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(57)【要約】
  本開示は、他の生成物の中で水素を生成するためのシ 
ステムおよび方法に関する。いくつかの実施形態では、 
方法は、固定床モードでクラッキングする工程を実施し 
、流動床モードで流す工程を実施することを連続的に含 
む。このような連続プロセスは、例えば、吸熱クラッキ 
ングする工程で使用するために有益な熱が生成されるよ 
うに、流動床モード中に触媒を再生する工程を含む、い 
くつかの利点をもたらし得る。

審査請求　未請求　予備審査請求　未請求　（全13頁）
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 水 素 お よ び 固 体 炭 素 を 生 成 す る た め の 方 法 で あ っ て 、
　 触 媒 の 存 在 下 で 、 少 な く と も （ １ ） 水 素 お よ び （ ２ ） 前 記 触 媒 の 表 面 に 堆 積 し た 炭 素 副  
生 成 物 を 生 成 す る の に 適 し た 条 件 下 で 、 反 応 器 内 で 軽 質 炭 化 水 素 流 を ク ラ ッ キ ン グ す る 工  
程 で あ っ て 、 前 記 軽 質 炭 化 水 素 流 が 下 方 向 に 流 れ 、 前 記 反 応 器 が 固 定 床 反 応 器 モ ー ド に あ  
る 、 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 ；
　 前 記 反 応 器 を 通 し て 、 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 混 合  
物 を 上 方 向 に 流 す 工 程 で あ っ て 、 前 記 反 応 器 が 流 動 反 応 器 モ ー ド に あ り 、 こ の 条 件 が 、 前  
記 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 の 少 な く と も 一 部 か ら 全 て ま で を 前 記 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 す る の  
に 適 し て い る 、 流 す 工 程 ； お よ び
　 酸 化 剤 を 前 記 炭 素 副 生 成 物 と 反 応 さ せ る こ と に よ っ て 前 記 触 媒 を 再 生 す る 工 程
　 を 含 む 、 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 前 記 工 程 が 連 続 的 に 実 行 さ れ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 再 生 す る 工 程 か ら の 熱 を 、 前 記 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 に 利 用 す る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請  
求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 軽 質 炭 化 水 素 を ク ラ ッ キ ン グ す る た め に 、 触 媒 を 再 生 す る 工 程 か ら の 熱 の 少 な く と も 一  
部 を 使 用 す る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 前 記 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 の 少 な く と も 一 部 か ら 全 て ま で を 前 記 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 す  
る の に 適 し た 条 件 が 、 約 ０ ． ０ ５ ～ 約 ５ メ ー ト ル ／ 秒 の 空 塔 速 度 を 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載  
の 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 第 １ の 反 応 器 と 並 列 に 動 作 す る 第 ２ の 反 応 器 を 使 用 す る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に  
記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 前 記 第 ２ の 反 応 器 が 再 生 モ ー ド で 動 作 す る 間 、 前 記 第 １ の 反 応 器 が 生 成 モ ー ド で 動 作 す  
る 、 請 求 項 ３ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 前 記 第 ２ の 反 応 器 が 生 成 モ ー ド で 動 作 す る 間 、 前 記 第 １ の 反 応 器 が 再 生 モ ー ド で 動 作 す  
る 、 請 求 項 ３ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 第 ２ の 反 応 器 お よ び 第 ３ の 反 応 器 を 使 用 す る 工 程 を さ ら に 含 み 、 各 反 応 器 が 前 記 第 １ の  
反 応 器 と 並 列 に 動 作 し 、 前 記 第 １ の 反 応 器 、 前 記 第 ２ の 反 応 器 、 お よ び 前 記 第 ３ の 反 応 器  
の う ち の 少 な く と も １ つ が 再 生 モ ー ド で 動 作 す る 間 、 残 り の 前 記 第 １ の 反 応 器 、 前 記 第 ２  
の 反 応 器 、 お よ び 前 記 第 ３ の 反 応 器 の う ち の 少 な く と も １ つ が 生 成 モ ー ド で 動 作 す る 、 請  
求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 前 記 不 活 性 ガ ス が 窒 素 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 前 記 反 応 器 が 、 固 定 床 反 応 器 モ ー ド と 流 動 反 応 器 モ ー ド と を 交 互 に 繰 り 返 す 、 請 求 項 １  
に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 未 反 応 の 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 任 意 の 混 合 物 か ら  
水 素 を 分 離 す る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 前 記 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 中 に 水 素 を 分 離 す る 工 程 ；
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　 前 記 流 す 工 程 中 に 分 離 さ れ た 炭 素 副 生 成 物 を 分 離 す る 工 程 ； お よ び
　 前 記 再 生 す る 工 程 で 形 成 さ れ た 任 意 の 二 酸 化 炭 素 の 少 な く と も 一 部 か ら 実 質 的 に 全 て ま  
で を 分 離 ま た は 捕 捉 す る 工 程
　 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 未 反 応 の 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 任 意 の 混 合 物 を 前  
記 反 応 器 の 入 口 に 再 循 環 さ せ る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 ９ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 未 反 応 の 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス を 前 処 理 し て 、 触 媒 を 害 す る 不 純 物 の 実 質 的 な 部 分 を 除 去 す  
る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 生 成 さ れ た 任 意 の 二 酸 化 炭 素 の 実 質 的 な 量 を 捕 捉 す る 工 程 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ に 記  
載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 水 素 を 生 成 す る た め の 方 法 で あ っ て 、
　 （ １ ） 第 １ の 反 応 器 に お い て 、 固 定 床 モ ー ド で ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 を 実 行 し 、 流 動 床  
モ ー ド で 流 す 工 程 を 連 続 し て 実 行 す る 工 程 で あ っ て ；
　 前 記 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 が 、 触 媒 の 存 在 下 で 、 少 な く と も （ １ ） 水 素 お よ び （ ２ ） 前  
記 触 媒 の 表 面 に 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 を 生 成 す る の に 適 し た 条 件 下 で 、 反 応 器 内 で メ タ ン  
を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 流 を ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 を 含 み 、 前 記 メ タ ン を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 流  
が 下 方 向 に 流 れ 、 前 記 反 応 器 が 固 定 床 反 応 器 モ ー ド に あ り ；
　 前 記 流 す 工 程 が 、 前 記 反 応 器 を 通 し て 、 メ タ ン を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 不  
活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 混 合 物 を 上 方 向 に 流 す 工 程 を 含 み 、 前 記 反 応 器 が 流 動 反 応 器 モ  
ー ド に あ り 、 流 れ の 空 塔 速 度 が 、 前 記 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 の 少 な く と も 一 部 か ら 全 て ま  
で を 前 記 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 す る の に 十 分 で あ る 、 実 行 す る 工 程 ；
　 お よ び
　 （ ２ ） 前 記 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 で 使 用 す る た め の 熱 を 発 生 さ せ る よ う に 、 前 記 流 す 工  
程 中 に 酸 化 剤 を 前 記 炭 素 副 生 成 物 と 反 応 さ せ る こ と に よ っ て 前 記 触 媒 を 再 生 す る 工 程
　 を 含 む 、 方 法 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 第 ２ の 反 応 器 を 前 記 第 １ の 反 応 器 と 並 列 し て 動 作 さ せ る こ と を さ ら に 含 み 、 前 記 第 １ の  
反 応 器 が 前 記 流 す 工 程 を 実 行 す る 間 、 前 記 第 ２ の 反 応 器 が 固 定 床 モ ー ド で ク ラ ッ キ ン グ す  
る 工 程 を 実 行 す る 、 請 求 項 １ ４ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 反 応 器 シ ス テ ム で あ っ て 、
　 固 定 床 構 成 の 軽 質 炭 化 水 素 触 媒 を 含 む 反 応 器 槽 を 含 み ；
　 前 記 反 応 器 槽 が 、 下 方 向 に 流 れ る 軽 質 炭 化 水 素 フ ィ ー ド を 受 け 入 れ て 、 炭 素 副 生 成 物 を  
触 媒 表 面 に 堆 積 さ せ な が ら 水 素 を 生 成 す る よ う に 構 成 さ れ ；
　 前 記 反 応 器 槽 が 、 上 方 向 に 流 れ る 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 ま た は 不 活 性 ガ ス を 受 け  
入 れ て 前 記 軽 質 炭 化 水 素 触 媒 を 流 動 化 し 、 そ の 後 酸 化 剤 を 受 け 入 れ る こ と で 、 堆 積 し た 炭  
素 副 生 成 物 を 除 去 す る よ う に 構 成 さ れ ；
　 前 記 反 応 器 シ ス テ ム が 、 固 定 床 反 応 器 モ ー ド と 流 動 床 反 応 器 モ ー ド と を 順 次 交 互 に 繰 り  
返 す よ う に 構 成 さ れ て い る 、
　 反 応 器 シ ス テ ム 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 並 列 に 動 作 可 能 に 接 続 さ れ た 第 ２ の 反 応 器 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ ６ に 記 載 の 反 応 器 シ  
ス テ ム 。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 前 記 反 応 器 槽 が ガ ス 解 放 ゾ ー ン を 含 む 、 請 求 項 １ ６ に 記 載 の 反 応 器 シ ス テ ム 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
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　 前 記 ガ ス 解 放 ゾ ー ン が 、 前 記 反 応 器 槽 が 流 動 化 さ れ て い る 間 に ガ ス と 固 体 を 分 離 す る か  
、 触 媒 を 還 元 す る か 、 ま た は 両 方 を 行 う よ う に 構 成 さ れ た 槽 直 径 を 含 む 、 請 求 項 １ ８ に 記  
載 の 反 応 器 シ ス テ ム 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 軽 質 炭 化 水 素 、 天 然 ガ ス 、 ま た は 両 方 か ら 水 素 を 分 離 す る よ う に 構 成 さ れ た セ パ レ ー タ  
を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ ６ に 記 載 の 反 応 器 槽 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
　 熱 交 換 器 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １ ６ に 記 載 の 反 応 器 シ ス テ ム 。
【 請 求 項 ２ ５ 】
　 並 列 に 動 作 可 能 に 接 続 さ れ た 第 ２ の 反 応 器 お よ び 第 ３ の 反 応 器 を さ ら に 含 む 、 請 求 項 １  
６ に 記 載 の 反 応 器 シ ス テ ム 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 開 示 は 、 交 互 の 固 定 反 応 器 シ ス テ ム お よ び 流 動 反 応 器 シ ス テ ム な ら び に 方 法 を 使 用 し  
て 、 水 素 お よ び ／ ま た は 他 の 生 成 物 を 生 成 す る た め の シ ス テ ム な ら び に 方 法 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 水 素 は 、 将 来 の ク リ ー ン エ ネ ル ギ ー の よ り 重 要 な 選 択 肢 の １ つ で あ る 。 残 念 な が ら 、 水  
素 を 生 成 す る た め の 多 く の 既 存 の 方 法 お よ び シ ス テ ム は 、 費 用 対 効 果 が 低 く 、 か つ ／ ま た  
は 二 酸 化 炭 素 の よ う な 温 室 効 果 ガ ス 排 出 を も た ら す 。 費 用 対 効 果 の 高 い 方 法 で 水 素 を 生 成  
す る 解 決 策 が 必 要 と さ れ て い る 。 そ の よ う な 解 決 策 が エ ネ ル ギ ー 集 約 的 で な く 、 か つ ／ ま  
た は 実 質 的 な 量 の 捕 捉 不 可 能 な 二 酸 化 炭 素 を 生 成 し な か っ た ら 、 さ ら に 有 利 で あ ろ う 。
【 発 明 の 概 要 】
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 有 利 に は 、 本 出 願 は 、 費 用 対 効 果 の 高 い 方 法 で 有 利 に 水 素 を 生 成 し 、 エ ネ ル ギ ー 集 約 的  
で な く 、 か つ ／ ま た は 実 質 的 な 量 の 捕 捉 不 可 能 な 二 酸 化 炭 素 を 生 成 し な い 新 し い シ ス テ ム  
お よ び 方 法 に 関 す る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 一 実 施 形 態 で は 、 本 出 願 は 、 水 素 お よ び ／ ま た は 固 体 炭 素 を 生 成 す る た め の 方 法 に 関 す  
る 。 方 法 は 、 触 媒 の 存 在 下 で 、 少 な く と も （ １ ） 水 素 お よ び （ ２ ） 触 媒 の 表 面 に 堆 積 し た  
炭 素 副 生 成 物 を 生 成 す る の に 適 し た 条 件 下 で 、 反 応 器 内 で 軽 質 炭 化 水 素 流 を ク ラ ッ キ ン グ  
す る 工 程 を 含 む 。 軽 質 炭 化 水 素 流 は 通 常 、 下 方 向 に 流 れ 、 反 応 器 は 通 常 、 ク ラ ッ キ ン グ 中  
の 動 作 の 第 １ 段 階 で は 固 定 床 反 応 器 モ ー ド に あ る 。 連 続 的 に 反 応 す る と 、 固 体 炭 素 副 生 成  
物 の 蓄 積 に 起 因 し て 反 応 器 床 全 体 の 圧 力 降 下 が 増 加 し 、 触 媒 も 経 時 的 に 不 活 性 化 さ れ る 可  
能 性 が あ る 。 軽 質 炭 化 水 素 の 転 化 率 が ２ ０ ％ 超 、 ま た は ３ ０ ％ 超 、 ま た は ５ ０ ％ 超 低 下 し  
、 か つ ／ ま た は 反 応 器 全 体 の 圧 力 降 下 が ５ ｐ ｓ ｉ 超 、 ま た は １ ０ ｐ ｓ ｉ 超 、 ま た は ２ ０ ｐ  
ｓ ｉ 、 ま た は ５ ０ ｐ ｓ ｉ 超 で 増 加 す る と 、 動 作 の 第 １ 段 階 は 相 対 的 に 完 了 さ れ な け れ ば な  
ら ず 、 動 作 の 第 ２ 段 階 が 開 始 し 得 る 。 動 作 の 第 ２ 段 階 で は 、 反 応 器 が 流 動 反 応 器 モ ー ド に  
あ り 、 条 件 が 、 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 の 少 な く と も 一 部 か ら 全 て ま で （ ａ ｔ   ｌ ｅ ａ ｓ ｔ   
ａ   ｐ ｏ ｒ ｔ ｉ ｏ ｎ   ｕ ｐ   ｔ ｏ   ａ ｌ ｌ ） を 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 す る の に 適 し て い る 間  
、 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 混 合 物 が 、 反 応 器 を 通 っ て  
上 方 向 に 流 さ れ る 。 触 媒 表 面 か ら 除 去 さ れ る 固 体 炭 素 副 生 成 物 の 量 が 実 質 的 に 減 少 ま た は  
停 止 し た 時 に 、 動 作 の 第 ２ 段 階 が 完 了 す る も の と し 、 動 作 の 第 ３ 段 階 が 開 始 さ れ る も の と  
す る 。 動 作 の 第 ３ 段 階 で は 、 空 気 、 酸 素 、 ま た は 適 切 な 酸 化 剤 の 混 合 物 が 反 応 器 を 通 っ て  
上 方 向 に 流 れ 、 酸 化 剤 を 炭 素 副 生 成 物 と 反 応 さ せ る こ と に よ っ て 触 媒 を 再 生 さ せ る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 別 の 実 施 形 態 で は 、 本 出 願 は 、 第 １ の 反 応 器 に お い て 、 最 初 に 固 定 床 モ ー ド で ク ラ ッ キ  
ン グ す る 工 程 を 実 施 し 、 次 い で 、 流 動 床 モ ー ド で 流 す 工 程 を 連 続 し て 実 施 す る 工 程 を 含 む  
、 水 素 を 生 成 す る た め の 方 法 に 関 す る 。 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 は 、 触 媒 の 存 在 下 で 少 な く  
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と も （ １ ） 水 素 お よ び （ ２ ） 炭 素 副 生 成 物 を 生 成 す る の に 適 し た 条 件 下 で 、 反 応 器 内 で メ  
タ ン を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 流 を ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 を 含 む 。 メ タ ン を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 流  
は 下 方 向 に 流 れ て お り 、 反 応 器 は 固 定 床 反 応 器 モ ー ド に あ る 。 炭 素 と 触 媒 と の 分 離 工 程 は  
、 一 般 に 反 応 器 を 通 し て 、 メ タ ン を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た  
は そ れ ら の 混 合 物 を 上 方 向 に 流 す 工 程 を 含 む 。 反 応 器 は 流 動 反 応 器 モ ー ド に あ り 、 流 れ の  
空 塔 速 度 は 、 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 の 少 な く と も 一 部 か ら 実 質 的 に 全 て ま で ま た は 全 て ま  
で （ ａ ｔ   ｌ ｅ ａ ｓ ｔ   ａ   ｐ ｏ ｒ ｔ ｉ ｏ ｎ   ｕ ｐ   ｔ ｏ   ｓ ｕ ｂ ｓ ｔ ａ ｎ ｔ ｉ ａ ｌ ｌ ｙ   
ａ ｌ ｌ   ｏ ｒ   ａ ｌ ｌ ） を 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 さ せ る の に 十 分 で あ る 。 触 媒 再 生 工 程 は 、  
空 気 、 酸 素 、 蒸 気 、 ま た は 任 意 の 他 の 酸 化 剤 な ど の 酸 化 剤 を 流 し て 、 ク ラ ッ キ ン グ す る 工  
程 で 使 用 す る た め の 熱 が 発 生 す る よ う に 、 酸 化 剤 を 炭 素 副 生 成 物 と 反 応 さ せ る こ と に よ っ  
て 触 媒 を 再 生 す る 工 程 を 含 む 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 別 の 実 施 形 態 で は 、 本 出 願 は 、 固 定 床 構 成 の 軽 質 炭 化 水 素 触 媒 を 含 む 反 応 器 槽 を 含 む 反  
応 器 シ ス テ ム に 関 す る 。 反 応 器 槽 は 、 下 方 向 に 流 れ る 軽 質 炭 化 水 素 フ ィ ー ド を 受 け 入 れ て  
、 炭 素 副 生 成 物 を 触 媒 表 面 に 堆 積 さ せ な が ら 水 素 を 生 成 す る よ う に 構 成 さ れ る 。 反 応 器 槽  
は 、 上 方 向 に 流 れ る 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス 、 過 熱 蒸 気 、 ま た は 不 活 性 ガ ス を 受 け 入 れ て 軽 質 炭  
化 水 素 触 媒 を 流 動 化 し 、 そ の 後 酸 化 剤 を 受 け 入 れ る こ と で 、 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 を 除 去  
す る よ う に 構 成 さ れ る 。 反 応 器 シ ス テ ム は 、 固 定 床 反 応 器 モ ー ド と 流 動 床 反 応 器 モ ー ド と  
を 連 続 し て 交 互 に 繰 り 返 す よ う に 構 成 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 本 開 示 の 例 示 的 な 実 施 形 態 の こ れ ら お よ び 他 の 目 的 、 特 徴 お よ び 利 点 は 、 添 付 の 特 許 請  
求 の 範 囲 と 併 せ て 、 本 開 示 の 例 示 的 な 実 施 形 態 の 以 下 の 詳 細 な 説 明 を 読 め ば 明 ら か に な る  
で あ ろ う 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 本 開 示 の 様 々 な 実 施 形 態 は 、 さ ら な る 目 的 お よ び 利 点 と 共 に 、 添 付 の 図 面 と 併 せ て 以 下  
の 説 明 を 参 照 す る こ と に よ っ て 最 も よ く 理 解 さ れ 得 る 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ０ ９ 】
【 図 １ 】 ２ つ の 反 応 器 が 並 列 に 接 続 さ れ た 反 応 器 シ ス テ ム お よ び ／ ま た は 方 法 の 代 表 的 な  
実 施 形 態 を 示 す 。
【 ０ ０ １ ０ 】
【 図 ２ 】 セ パ レ ー タ お よ び １ つ 以 上 の 熱 交 換 器 を 有 す る 反 応 器 シ ス テ ム お よ び ／ ま た は 方  
法 の 代 表 的 な 実 施 形 態 を 示 す 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 形 態 】
【 ０ ０ １ １ 】
　 以 下 の 実 施 形 態 の 説 明 は 、 数 字 を 引 用 す る 非 限 定 的 な 代 表 的 な 例 を 提 供 し て 、 本 発 明 の  
様 々 な 態 様 の 特 徴 お よ び 教 示 を 具 体 的 に 説 明 す る 。 説 明 さ れ た 実 施 形 態 は 、 別 個 に 、 ま た  
は 実 施 形 態 の 説 明 の 他 の 実 施 形 態 と 組 み 合 わ せ て 実 現 可 能 で あ る と 認 識 さ れ る べ き で あ る  
。 実 施 形 態 の 説 明 を 検 討 す る 当 業 者 は 、 本 発 明 の 記 載 さ れ た 異 な る 態 様 を 学 習 お よ び 理 解  
す る こ と が で き る は ず で あ る 。 実 施 形 態 の 説 明 は 、 詳 細 に 網 羅 さ れ て い な い が 実 施 形 態 の  
説 明 を 読 ん だ 当 業 者 の 知 識 の 範 囲 内 に あ る 他 の 実 現 例 が 、 本 発 明 の 応 用 と 一 致 す る と 理 解  
さ れ る 程 度 ま で 、 本 発 明 の 理 解 を 容 易 に す る は ず で あ る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 本 出 願 は 、 潜 在 的 な 他 の 生 成 物 の 中 で も 水 素 お よ び ／ ま た は 固 体 炭 素 を 生 成 す る た め の  
方 法 お よ び シ ス テ ム に 関 す る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程
　 方 法 は 、 一 般 に 、 触 媒 の 存 在 下 で 、 少 な く と も （ １ ） 水 素 お よ び （ ２ ） 触 媒 の 表 面 に 堆  
積 し た 炭 素 副 生 成 物 を 生 成 す る の に 適 し た 条 件 下 で 、 反 応 器 内 で 軽 質 炭 化 水 素 流 を ク ラ ッ  
キ ン グ す る 工 程 を 含 む 。 使 用 さ れ る 軽 質 炭 化 水 素 は 、 特 に 限 定 さ れ ず 、 例 え ば 、 メ タ ン 、  
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エ タ ン な ど の Ｃ １ ～ Ｃ ６ も し く は Ｃ １ ～ Ｃ ４ も し く は Ｃ １ ～ Ｃ ２ ア ル カ ン 、 ま た は 天 然 ガ  
ス を 純 粋 に 、 ま た は 可 能 性 の あ る 少 量 の 他 の 成 分 、 例 え ば 二 酸 化 炭 素 、 Ｈ ２ Ｓ な ど の 硫 黄  
化 合 物 、 水 、 窒 素 、 お よ び そ れ ら の 混 合 物 と の 任 意 の 適 切 な 混 合 物 で 含 み 得 る 。 い く つ か  
の 実 施 形 態 で は 、 軽 質 炭 化 水 素 流 は ま た 、 蒸 気 、 過 熱 蒸 気 、 窒 素 の よ う な 不 活 性 ガ ス 、 ま  
た は そ れ ら の 任 意 の 混 合 物 を 含 み 得 る 。 す な わ ち 、 使 用 さ れ る 軽 質 炭 化 水 素 ま た は 混 合 物  
は 、 得 ら れ た 生 成 物 が 、 少 な く と も 水 素 と 、 潜 在 的 に 触 媒 の 表 面 に 堆 積 す る 炭 素 副 生 成 物  
と を 含 む よ う な 任 意 の 適 切 な 組 成 物 を 含 み 得 る 。 特 に 有 用 な 組 成 物 は 、 メ タ ン ま た は 天 然  
ガ ス を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 流 、 例 え ば 、 約 ８ ０ ％ 超 、 ま た は 約 ９ ０ ％ 超 、 ま た は 約 ９ ５ ％ 超  
、 ま た は 約 ９ ９ ％ 超 の メ タ ン を 含 む 軽 質 炭 化 水 素 流 を 含 み 得 る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 適 切 な ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 お よ び 関 連 す る 適 切 な 条 件 は 、 シ ス テ ム の 構 成 、 出 発 材 料 、 所  
望 の 生 成 物 お よ び 他 の 要 因 に 応 じ て 異 な り 得 る 。 一 般 に 、 適 切 な 軽 質 炭 化 水 素 ク ラ ッ キ ン  
グ 触 媒 お よ び 関 連 す る 適 切 な 条 件 は 、 よ り 重 質 の １ つ ま た は 複 数 の 炭 化 水 素 を よ り 軽 質 の  
炭 化 水 素 、 炭 素 、 ま た は そ れ ら の 混 合 物 に 変 換 す る 任 意 の 触 媒 お よ び 条 件 を 含 む 。 適 切 な  
触 媒 お よ び 反 応 条 件 は 、 例 え ば 、 活 性 炭 、 鉄 鉱 石 、 ま た は ニ ッ ケ ル 系 ま た は 鉄 系 触 媒 な ど  
の 金 属 熱 分 解 触 媒 、 ア ル ミ ナ 、 Ｔ ｉ Ｏ ２ 、 ま た は Ｓ ｉ Ｏ ２ な ど の 支 持 体 上 に Ｎ ｉ 、 Ｌ ａ 、  
Ｆ ｅ 、 Ｍ ｏ 、 Ｃ ｏ 、 Ｐ ｄ な ど の 金 属 を 有 す る 金 属 系 触 媒 、 非 担 持 Ｆ ｅ 、 鉄 鉱 石 （ 廃 棄 物 ）  
、 活 性 炭 等 を 、 以 下 の 反 応 式 に 従 っ て 約 ５ ０ ０ ℃ 超 、 ま た は 約 ６ ０ ０ ℃ 超 、 ま た は 約 ７ ０  
０ ℃ 超 、 ま た は 約 １ ０ ０ ０ ℃ 超 の 温 度 と 共 に 含 む こ と が で き る 。
【 化 １ 】

【 ０ ０ １ ５ 】
　 典 型 的 に は 、 反 応 器 は 、 ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 中 、 固 定 床 反 応 器 モ ー ド に あ る 。 す な わ  
ち 、 軽 質 炭 化 水 素 流 を 加 熱 し な が ら 反 応 器 内 の 下 方 向 に 流 し 、 上 述 の 条 件 下 で 一 連 の ト レ  
イ 上 な ど の 固 定 位 置 の 一 連 の 触 媒 上 を 通 過 さ せ て 、 （ １ ） 水 素 お よ び （ ２ ） 触 媒 の 表 面 に  
堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 を 形 成 す る 。 水 素 は 、 任 意 の 便 利 な 様 式 で 分 離 さ れ 得 る 。 一 実 施 形  
態 で は 、 膜 セ パ レ ー タ な ど の セ パ レ ー タ を 使 用 し て 、 未 反 応 の 軽 質 炭 化 水 素 流 か ら 生 成 水  
素 を 分 離 す る こ と が で き る 。 未 反 応 の 軽 質 炭 化 水 素 流 は 、 反 応 器 の 入 口 に 再 循 環 さ れ 得 る  
。 必 要 に 応 じ て 、 再 循 環 の 前 に 未 反 応 の 軽 質 炭 化 水 素 流 を 処 理 し て 、 触 媒 を 害 し 得 る 不 純  
物 の 実 質 的 な 部 分 を 除 去 す る こ と が で き る 。 水 素 は 、 輸 送 、 貯 蔵 ま た は 使 用 の た め に 冷 却  
し 、 か つ ／ ま た は さ ら に 精 製 す る こ と が で き る 。 以 下 で さ ら に 説 明 す る よ う に 、 触 媒 を 再  
生 す る 工 程 か ら の 熱 を ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 で 使 用 す る こ と が で き る 。
　 流 す 工 程 お よ び 再 生 工 程
　 固 定 反 応 器 モ ー ド で ク ラ ッ キ ン グ し た 後 、 反 応 器 モ ー ド を 流 動 反 応 器 モ ー ド に 切 り 替 え  
る 。 こ の よ う な 交 代 は 、 流 動 再 生 工 程 の 後 に 反 応 器 モ ー ド が 固 定 反 応 器 モ ー ド に 戻 さ れ る  
よ う に 、 連 続 し て 行 わ れ て も よ い 。 流 動 反 応 器 モ ー ド で は 、 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 の 少 な  
く と も 一 部 か ら 全 て ま で を 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 す る の に 適 し た 条 件 下 で 、 軽 質 炭 化 水 素 ガ  
ス 、 蒸 気 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 混 合 物 が 反 応 器 を 通 っ て 上 方 向 に 流 さ  
れ る 。 続 い て 、 酸 化 剤 を 炭 素 副 生 成 物 と 反 応 さ せ る こ と に よ っ て 触 媒 を 再 生 す る 。 一 般 に  
、 固 体 炭 素 は 、 反 応 し て Ｃ Ｏ ２ を 形 成 す る 前 に 実 質 的 な 部 分 が 取 り 出 さ れ る こ と が 望 ま し  
い 場 合 が あ る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 堆 積 し た 炭 素 副 生 成 物 を 分 離 し 、 酸 化 剤 を 反 応 さ せ る た め の 条 件 は 、 特 定 の 反 応 器 、 反  
応 物 、 所 望 の 生 成 物 な ど に 応 じ て 変 化 し 得 る 。 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 堆 積 し た 炭 素 副  
生 成 物 の 少 な く と も 一 部 か ら 全 て ま で を 触 媒 の 表 面 か ら 分 離 す る の に 適 し た 条 件 は 、 炭 素  
堆 積 物 を 破 壊 ま た は 剪 断 し て 触 媒 表 面 か ら 分 離 さ せ る の に 適 し た 乱 流 強 度 を 使 用 す る こ と  
を 含 む 。 そ の よ う な 乱 流 は 、 任 意 の 好 都 合 な 方 法 、 例 え ば 毎 秒 約 ０ ． ０ ５ メ ー ト ル 、 約 ０  
． １ メ ー ト ル 、 ま た は 約 ０ ． ５ メ ー ト ル 、 ま た は 約 １ メ ー ト ル か ら 最 大 約 ５ メ ー ト ル も し  
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く は 最 大 約 ４ メ ー ト ル の 上 昇 流 の 空 塔 速 度 を 使 用 し て 生 成 さ れ 得 る 。 必 要 に 応 じ て 、 分 離  
さ れ た 炭 素 副 生 成 物 は 、 任 意 の 好 都 合 な 方 法 で 分 離 さ れ 得 る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 触 媒 を 再 生 す る た め に 用 い ら れ る 酸 化 剤 は 、 効 率 的 な 触 媒 再 生 が 達 成 さ れ る 限 り 、 特 に  
決 定 的 で は な い 。 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 空 気 ま た は 純 粋 な 酸 素 は 、 軽 質 炭 化 水 素 ガ ス  
、 蒸 気 、 過 熱 蒸 気 、 不 活 性 ガ ス 、 ま た は そ れ ら の 混 合 物 の 上 方 向 に 流 れ る 流 れ と 共 に 導 入  
さ れ て も よ く 、 あ る い は そ の 後 に 追 加 さ れ て も よ い 。 再 生 反 応 は 、 典 型 的 に は 発 熱 性 で あ  
り 、 生 成 さ れ た 熱 の 少 な く と も 一 部 は 、 必 要 に 応 じ て ク ラ ッ キ ン グ す る 工 程 に 使 用 さ れ て  
も よ い 。 再 生 反 応 で 生 成 さ れ た 二 酸 化 炭 素 の 少 な く と も 一 部 か ら 全 て ま た は ほ ぼ 全 て は 、  
例 え ば 、 二 酸 化 炭 素 捕 捉 隔 離 ユ ニ ッ ト を 介 し て 分 離 ま た は 捕 捉 さ れ 得 る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 流 動 反 応 器 モ ー ド の 間 に ガ ス 解 放 ゾ ー ン を 使 用 す る こ と が で  
き る 。 存 在 す る 場 合 、 そ の よ う な ガ ス 解 放 ゾ ー ン は 、 例 え ば 、 反 応 器 が 流 動 化 さ れ て い る  
間 に ガ ス と 固 体 を 分 離 す る か 、 触 媒 を 還 元 す る か 、 ま た は 両 方 を 行 う よ う に 構 成 さ れ た 槽  
直 径 を 含 ん で も よ い 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 解 放 ゾ ー ン は 、 触 媒 粒 子 か ら 炭 素 生 成 物 を 分 離 さ せ る よ う に  
構 成 さ れ て も よ い 。 適 切 な ガ ス 速 度 で は 、 触 媒 粒 子 は 流 動 床 ゾ ー ン に 戻 る こ と が で き る が  
、 よ り 軽 質 の 炭 素 生 成 物 は ガ ス 流 に よ っ て 運 び 去 ら れ る 。 次 い で 、 固 体 炭 素 生 成 物 は 、 必  
要 に 応 じ て 、 ガ ス － 固 体 分 離 プ ロ セ ス に お い て ガ ス か ら 分 離 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 １ つ ま た は 複 数 の 熱 交 換 器 を 使 用 す る こ と が で き る 。 １ つ ま  
た は 複 数 の 熱 交 換 器 の タ イ プ お よ び 位 置 は 、 特 定 の プ ロ セ ス 条 件 お よ び 機 器 に 応 じ て 変 化  
し 得 る 。 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 １ つ ま た は 複 数 の 熱 交 換 器 を 低 温 軽 質 炭 化 水 素 フ ィ ー  
ド と 高 温 ク ラ ッ キ ン グ 生 成 物 と の 間 に 配 置 し て 熱 を 回 収 し 、 そ れ に よ っ て 正 味 の エ ネ ル ギ  
ー 要 件 を 低 減 す る こ と が で き る 。 追 加 的 ま た は 代 替 的 に 、 低 温 軽 質 炭 化 水 素 フ ィ ー ド と 高  
温 触 媒 再 生 生 成 物 と の 間 に １ つ ま た は 複 数 の 熱 交 換 器 が 存 在 し て 熱 を 回 収 し 、 そ れ に よ っ  
て 正 味 エ ネ ル ギ ー 要 件 を 低 減 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 複 数 の 反 応 器
　 い く つ か の 実 施 形 態 で は 、 上 述 の 方 法 を 実 行 す る 、 並 行 し て 動 作 す る ２ つ ま た は ３ つ 以  
上 の 反 応 器 を 有 す る こ と が 望 ま し い 場 合 が あ る 。 こ の 方 式 で は 、 第 １ の 反 応 器 が 生 成 モ ー  
ド で 動 作 し 、 第 ２ の 反 応 器 が 再 生 モ ー ド で 動 作 す る か 、 ま た は そ の 逆 も 可 能 で あ る 。 ２ つ  
以 上 の 並 列 反 応 器 を 反 対 す る モ ー ド で 動 作 さ せ る こ と に よ り 、 熱 を 共 有 す る こ と が で き 、  
そ れ に よ っ て プ ロ セ ス を よ り 効 率 的 に す る こ と が で き る 。 例 え ば 、 再 生 モ ー ド で 動 作 す る  
反 応 器 に よ っ て 発 生 し た 熱 を 、 熱 を 必 要 と す る 生 成 モ ー ド ま た は ク ラ ッ キ ン グ モ ー ド で 動  
作 す る 反 応 器 に 伝 達 す る こ と が で き る 。 熱 交 換 器 ま た は 他 の 機 構 を 使 用 し て 、 必 要 に 応 じ  
て 反 応 器 間 で 熱 を 伝 達 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 具 体 的 な 実 施 形 態
　 図 １ は 、 上 述 の 方 法 の 実 施 形 態 を 使 用 す る ２ つ の 並 列 反 応 器 を 示 す 。 す な わ ち 、 天 然 ガ  
ス は 、 反 応 器 の 頂 部 に 投 入 さ れ て 下 方 向 に 流 れ 、 固 定 触 媒 床 モ ー ド に わ た っ て ク ラ ッ キ ン  
グ さ れ る 。 流 動 モ ー ド に お け る 上 昇 流 は 、 触 媒 表 面 か ら 炭 素 堆 積 物 を 除 去 し 、 空 気 ま た は  
酸 素 パ ー ジ は 、 熱 を 生 成 し な が ら 触 媒 を 再 生 す る 。 ２ つ の 反 応 器 の モ ー ド は 、 一 方 が 生 成  
ま た は ク ラ ッ キ ン グ 固 定 モ ー ド に あ る 間 、 他 方 が 流 動 モ ー ド ま た は 再 生 モ ー ド に あ る よ う  
に 、 交 互 に 切 り 替 わ る 。 図 ２ は 、 使 用 さ れ 得 る 追 加 の 潜 在 的 な 実 施 形 態 、 例 え ば 天 然 ガ ス  
の 前 処 理 お よ び ／ も し く は 加 熱 、 膜 セ パ レ ー タ 、 天 然 ガ ス 再 循 環 、 熱 回 収 、 水 素 精 製 、 二  
酸 化 炭 素 捕 捉 、 な ら び に ／ ま た は 固 体 炭 素 分 離 を 示 す 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 先 行 す る 明 細 書 で は 、 添 付 の 図 面 を 参 照 し て 様 々 な 実 施 形 態 を 説 明 し た 。 し か し な が ら  
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、 添 付 の 特 許 請 求 の 範 囲 に 記 載 さ れ る 本 発 明 の よ り 広 い 範 囲 か ら 逸 脱 す る こ と な く 、 様 々  
な 修 正 お よ び 変 更 を 行 う こ と が で き 、 追 加 の 実 施 形 態 が 実 現 さ れ 得 る こ と は 明 ら か で あ ろ  
う 。 し た が っ て 、 本 明 細 書 お よ び 図 面 は 、 限 定 的 な 意 味 で は な く 例 示 的 な 意 味 と 見 な さ れ  
る べ き で あ る 。
【 図 面 】
【 図 １ 】 【 図 ２ 】
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