混合物から気体を透過分離するためのメンブレンチューブ
が提案される。このメンブレンチューブは、少なくとも２つのメンブレンチューブセクシ
ョンを備え、これらは、それぞれ、多孔性で気体透過性の、金属のチューブ形状の担体基
材を備え、この担体基材上には、その外側に、分離されるべき気体に対して選択的に透過
性のメンブレンが取り付けられている。２つの隣り合うメンブレンチューブセクションの
間には、少なくとも表面が気密な少なくとも１つの連結セクションが設けられており、こ
の連結セクションによって、２つの隣り合うメンブレンチューブセクションが結合されて
いる。本発明によれば、メンブレンチューブは、連結セクションの領域に、径方向でメン
ブレンの上に突出している少なくとも１つのスペーサを備えている。好ましい実施態様に
おいては、連結セクション当たりそれぞれ１つのスペーサが設けられていてよい。
【０００８】
　かくして、メンブレンチューブの形成のために、多数のメンブレンチューブ要素が次々
に連続して配設されて結合されてよく、互いに結合された隣り合う２つの連結部は、連結
セクションを形成する。好ましくは、隣り合った連結部は、材質接合（ｓｔｏｆｆｓｃｈ
ｌｕｅｓｓｉｇ）で（例えば、溶接結合、はんだ付け結合又は接着結合を用いて）及び／
又は形状接合（ｆｏｒｍｓｃｈｌｕｅｓｓｉｇ）で（例えば、ねじ結合を用いて）、互い
に結合されている。好ましい変形例では、結合される連結部は、外縁に互いに噛み合うね
じ山を備え、回転によってこれらの連結部が互いにねじ込むことができるようになってい
る。特に、ここでメンブレンチューブ要素の連結部は、外縁に内ねじを備えてよく、一方
、これと結合される、隣り合うメンブレンチューブ要素の連結部は、外縁に外ねじを備え
る。気密性のために、続いてこれらのねじ込みされた連結部は、これら２つの連結部がぶ
つかる位置で、周回する溶接シームによって溶接されてよい。
【０００９】
　本発明において、メンブレンとは、特定の気体種（特にＨ２）に対して選択的に透過性
の材料の薄い層のことである。このメンブレン（又はその材料）は、分離されるべき気体
（例えばＨ２）に対応して選択される。各気体混合物に含まれるその他の気体は、適宜メ
ンブレンチューブ又はメンブレンチューブ要素の部品の設計及び材料選択の際に、特に部
品がこの気体混合物の気体全部に対して気密にされなければならない場合に、考慮される
ことになる。
【００１０】
　水素分離用には、基本的に、水素に対してある程度の透過性を備えるが他の原子／分子
に対しては障壁となる純金属が、メンブレンの材料として、良く適合している。この選択
的な透過性に悪影響を与えかねない酸化物層の形成を避けるという観点から、水素（Ｈ２

）分離用には、貴金属、特にパラジウム、（特に５０重量％を超えるパラジウムを含有す
る）パラジウム含有合金、例えばパラジウム－バナジウム、パラジウム－金、パラジウム
－銀、パラジウム－銅、パラジウム－ルテニウム等、或いはパラジウム含有複合メンブレ
ン、例えばパラジウム－バナジウム－パラジウムの層配列を有する複合メンブレン、等が
好ましく使用される。１つの実施態様によれば、ここで、このメンブレンは、パラジウム
又はパラジウムベースの金属材料（例えば合金、複合体等）から形成されている。このよ
うなメンブレンのＰｄ含有量は、特に、少なくとも５０重量％、好ましくは少なくとも８
０重量％、である。
【００１１】
　メンブレンは、一般的には、それ自体が安定なフィルムとして又は担体基材上の（少な
くとも）１つの層として形成されていてよい。この担体基材は、チューブ形状の基本形状
を有し、そして機械的な支持機能を果たす。この担体基材の断面は、好ましくは、軸方向
に沿って一定の直径を有する円形となっている。しかしながら、これに代えて、他の閉鎖
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した断面、例えば楕円形断面、また、軸方向に沿って拡がってゆく断面であってもよい。
この担体基材は、気体フロー方向に応じて、メンブレンへの気体供給又はこのメンブレン
からの気体排出を可能とするために、多孔性で気体透過性となっている。この担体基材用
には、好ましくは、金属の担体基材が使用される。金属の担体基材は、セラミックの担体
基材に対して、製造コストが低く、連結セクション又は連結部への遷移領域において、よ
り簡単に密封できること、及び比較的容易に連結セクション又は連結部と、例えば溶接技
術の処理、特に材質接合で、結合可能であるということを特徴とする。このような多孔性
で気体透過性の金属の担体基材の製造は、特に、粉末冶金製造方法によって行なわれるが
、この製造方法は、成型（例えばプレス）のステップ及び金属の原材料粉末の焼結のステ
ップを含み、それにより粉体冶金製造方法に典型的なミクロ構造を有する、多孔性の担体
基材が得られる。この担体基材用に適切な材料としては、特に、鉄（Ｆｅ）基の（即ち、
少なくとも５０重量％、特に、少なくとも７０重量％、のＦｅを含み）、高い（例えば少
なくとも１６重量％の）クロム（クロム：Ｃｒ）含有量を有する合金が適しており、これ
に更なる添加物、例えば（耐酸化性の改善のための）酸化イットリウム（Ｙ２Ｏ３）、チ
タン（Ｔｉ）及びモリブデン（Ｍｏ）が添加されていてよく、これらの添加物の割合は、
合計で、好ましくは３重量％未満である（例えば７１．２重量％のＦｅ、２６重量％のＣ
ｒ、並びに合計で３重量％未満のＴｉ、Ｙ２Ｏ３及びＭｏを含むＩＴＭなる名称のＰｌａ
ｎｓｅｅ　ＳＥ社の材料を参照。）。更に、高い運転温度（典型的には、４５０～９００
℃の範囲の気体分離における運転温度）では、金属の担体基材と（Ｈ２分離用と同様の金
属の）メンブレンとの間で相互拡散効果が起こり、この相互拡散効果は、時間の経過とと
もにメンブレンの劣化又は破損をもたらしかねない。この欠点を避けるため、担体基材と
メンブレンとの間に、少なくとも１つのセラミック製（例えば、８ＹＳＺ、即ち８モル％
の酸化イットリウム（Ｙ２Ｏ３）で完全に安定化された酸化ジルコニウムからなるセラミ
ック）の気体透過性の、多孔性の中間層が設けられていてよい。この中間層は、担体基材
とメンブレンとの間の相互拡散を抑制する。更に、この中間層によって、所望により段階
的に（特に、複数の中間層を適用することによって、即ち「傾斜層構造」によって）細孔
サイズを小さくすることができ、そしてメンブレンを適用するための滑らかな表面を提供
することができる。
【００１２】
　このメンブレンは、多孔性の担体基材の円筒の全外面に亘って延在する。（分離される
べき気体に対する透過性は別にして）密封は、この担体基材の領域においては、このメン
ブレンによって行なわれる。装置（例えば反応器）の対応する接続配管への完全に気密な
結合のため又は他のメンブレンチューブ要素への結合のために、担体基材に直接接して、
少なくとも表面的には気密な材料からなる連結セクション又は連結部が設けられている。
この連結セクション又は連結部の気密な領域は外側にある。即ち、隣り合う担体基材上の
メンブレンと同じ側、に存在する。この連結部又は連結セクションは、好ましくは、全金
属製の部品である。その基本形状は、同様に、チューブ形状である。この連結セクション
又は連結部は、更なる機能、例えば複数の連結配管の結合又は分岐の機能を満たす。この
目的のため、これに対応して、機能化されたセクションが、この連結セクション又は連結
部上に鋳造され及び／又はこれらと結合されていてよい。
【００１３】
　好ましくは、連結セクション又は連結部は、少なくとも１つの端面で材質接合により（
例えば溶接結合又ははんだ結合によって）チューブ形状の担体基材に結合されており、こ
こでこの材質接合での結合が、特に、互いに接する部品の全外周に亘り延在している。こ
こで溶接結合は、安価であり、信頼性よく生成可能である。この材質接合での結合は、連
結セクション（又は連結部）と担体基材とを一体的に完成することにより、１つの部品か
ら生成されていてもよい。
【００１４】
　連結部又は連結セクションと担体基材との間の遷移領域を密封するために、特に、メン
ブレン自体が又は気体混合物の全ての気体又は分離されるべき気体以外に存在する他の気
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体に対して気密となっている層が、軸方向に、多孔性の担体基材を僅かに越えて連結部又
は連結セクションの上まで引き出され、この連結セクション又は連結部上で終了する。
【００１５】
　本発明の基本的なアイデアは、連結セクション又は連結部の領域に、少なくとも１つの
スペーサが設けられ、このスペーサが径方向でメンブレンの上に突出していることである
。これは、メンブレンシステムにおいて複数のメンブレンチューブが１つの束にまとめら
れる場合に、大きな利点となる。このようなメンブレンシステムにおいては、多数のメン
ブレンチューブが、互いに平行に揃えられて配設されており、ここで隣り合うメンブレン
チューブの連結セクション又はスペーサは互いに対応している。即ち、同じ高さに配設さ
れている。これにより、スペーサが、隣り合うメンブレンチューブのスペーサ又は隣り合
うメンブレンチューブの対応する連結セクション（例えば、この連結セクションの領域に
おいて、１つおきのメンブレンチューブにのみ１つのスペーサが設けられている場合）の
みと機械的な接触を生じ得ることが保証され、スペーサとメンブレンとの間の接触、摩擦
接触等が避けられる。上記の突出しているスペーサは、こうして、輸送の際、始動の際（
メンブレンチューブの線膨張を伴う装置の加熱）又は運転中（気体流により生じる振動）
に通常生じ得るような応力により、隣り合うメンブレンチューブ間の何らかの機械的接触
がスペーサを介してのみ起こるように、位置決めされ寸法決めされている。これにより、
隣り合うメンブレンチューブのメンブレンチューブセクションは、互いに接触することが
防止され、そしてこのメンブレンセクションの外側で周回するメンブレンの損傷の虞れが
大幅に低減される。
【００１６】
　１つの好ましい実施形態においては、直接隣り合うメンブレンチューブのスペーサは、
同じ高さに配設されている。接触が起こる場合には、この場合スペーサは、隣り合うメン
ブレンチューブのスペーサに当たり、そして隣り合うメンブレンチューブの連結セクショ
ンには当たらない。
【００１７】
　隣り合うメンブレンチューブは、組み立てられた状態においては、非常に近接して配設
されていてよく、そして（スペーサによって）機械的に接触していてよく、互いに離間し
て接触の無い状態で配設されていてもよく、これによりスペーサと隣り合うメンブレンチ
ューブセクション又はスペーサとの間には隙間が残る。この最後に挙げた構成により、外
部領域においてプロセス気体が流れることが容易になる。
【００１８】
　好ましくは、最初に挙げた構成において、メンブレンチューブは、スペーサを介して、
その隣り合うメンブレンチューブにしっかりとは結合されていない。即ち、隣り合うメン
ブレンチューブは、その連結セクションの領域において、隣り合うメンブレンチューブに
対して、例えば溶接結合のような、材質接合、形状接合又は摩擦接合での結合は全く有し
ていない。この結果、隣り合うメンブレンチューブの間の相対的な軸方向の移動がある程
度可能であり、これにより、例えば異なる熱膨張によって生じる応力を相殺することがで
き、歪みをもたらすことがない。
【００１９】
　１つの好ましい実施形態においては、メンブレンチューブの束は、少なくとも一方の端
部で機械的に固定されており、ここで、プロセス気体の導入及び／又は排出のために結合
可能である。メンブレンチューブは、他方の端部で機械的に固定され、プロセス気体の供
給及び／又は排出のための更なる結合可能性を有してもよい。しかしながら、これらのメ
ンブレンチューブが他方の端部で開放されていて、例えば端部キャップを有する連結部に
より気密に封止されていてもよい。これは、この端部キャップを有する連結部にスペーサ
が設けられている場合も、これらのメンブレンがその端部での接触を避けるために、有利
であることが分かっている。
【００２０】
　個々のメンブレンは、好ましくは、被覆用の外側チューブ内に配設されており、この外
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側チューブは、外側のプロセス気体空間の境界を形成している。この場合、外側のメンブ
レンチューブのスペーサは、この被覆用の外側チューブに対するスペーサとしても機能す
る。
【００２１】
　１つの有利な実施形態においては、スペーサは、径方向に周回して連結セクションの上
に突出しており、このスペーサは、とりわけ好ましくは、リング形状に形成されている。
これにより、どのような任意の径方向（３６０°）においてもスペーサ機能が生じる。
【００２２】
　スペーサは、好ましくは、９００℃の温度でも耐えられる材料から成っている。有利に
は、このスペーサは、金属材料から形成されており、連結セクション又は連結部と同じ材
料から成っている。この結果、これらの熱膨張特性は同一となり、始動の際に温度により
引き起こされる応力による危険が低減される。
【００２３】
　好ましい実施形態においては、スペーサは、材質接合及び／又は形状接合で、連結セク
ションと結合されており、かくして、この連結セクションとの信頼性のある結合を、高い
温度差及び／又は大きな圧力差においても保証する。この材質接合での結合は、例えばは
んだ結合、接着結合、及び／又は溶接結合によって形成されていてよく、形状接合での結
合は、例えばねじ結合によって形成されていてよい。材質接合での結合は、連結セクショ
ン（又は連結部）とスペーサとを一体的に構築することによって、実現してもよい。
【００２４】
　上記のスペーサは、様々な変形実施が可能である。しばしば、多数のメンブレンチュー
ブ要素が連続して気密に互いに結合され、メンブレンチューブが形成される。安価に製造
するという観点から、スペーサの構成は、２つの連結部の間の結合の構成と一緒に考慮さ
れてよく又は組み合わされてよい。
【００２５】
　有利な実施形態においては、スペーサは、連結セクション又は連結部における肉盛溶接
によって成形される。この際、例えば、２つの連結部を結合させる周回溶接シームを厚く
してスペーサを形成してもよい。即ち、この場合、メンブレンチューブ要素とのスペーサ
との結合を実現するために、ただ１つのプロセスステップのみが必要となる。
【００２６】
　更なる実施形態においては、スペーサは、形状接合及び／又は材質接合で連結セクショ
ンと結合されているスペーシングディスクによって成形されてよい。好ましくは、このス
ペーサディスクは、２つの連結部の間に溶接されている。
【００２７】
　更なる変形例においては、連結セクションは、カラーを備えてよい。このため、例えば
連結セクションの２つの隣接する連結部の内の１つの連結部が、カラーを有するチューブ
セクションとして構成されていてよい。
【００２８】
　スペーサは、２つの連結部の間に配設される中間部品を利用しても実現することができ
る。この中間部品は、例えば（中央の）カラーを有するスリーブとして、構成されていて
よく、このスリーブは、隣り合うメンブレンチューブ要素の２つの連結部の間で溶接され
る。この中間部品のおかげで、個々のメンブレンチューブ要素では、カラー又は他のスペ
ーサが最早全く必要でなく、これによって、メンブレンチューブ要素の製造の自動化が容
易になる。
【００２９】
　メンブレンチューブは、好ましくは、０．５ｍ以上の長さ、特に、０．８ｍ以上の長さ
を備える。メンブレンチューブは、好ましくは、メンブレンチューブセクションの領域に
おいて、０．３ｃｍ≦ｄ≦１．２ｃｍ、特に０．５ｃｍ≦ｄ≦０．８ｃｍ、の直径ｄを有
する。
【００３０】
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　本発明の更なる利点及び有用性が、添付した図を参照した以下の１の説明によって、示
される。
【図面の簡単な説明】
【００３１】
【図１ａ】本発明によるメンブレンチューブ要素の概略図を示す。
【図１ｂ】図１にＩで示されている、メンブレンチューブセクションと連結部との間の遷
移領域の拡大された、部分を概略断面図で示す。
【図２】本発明の第１の実施形態によるメンブレンチューブシステムの概略図を示す。
【図３】本発明の第２の実施形態によるメンブレンチューブシステムの概略図を示す。
【図４】本発明の第３の実施形態によるメンブレンチューブシステムの概略図を示す。
【図５ａ】本発明の第４の実施形態によるメンブレンチューブシステムの概略図を示す。
【図５ｂ】図５ａにＩＩで示されている、スペーサの周りの領域の拡大された、部分を断
面図で示す。
【発明を実施するための形態】
【００３２】
　図１ａには、気体混合物（例えば水蒸気改質された天然ガスで、ＣＨ４、Ｈ２Ｏ、ＣＯ

２、ＣＯ、Ｈ２等を含む）から分離されるべき気体（例えばＨ２）を透過分離するための
メンブレンチューブ要素に対する例が示されており、図１ｂには、図１ａにＩで示されて
いるメンブレンチューブセクションと連結部との間の遷移領域が拡大されて示されている
。このメンブレンチューブ要素１０は、チューブ形状のメンブレンチューブセクション１
１を備え、端面側にそれぞれチューブ形状の連結部１４，１４’を備える。これら２つの
連結部１４，１４’は、気体分離装置の供給チューブ又は排出チューブへの気密なカップ
リングのため、或いは更なるメンブレンチューブ要素へ結合して、次の図２に示すように
、次々に結合された複数のメンブレンチューブ要素から形成されたメンブレンチューブを
形成するために役立つ。図１ｂに示すように、メンブレンチューブ要素１１は、チューブ
形状の、多孔性で気体透過性の、金属の（例えばＩＴＭから成る）担体基材１２から構築
されており、その（円形の）端面側に沿って、材質接合、例えば溶接結合、によって、こ
のチューブ形状の金属（例えばスチール）のバルク材料で形成されている連結部１４’に
結合されている。担体基材１２及び連結部１４，１４’は、一体的な又はモノリシックな
部品として、例えば多孔性で気体透過性の基材で構成されていてもよく、ここで、これら
の連結部は、外側の表面が気密とされなければならない。この表面での気密性は、例えば
コーティング材若しくはシーリング材の塗布によって、又は連結部１４，１４’の多孔性
の基材の表面溶融によって達成することができる。
【００３３】
　この多孔性の担体基材のシリンダー外面全体に亘って、分離されるべき気体に対して選
択的に透過性の（例えばＰｄから成る）メンブレン１３が延在し、このメンブレンは（分
離されるべき気体に対する透過性は別にして）この担体基材の領域におけるシーリング部
を実現している。高い運転温度において、金属の担体基材１２と（Ｈ２分離用には、通常
、同様に金属の）メンブレン１３との間で生じる相互拡散効果を抑制するために、担体基
材１２とメンブレン１３との間にセラミックで気体透過性の、多孔性の（例えば焼結され
た８ＹＳＺから成る）２つの中間層１６，１６’が配設され、これらの中間層は、この担
体基材の気体透過性の表面全体に亘って延在している。ここで第２の中間層１６’は、第
１の中間層１６を僅かに越えて延在しており、連結部１４のすぐ近くで終了している。第
１の中間層１６は、担体基材１２よりも小さな平均細孔サイズを有し、そしてこの第２の
中間層１６’は、この第１の中間層１６に対して更に小さな平均細孔サイズを有する。こ
の第２の中間層１６’は、引き続くメンブレン１３に対する十分に滑らかな下地層を提供
するためにも用いられる。引き続くメンブレン１３は、これらの２つの中間層１６，１６
’を越えて延在しており、連結部１４のすぐ近くで終了しており、これにより、担体基材
１２と連結部１４との間の遷移領域においても、信頼性のあるシーリングが保証される。
この担体基材１２と連結部１４’との間のシーリングは、同様に行なわれる。
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【００３４】
　本発明によるメンブレン要素１０では、連結部１４に、スペーサ１５がカラーの形態で
設けられている。この例では、この連結部１４は、厚肉のチューブから製造されており、
この厚肉のチューブからカラーを有するチューブセクションが旋盤加工されている。
【００３５】
　図２～図５からは、スペーサの他の実施形態が見て取れる。これらの図においては、そ
れぞれ、３つのメンブレンチューブ２０を有するメンブレンチューブシステム（モジュー
ル）３０の一部が示されている。ここで、これらの図は、モジュールにおけるメンブレン
チューブの数（通常は、１つのモジュールにおいて、多数のメンブレンチューブ、典型的
には数百に達するメンブレンチューブ、が、互いに平行に、１つの外側チューブ内に束ね
られた形態で組み込まれている）に関しても、また個々のメンブレンチューブに関しても
、一部のみを示すものである（２つのメンブレンチューブ要素がぶつかる、１つのメンブ
レンチューブの部分のみが示されている）。ここで個々のメンブレンチューブは、連続し
て配設されている複数のメンブレンチューブ要素から成っており、これらのメンブレンチ
ューブ要素は、端面で材質接合により連結部に結合されている。これらの図示された実施
形態においては、これらのメンブレンチューブ要素は、端面でレーザにより溶接されてお
り、溶接シームは、これらの図において１７で示されている。これらのメンブレンチュー
ブは、少なくとも一方の側で機械的に固定されており（図示せず）、そこで装置の接続管
（図示せず）に結合可能である。外側のプロセス気体空間の境界を画定するために、個々
のメンブレンチューブは、大部分が被覆用の外側チューブ（図示せず）内に配設されてい
る。
【００３６】
　図２～５には、それぞれ、メンブレンチューブ要素１０，１０’の連結によって形成さ
れている３つのメンブレンチューブセクション２０が示されている。隣り合うメンブレン
チューブ要素１０，１０’の２つの連結部１４、１４’は、連結セクション２１を形成す
る。各連結セクションに、それぞれ、スペーサ１５；１５’；１５”が設けられており、
これらのスペーサは径方向でメンブレンの上に突出している。隣り合うメンブレンチュー
ブの連結セクション２１は、互いに対応しており、即ち、同じ高さに配設されている。図
示された実施例においても、これらのスペーサは同じ高さに配設されている。これらのス
ペーサは、輸送の際、始動の際又は運転の際に通常生じるような応力が生じた場合に、隣
り合うメンブレンチューブ間のいかなる機械的接触もスペーサを介してのみ起こり、これ
らの隣り合うメンブレンチューブのメンブレンが接触し得ないように、寸法決めされてい
る。これらのスペーサ１５；１５’；１５”は、また、被覆している外側チューブに対す
るスペーサとしても作用する。
【００３７】
　図２～図４のメンブレンチューブ２０では、組み込まれた状態では、これらのメンブレ
ンチューブは、互いに近接しているが、設置された状態では、隣り合うメンブレンチュー
ブのスペーサ間に小さな間隙を有して配設されている。これにより、外側領域におけるプ
ロセス気体の流れが助けられる。図５に示す変形例においては、スペーサは、正常位置で
既に機械的に接触しており、その結果、モジュールの更にコンパクトな構造が可能となる
。しかしながら、隣り合うメンブレンチューブのスペーサは、互いに結合されておらず、
特に、軸方向の移動を可能にして、例えば装置の始動の際に起こり得るような、例えば熱
膨張の相異によって引き起こされる機械的な応力を相殺することができるようになってい
る。
【００３８】
　図２は、図１における実施例のメンブレンチューブ要素に基づくメンブレンチューブシ
ステムを示す。連結セクション２１は、チューブ形状の連結部１４’から成っており、こ
の連結部は、次のメンブレンチューブ要素１０の、カラーを有する連結部１４に溶接され
ている。スペーサは、図３の実施例のように、２つの連結部１４、１４’の間に溶接され
た中間部品１８を利用して実現されていてもよい。この中間部品は厚肉のチューブセクシ
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ョンから製造され、この厚肉のチューブセクションから、中央のカラーを有するスリーブ
が旋盤加工されている。この実施例は、個々のメンブレンチューブ要素の製造の際に有利
となる。というのは、これらのメンブレンチューブ要素がカラーを全く有しておらず、よ
り容易に製造することができるからである。
【００３９】
　図４の実施例においては、スペーサ１５’は、周回溶接シームによるリング形状の溶接
シームとして構成されており、この周回溶接シームにより、２つの連結部が結合され、よ
り厚く形成されている。この変形例では、メンブレンチューブ要素を結合し且つスペーサ
を実現するために、ただ１つの溶接工程しか必要でない。
【００４０】
　図５ａは、スペーサ１５”がスペーサディスクを用いて実現されている１つの実施形態
を側面図で示している。その拡大図５ｂに示すように、連結部１４’は、端部に外ねじを
備え、この外ねじに、これに対応する端部の内ねじを有する他の連結部１４がねじ込まれ
、これらの連結部の間にスペーサディスク１５がねじ込まれている。このスペーサディス
クは、両側で、これらの連結部に周回溶接シーム１７において溶接されている。
【００４１】
　以下では、上述したメンブレンシステムにも他の実施例にも適用される上記のメンブレ
ンチューブの製造について簡潔に説明する。１０ｍｍの外径、１００ｍｍの長さ、４０％
の空隙率及び５０μｍ未満の平均細孔サイズを有するＩＴＭから成る多孔性チューブの形
態の担体基材が、両端面で、スチールのバルク材料製の同じ外径を有するチューブ形状の
連結部とレーザ溶接によって溶接されている。この得られた部品は、溶接移行部の均質化
のため、水素雰囲気下、１，２００℃の温度で熱処理される。サンドブラストを利用して
表面を平滑化した後、第１の中間層製造用に、約２μｍのｄ８０値を有する８ＹＳＺ粉末
が、湿式化学コーティング処理に適した懸濁液中に、例えば分散媒、溶媒（例えばＢＣＡ
［２－（２－ブトキシエトキシ）－エチル］－アセテート、Ｍｅｒｃｋ　ＫＧａＡ　Ｄａ
ｒｍｓｔａｄｔ社から入手可能）及び結着剤を添加して、準備される。次いで、連結部が
溶接シームの所まで被覆され、第１の中間層が、ディップコーティングによって、この溶
接シームが始まる所まで塗布される。これを乾燥した後、この連結部の気密な表面から被
覆が除去され、この得られた部品は、続いて水素雰囲気下で１，３００℃で焼結され、こ
の結果、有機成分が燃やし尽くされ、セラミック層の焼結が起こり、多孔性の焼結された
セラミックの第１の中間層１６’が得られる。第２の中間層１６”の製造は同様に行なわ
れ、ここで全体として、第１の中間層よりも、より細かな８ＹＳＺ粉末が使用され、少し
粘性の低い懸濁液が採用される。この第２の中間層もまたディップコーティングによって
適用される。この際、この第２の中間層は、第１の中間層を完全に覆い、そして連結部の
すぐ近くで終了している。この得られたデバイスは、水素雰囲気下に１，２００℃の温度
で焼結され、その結果、有機成分が燃やし尽くされ、セラミック層の焼結が起こり、多孔
性の焼結されたセラミックの第２の中間層が得られる。続いて、Ｐｄメンブレンがスパッ
タリング処理によって適用される。このＰｄメンブレンは、第２の中間層並びにその下に
ある第１の中間層を完全に覆っている。最後に、スパッタ層を封止して必要な気密性を達
成するために、電解メッキ処理によって、もう１つのＰｄ被覆層がＰｄスパッタ層上に適
用される。
【００４２】
　本発明は、図に示された上記の実施形態に限定されない。上述の構造は、Ｈ２分離用だ
けではなく、他の気体（例えばＣＯ２，Ｏ２，等）の分離用にも適している。更に、代替
のメンブレン、例えばマイクロ多孔性のセラミックメンブレン（Ａｌ２Ｏ３，ＺｒＯ２，
ＳｉＯ２，ＴｉＯ２，ゼオライト等）又は高密度のプロトン伝導性のセラミック（ＳｒＣ
ｅＯ３－δ、ＢａＣｅＯ３－δ等）、が使用可能である。更に、メンブレンチューブシス
テム内には、複数のメンブレンチューブの互いに隣り合う連結セクションの高さに、それ
ぞれ一つおきの連結セクションにのみ、スペーサが設けられており、こうしてこれらのス
ペーサはそれぞれ、隣り合う連結セクションに対する距離（隣り合わないスペーサに対す
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る距離ではなく）を確保している。メンブレンチューブの軸方向に関しても、スペーサは
、例えば二つおき又は三つおきの連結セクションにのみ、設けられていてもよい。
【符号の説明】
【００４３】
　１０，１０’　：メンブレンチューブ要素
　１１，１１’　：メンブレンチューブ要素
　１２　：担体基材
　１３　：メンブレン
　１４、１４’　：連結部
　１５，１５’，１５”：スペーサ
　１６，１６’　：中間層
　１７　：溶接シーム
　１８　：中間部品
　２０　：メンブレンチューブ
　２１　：連結セクション
　３０　：メンブレンチューブシステム
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