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(57)【要約】
本明細書では、流動層ガス化装置において生成される合
成ガスを浄化するための装置および方法が開示され、金
属汚染物質、特に、アルカリ金属、ハロゲン、微粒子、
および遷移金属ならびに硫黄含有汚染物質が、タールお
よびアンモニアの触媒熱分解に先立って除去される。さ
らに、合成ガスからアンモニアを除去するための装置お
よび方法が開示される。本発明により例えば、合成ガス
を浄化するためのプロセスであって、ａ）触媒キャンド
ルフィルタの上流で、合成ガスを１つ以上の吸着剤と接
触させて、浄化合成ガスを形成すること、および、ｂ）
前記浄化合成ガスに混合分解触媒を含有するキャンドル
フィルタを通過させ、アンモニアおよびタールを除去し
、それによって精製合成ガスを生成すること、を含む、
プロセスが提供される。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
合成ガスを浄化するためのプロセスであって、
　ａ）触媒キャンドルフィルタの上流で、合成ガスを１つ以上の吸着剤と接触させて、浄
化合成ガスを形成すること、および、
　ｂ）前記浄化合成ガスに混合分解触媒を含有するキャンドルフィルタを通過させ、アン
モニアおよびタールを除去し、それによって精製合成ガスを生成すること、を含む、プロ
セス。
【請求項２】
合成ガスを浄化するためのプロセスであって、
　ａ）合成ガスを１つ以上の触媒キャンドルフィルタの上流で１つ以上の吸着剤と接触さ
せること、および、
　ｂ）前記合成ガスに、混合触媒を含有する前記触媒キャンドルフィルタを通過させ、そ
れによってタールを分解して精製合成ガスを形成すること、を含み、
　工程（ｂ）における前記触媒は、水－ガス転化反応をさらに促進し、それによって前記
精製合成ガス中に存在する水素ガス対一酸化炭素ガスの比率を調整する、プロセス。
【請求項３】
合成ガスを浄化するためのプロセスであって、
　ａ）生合成ガスを
　ｉ）カオリン粘土またはカオリン含有物質、非晶質アルミノケイ酸塩、アルミン酸塩、
およびケイ酸塩、ならびに鉛、カドミウム、ヒ素およびセレニウム、ナトリウム、および
カリウム等の微量金属を捕獲するカルシウム系吸着剤、
　ｉｉ）Ｈ２Ｓ、ＣＯＳ、およびＣＳ２等の硫黄含有種を捕獲するカルシウム系吸着剤、
および
　ｉｉｉ）塩素、臭素、フッ素、ヨウ素、塩化水素、臭化水素、フッ化水素、およびヨウ
化水素から選択される、ハロゲン化物含有汚染物質を捕獲するカルシウム系またはマグネ
シウム系吸着剤、ならびに
　ｉｖ）（ｉ）～（ｉｉｉ）に列挙される前記汚染物質のうちの１つより多くを除去する
ことができる吸着剤、
　から選択される吸着剤の混合物と、約７００℃以上の高温で接触させ、それによって、
吸着剤粒子上に金属、硫黄種、およびハロゲン化物から選択される１つ以上の汚染物質を
捕獲することであって、前記吸着剤粒子は、浄化合成ガスを形成するように、下流フィル
タにおいて捕獲されること、
　ｂ）ステップ（ａ）において形成された前記浄化合成ガスに、触媒分解フィルタ要素を
通過させ、それによって前記吸着剤粒子および灰を除去し、タールおよび他の炭化水素成
分を分解することであって、前記分解フィルタは、希土類金属酸化物または塩、遷移金属
酸化物または塩、あるいはそれらの組み合わせを含み、それによって硫黄非含有、無金属
の分解合成ガスを形成すること、
　ｃ）前記硫黄非含有、無金属の分解合成ガスに、冷却ゾーンを通過させることであって
、前記合成ガスは、少なくとも３７０℃の温度に冷却され、冷却された硫黄非含有、無金
属の分解合成ガスを形成すること、
　ｄ）前記冷却された硫黄非含有、無金属の分解合成ガスに、酸化窒素の源を含む容器を
通過させることであって、前記酸化窒素は、前記硫黄非含有、無金属の分解合成ガス中に
存在するアンモニア汚染物質と反応して、精製合成ガスを生成すること、を含む、方法。
【請求項４】
合成ガスを精製するための方法であって、
　ａ）生合成ガスの源を
　ｉ）カオリン粘土またはカオリン含有金属、
　ｉｉ）カルシウム系吸着剤、
　から選択される１つ以上の吸着剤と接触させ、それによって、金属および硫黄汚染物質
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を除去して、浄化合成ガスを形成すること、
　ｂ）ステップ（ａ）で形成された前記浄化合成ガスに、触媒フィルタ要素を通過させて
、それによって固体粒子および灰を除去することであって、さらにタールが分解され、前
記触媒フィルタ要素は、希土類金属酸化物または塩、遷移金属酸化物または塩、あるいは
それらの組み合わせを含み、それによって精製合成ガスを形成すること、を含む、方法。
【請求項５】
前記合成ガスの源は石炭である、請求項１～４のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項６】
前記合成ガスの源は、都市固形廃棄物またはスラッジ、スイッチグラス、森林ごみ、木質
チップ、藻類、トウモロコシ茎葉、および稲わらから選択されるバイオマスである、請求
項１～４のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項７】
前記金属吸着剤は、カオリン粘土、カオリン含有金属、カルシウム系吸着剤、またはそれ
らの混合物から選択される、請求項１～６のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項８】
前記硫黄吸着剤は、カルシウム系もしくはカルシウム含有物質、マグネシウム系吸着剤、
またはアルカリ系吸着剤、あるいはそれらの混合物から選択される、請求項１～７のいず
れか一項に記載のプロセス。
【請求項９】
前記ハロゲン吸着剤は、カルシウム系もしくはカルシウム含有物質、マグネシウム系吸着
剤、またはアルカリ系吸着剤、あるいはそれらの混合物から選択される、請求項１～８の
いずれか一項に記載のプロセス。
【請求項１０】
前記硫黄吸着剤は、石灰、粉砕石灰、石灰石、または粉砕石灰石から選択される、請求項
１～４のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項１１】
前記硫黄吸着剤は、水酸化カルシウム、炭酸カルシウム、酸化カルシウム、ドロマイト、
酸化マグネシウム、リサイクルパルプ、または紙くず材料から選択される、請求項１～４
のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項１２】
各汚染物質のための前記吸着剤は、同一の吸着剤であるか、または１つを超える汚染物質
を吸着できる吸着剤の組み合わせである、請求項１～４のいずれか一項に記載のプロセス
。
【請求項１３】
前記硫黄吸着剤は、カルシウムを含み、添加される前記硫黄吸着剤の量は、カルシウムの
モル数対硫黄のモル数が、約０．５：１～約５：１になるようにする、請求項１～４のい
ずれか一項に記載のプロセス。
【請求項１４】
タール分解触媒は、前記合成ガスの前記触媒フィルタへの進入前に、前記合成ガス流に添
加される、請求項１～４のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項１５】
ドロマイトまたは他の化合物から選択されるタール分解触媒は、前記合成ガスの前記触媒
フィルタへの進入前に、前記合成ガスの中に注入される、請求項１～４のいずれか一項に
記載のプロセス。
【請求項１６】
前記触媒フィルタは、酸化ニッケル、酸化ニッケル、遷移金属、または希土類金属をドロ
マイト基質上に含む、請求項１～４のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項１７】
前記触媒フィルタは、基質上に蒸着されるニッケル触媒を含み、Ｌｉ、Ｋ、Ｃａ、および
Ｍｇから選択される１つ以上のプロモータをさらに含む、請求項１～４のいずれか一項に
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記載のプロセス。
【請求項１８】
前記プロセスは、石炭ガス化装置において行われる、請求項１～１７のいずれか一項に記
載のプロセス。
【請求項１９】
さらに酸化窒素の源が添加される、請求項１、２、または４のいずれか一項に記載のプロ
セス。
【請求項２０】
前記金属吸着剤は、前記合成ガスに分解触媒を通過させる前に、前記合成ガスに添加され
る、請求項１～４のいずれか一項に記載のプロセス。
【請求項２１】
前記分解触媒は、希土類金属または遷移金属酸化物もしくは塩である、請求項１～１６の
いずれか一項に記載のプロセス。
【請求項２２】
前記分解触媒は、プラチナ、パラジウム、イリジウム、オスミウム、ロジウム、ルテニウ
ム、レニウム、ランタン、バナジウム、またはニッケル、あるいはそれらの混合物の酸化
物または塩である、請求項１～１６のいずれか一項に記載のプロセス。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　優先権
　本出願は、２００８年１０月２２日に出願された米国特許仮出願第６１／１０７，４７
８号からの優先権の利益を主張し、参照によりその全体が本明細書に組み込まれる。
【０００２】
　本明細書では、石炭またはバイオマスから生成される、例えば、流動層または噴流ガス
化装置において生成される、合成ガスを浄化するためのプロセスが開示され、統合された
小型システムにおいて、金属汚染物質、ハロゲン化物汚染物質、および硫黄含有汚染物質
が除去された後、微粒子が除去され、タールおよびアンモニア汚染物質の触媒熱分解が行
われる。さらに、合成ガスからアンモニアを除去するためのプロセスが開示される。
【背景技術】
【０００３】
　石炭およびバイオマスのガス化から生じる合成ガスの使用には、高度なエネルギー生成
の需要および代替燃料の生成に関して、ますます関心が高まっている。分散発電および液
体燃料生成に対する関心から、小型であるが簡素で頑丈、かつ有効な合成ガスクリーンア
ップを含む、より小型のガス化装置が所望される。小型、簡素、かつ頑丈であるという特
徴は、分散発電の有効性と同様に重要である。これらの特徴がなければ、分散発電システ
ムは、生成される電力または液体燃料の量に対して費用が高すぎて構築および稼動できな
い。しかしながら、さらに、敏感な下流構成要素、例えば、ガスタービンブレード、燃料
電池、ガス分離膜、および合成ガス再形成触媒、例えば、水性ガスシフト（ｗｇｓ）触媒
またはフィッシャートロプシュ（ＦＴ）触媒の汚染および被毒を排除するために、合成ガ
スは、汚染物質、例えば、金属、硫黄、アンモニア、タール、アルカリ、粒状物質等を含
まない状態でなければならない。
【０００４】
　したがって、合成ガスを処理して、タール、金属、アンモニア、ハロゲン化物、微粒子
、および硫黄汚染物質のレベルを減少させるための小型で有効なプロセスが必要とされる
。
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　合成ガスの生成に有用な炭素バイオマスは、バイオマスの源に応じて、可変量の不純物
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を含む。不純物は、硫黄化合物、窒素化合物、ハロゲン化物、粒状物質、および金属、な
らびにバイオマス中に存在するか、またはガス化プロセス中に形成され得るタール等の他
の不純物を含む。硫黄化合物は、それ自体が汚染されるのを回避するとともに、合成ガス
を燃料源として使用するか、または他の有用な炭素含有生成物の合成のために合成ガスを
処理するか、のいずれかを行う装置の下流汚染を防ぐために除去される。窒素化合物、す
なわち、アンモニア、酸化窒素等も、酸化窒素汚染の源でとなり得る。金属、例えば、カ
リウム、鉛等は、すべてのバイオマスにおいて、非炭素燃料灰の一部として見出される。
金属は、合成ガス処理および変換プロセスの他の要素を含む物質と反応して、有効性を弱
め得るか、そうでなければ、要素自体を破壊し得る。例えば、カリウムおよび他の金属は
、反応して、フィルタ要素の表面上で溶解および集合する、共融固体を形成し得る。ハロ
ゲン化物は、高価な触媒を永久に損傷し、粒状物質は、タービンブレードおよびブライン
ド触媒を損傷し得る。燃料電池は、典型的には合成ガスにおいて見出される汚染物質のい
ずれにも耐性がない。
【０００６】
　本明細書では、低レベルの金属、硫黄化合物、タール、ハロゲン化物、粒状物質、およ
びアンモニアを有する合成ガスを生成するためのプロセスが開示される。プロセスは、硫
黄およびハロゲン化物除去においてカルシウム系吸着剤、および、タールおよびアンモニ
アの熱分解および微粒子の除去において、流動層ガス化装置の床、または高温多孔セラミ
ックフィルタを備える噴流ガス化装置のキャンドルフィルタの注入上流における、金属を
含有する蒸気の捕獲および封じ込めにおいてアルミノケイ酸塩系吸着剤を併せて使用する
。さらに、合成ガスからアンモニア汚染物質を除去するための酸化窒素の使用が開示され
る。
【０００７】
　さらに、フィルタの上流において金属を捕獲することによって、セラミックおよび金属
フィルタの寿命を延長するためのプロセスが開示される（ガス化領域または乾舷において
、またはキャンドルフィルタ要素の表面上のいずれかにおいて、吸着剤は、フィルタ要素
との接触および潜在的に反応する前に、合成ガス流において金属蒸気、ハロゲン化物、お
よび硫黄を捕獲することができる）。吸着剤は、各個別のシステム、ガス化装置、および
燃料の種類と協働するように設計される。例えば、ほとんどの場合、吸着剤注入システム
は、キャンドルフィルタ要素の表面上で被覆されるが、残りの粒状物質と混合される金属
を捕獲するように設計されるため、注入される吸着剤の種類および負荷は、特定のガス化
装置および燃料の種類に対して存在する、特定の灰および炭の種類および負荷に対して調
整される。金属の捕獲およびエントレインメントは、合成ガス流路における１つ以上の段
階において、金属を捕獲するための吸着剤の注入によって達成され、例えば、続いて、ガ
ス化装置、あるいは吸着剤をガス化装置の床に添加することができる。また、配合者によ
って所望される任意の時点において、吸着剤を注入するために適合することができる、１
つ以上の装置も開示される。
【０００８】
　これらおよび他の目的、特徴、および利点は、以下の詳細な説明、図面、および添付の
特許請求の範囲を読むことから、当業者に明らかとなるであろう。
【図面の簡単な説明】
【０００９】
【図１】アンモニア汚染物質を除去するための方法として、酸化窒素を使用するために適
合される、汎用改良ガス化装置を示す。
【図２】還元環境における落下管試験に続いて、フィルタケーキにおいて見出される不溶
性金属のプロットを示し、それぞれのフィルタケーキにおいて測定される、吸着剤／金属
の等量比の関数としてプロットされる。図２に示されるように、いずれの試験においても
、ごくわずかな溶解性シリコンまたはアルミニウムが見出され、ごくわずかな溶解性金属
／吸着剤反応生成物が形成されたことを示唆している。これは、メタカオリナイト結晶構
造が損傷を受けておらず、ごくわずかな粒子の溶解が発生したに過ぎないことの証拠でも
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ある。さらに、カリウムの５０％～８５％が、すべてのフィルタケーキに対して不溶性で
あり、カリウムの有意な反応性捕獲が発生したことを示唆している。したがって、図２に
表わされるデータは、有意な吸着剤の利用を示す。図２における吸着剤／金属等量比の金
属捕獲ラインは、４つの異なる等量比＝１／１、１／２、１／４、および１／８に基づい
て捕獲することができる、金属の最大パーセンテージを示す。
【図３】合成ガスを浄化するために有用な多数の細長い多孔セラミックキャンドルフィル
タを有するろ過領域を示す。
【図４】タールおよびアンモニアを分解するための多孔セラミック内面および外面、なら
びに混合触媒を有する細長い多孔セラミックキャンドルフィルタを示す。
【図５】フィルタ表面から粒状物質を後方に吹き飛ばすための不活性ガス間にホールドを
備える、多数の細長い多孔セラミックキャンドルフィルタを有するろ過領域を示す。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
　開示されるプロセスを説明する前に、本明細書で説明される態様は、特定の実施形態、
装置、または構成に限定されるものではなく、したがって、当然のことながら異なり得る
ことを理解されたい。本明細書で使用される用語は、特定の態様のみを説明する目的であ
り、本明細書において特に定義されない限り、限定することを意図するものではないこと
も理解されたい。
【００１１】
　本明細書におけるすべてのパーセンテージ、比率、および割合は、特に明記されない限
り、重量である。すべての温度は、特に明記されない限り、摂氏（℃）である。引用され
るすべての文書は、関連する部分において、参照により本明細書に組み込まれ、任意の文
書の引用は、それが本発明に関する先行技術であることを認めるものではない。
【００１２】
　本明細書において、および以下の特許請求の範囲において、多数の用語が参照され、そ
れらは以下の意味を有するものとして定義される。
【００１３】
　本明細書全体において、文脈上特に必要のない限り、「含む（ｃｏｍｐｒｉｓｅ）」と
いう語、または「ｃｏｍｐｒｉｓｅｓ」または「ｃｏｍｐｒｉｓｉｎｇ」等の変型は、明
記される構成要素、特徴、要素、もしくはこと、または構成要素、特徴、要素、またはこ
との群の包含を意味するが、任意の他の整数もしくはこと、または整数もしくはことの群
の除外を意味するものではないことを理解されたい。
【００１４】
　本明細書および添付の特許請求の範囲において使用される、単数形「ａ」、「ａｎ」、
および「ｔｈｅ」は、文脈上特に明記されない限り、複数の指示対象を含むことに留意さ
れたい。したがって、例えば、「薬学的担体」に対する参照は、２つ以上のそのような担
体等の混合物を含む。
【００１５】
　「任意の」または「任意で」は、後次に説明される事象または状況が発生し得るか、ま
たは発生し得ないこと、および説明は、事象または状況が発生する例と、発生しない例と
を含むことを意味する。
【００１６】
　範囲は、本明細書において、「約」１つの特定値から、および／または「約」別の特定
値までとして表わされ得る。そのような範囲が表わされる場合、別の態様は、１つの特定
値から、および／または他の特定値を含む。同様に、値が近似値として表わされる場合は
、先行詞「約」を使用することによって、特定の値が別の態様を形成することを理解され
たい。範囲の各終端は、他の終端に関連して、および他の終端から独立して有意であるこ
とをさらに理解されたい。
【００１７】
　構成要素の重量パーセント（重量％）は、特に反対に記載されない限り、構成要素が含
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まれる製剤または組成物の総重量に基づく。
【００１８】
　本明細書で使用されるとき、「接触する」という用語は、少なくとも１つの物質が別の
物質に物理的に接触することを含む。
【００１９】
　本明細書で使用されるとき、「十分な量」および「十分な時間」という用語は、１つま
たは複数の所望の結果を達成する、例えば、ある分量のポリマーを溶解するために必要と
される量および時間を含む。
【００２０】
　本明細書で一般に使用される「混合物」または「混合」は、２つ以上の異なる構成要素
の物理的な組み合わせを意味する。吸着剤の場合において、吸着剤の混合物または混合は
、単一の化学種である吸着剤とは対照的に、２つ以上の異なる吸着剤の混合または組み合
わせである。例えば、ＣａＯは、単一の吸着剤であり、カルシウムと酸素の混合物ではな
い。
【００２１】
　本明細書で使用されるとき、「合成ガス」という用語は、一酸化炭素、二酸化炭素、水
素、および炭素含有燃料が蒸気および酸素と反応して生成される他のガスの混合物を含む
。炭素の源は、石炭、バイオマス、および都市固形廃棄物を含む。
【００２２】
　本明細書で使用されるとき、「生合成ガス」は、精製工程または手順を経ていない、例
えば、最終ろ過工程、すなわち、キャンドルフィルタ含有分解触媒を通過していない、合
成ガスを含む。生合成ガスは、開示される装置内で、例えば、説明される装置の混合流動
層における石炭またはバイオマスのガス化によって形成することができる。例えば、「生
合成ガス」という用語は、ガス化領域から乾舷に出るガスを意味し得、合成ガスは、金属
および硫黄化合物を除去するためのガス化領域において処置された。さらに、生合成ガス
は、個別の工程において調製することができ、本明細書で開示される浄化要素と適合され
る、第２の装置に遷移され得る。生合成ガスは、ガス化装置においても形成され、様々な
段階において、ろ過領域に進入する前に、生合成ガスは、粒子状固体、タール、および金
属汚染物質を含み得る。
【００２３】
　本明細書で使用されるとき、「浄化合成ガス」は、少なくとも１つの吸着剤と接触した
合成ガスを意味する。吸着剤は、金属、硫黄、または他の汚染物質を除去するために有用
なものであり得る。浄化合成ガスは、タールおよび他の炭化水素樹脂を含み、したがって
、タールおよび／または他の樹脂を除去するための分解触媒または他の手段を経る。
【００２４】
　本明細書で使用されるとき、「バイオマスの源」は、ガス化される任意の炭素含有物質
を意味する。石炭は、バイオマスの形態ではないが、本明細書で論じられるガス化システ
ムの潜在的な燃料源として含まれる。他のバイオマス源の非限定例は、都市固形廃棄物ま
たはスラッジ、スイッチグラス、森林ごみ、木質チップ、藻類、トウモロコシ茎葉、およ
び稲わらを含む。
【００２５】
　本明細書で使用されるとき、いくつかの実施形態において、「ガス化領域」は、「流動
層」または「バブリング層」と同義的に使用され得る。
【００２６】
　本明細書で使用されるとき、「乾舷」は、固体の比較的密度の高いバブリング流動層上
の空間を意味し、小さい粒子は、バブリング層から離脱し、ガス流とともに容器から移さ
れる。
【００２７】
　本明細書で使用されるとき、「浄化合成ガス」は、ガス化装置を出るガス、または金属
および硫黄化合物を除去するため、およびタールおよびアンモニア不純物を除去するため
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に処置された集合プレナムにおいて収集されるガスを意味する。
【００２８】
　本明細書で使用されるとき、「分解する（ｃｒａｃｋｉｎｇ）、「分解される（ｃｒａ
ｃｋｅｄ）」、またはそれらの変型は、１つより多くの炭素を含む炭化水素が、適切な触
媒と反応して、１つの炭素原子を含む化学種をもたらすことを意味する。例えば、エタン
を含む生合成ガスは、配合者によって所望される任意のモノカーボン化合物、例えば、一
酸化炭素、二酸化炭素、メタン等に分解される。
【００２９】
　本明細書で使用されるとき、「タール」は、ベンゼン、ナフタレン等の芳香族化合物、
多環式炭化水素、および１つ以上のヘテロ原子、すなわち、窒素および硫黄を有する炭化
水素を含む物質を含有する炭素を意味する。
【００３０】
　本明細書で使用されるとき、「燃料灰」は、生合成ガス源の非炭素部分を意味する。例
えば、最大１０％の金属、硫黄化合物等を含む石炭の源は、１０重量％の燃料灰を有する
。本プロセスは、石炭およびバイオマスから生成される、合成ガスから燃料灰を除去する
。
【００３１】
　開示されるプロセスおよび装置は、所望のニーズを満たすために、配合者によって構成
され得る。開示されるプロセスおよび装置は、合成ガスの浄化に対する、いくつかの満た
されていない利点を提供する。精製される合成ガスの精度が高い程、合成ガスの使用にお
いて現れる悪影響は低くなる。例えば、様々な不純物を含む、発電に使用される合成ガス
は、金属および灰に起因する汚染によって、バーナーを害し得る。フィッシャートロプシ
ュプロセスによる変換に使用される合成ガスは、不要な不純物を含まないことも望ましい
。
【００３２】
　小型システムにおいて、合成ガスを再形成するための追加の技術と組み合わされて、炭
化物質、すなわち、石炭、コーク、重油、木質チップ、都市固形廃棄物、農業廃棄物、藻
類、所定のバイオマス作物から合成燃料を生成するための多数の異なるガス化プロセスか
ら生成される合成ガスを処理するための複数の合成ガスクリーンアップ技術を含む、合成
ガス処理システムが開示される。生合成ガス中に存在する重金属は、灰および他の粒子状
固体を除去するために使用される下流フィルタを汚染し得る。金属吸着剤は、流動層、流
動層の上、または生合成ガスがフィルタに進入する前の任意の時点で添加することができ
る。さらに、生合成ガス中に存在する他の望ましくない物質は、通常、フェノール、芳香
族炭化水素、アンモニア、シアン化水素、脂肪族炭化水素等を含む。
【００３３】
　プロセス
　開示されるプロセスは、任意の互換容器または本明細書で上述される要素を含む任意の
装置において使用するために適合され得る。例えば、既存の石炭またはバイオマスガス化
装置を使用することができるか、または１つ以上の装置を並行または連続して配置し、生
成された合成ガスの浄化、すなわち、石炭のガス化、または既存の生合成ガスの源の精製
または再精製をもたらし得る。
【００３４】
　一態様において、開示されるプロセスは、
　ａ）合成ガスを１つ以上の吸着剤と接触させて、金属、硫黄、およびハロゲン化物を捕
獲することであって、接触は、触媒キャンドルフィルタの上流で行われて浄化合成ガスを
形成すること、および
　ｂ）浄化合成ガスに混合分割分解触媒を含有するキャンドルフィルタを通過させ、アン
モニアおよびタールを除去し、それによって精製合成ガスを生成すること、を含む。
【００３５】
　別の態様において、開示されるプロセスは、
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　ａ）合成ガスを１つ以上の吸着剤と接触させて、金属、硫黄、およびハロゲン化物を、
触媒キャンドルフィルタの上流で捕獲すること、および
　ｂ）合成ガスにタールを分解する混合触媒を含有する触媒キャンドルフィルタを通過さ
せて、精製合成ガスを形成すること、を含み、
　工程（ｂ）における触媒は、水性ガスシフト反応を促進し、それによって、精製合成ガ
ス中に存在する水素ガス対一酸化炭素ガスの比率を調整する。
【００３６】
　開示されるプロセスの本態様の一反復は、
　ａ）生合成ガスの源を、
　ｉ）カオリン粘土またはカオリン含有金属、
　ｉｉ）カルシウム系吸着剤、
　から選択される１つ以上の吸着剤と接触させ、それによって金属および硫黄汚染物質を
除去して、浄化合成ガスを形成すること、
　ｂ）工程（ａ）で形成された浄化合成ガスに触媒フィルタ要素を通過させ、それによっ
て、固体粒子および灰を除去することであって、さらなるタールが分解され、触媒フィル
タ要素は、希土類金属酸化物または塩、遷移金属酸化物または塩、もしくはそれらの組み
合わせを含み、それによって精製合成ガスを形成すること、を含む。
【００３７】
　開示されるプロセスの本態様の別の反復は、
　ａ）流動層石炭またはバイオマスガス化装置において精製される生合成ガスの源を、
　ｉ）カオリン粘土またはカオリナイト含有物質、
　ｉｉ）カルシウム系吸着剤、
　を含む吸着剤混合物と接触させ、それによって金属および硫黄汚染物質を除去して、浄
化合成ガスを形成すること、
　ｂ）工程（ａ）において形成される合成ガスに、触媒分解フィルタ要素を通過させ、そ
れによって、固体粒子および灰を除去し、タールおよび他の炭化水素構成要素を分解する
ことであって、分解フィルタは、希土類金属酸化物または塩、遷移金属酸化物または塩、
もしくはそれらの組み合わせを含み、それによって精製合成ガスを形成すること、を含む
。
【００３８】
　一反復において、カオリン粘土およびカルシウム系吸着剤は、キャンドルフィルタの上
流で注入される。
【００３９】
　精製合成ガスは、約０．１重量十億分率（ｐｐｂ）（１．０ｘ１０－７％）～約１００
重量ｐｐｍ（０．１％）の任意の単一不純物を含み得る。一実施形態において、精製合成
ガスは、約１００ｐｐｂ～約１ｐｐｍの任意の単一不純物を含む。
【００４０】
　金属用の吸着剤は、合成ガス原料中に存在する金属を捕獲する、反応する、吸着する、
または捕捉することができる、任意の材料であり得る。例えば、金属吸着剤は、結晶性ア
ルミノケイ酸塩粘土であり得る。一実施形態において、金属吸着剤は、カオリン粘土であ
る。合成ガス中の金属汚染物質は、Ａｓ、Ｂｅ、Ｃｄ、Ｃｏ、Ｃｒ、Ｆｅ、Ｋ、Ｎａ、Ｎ
ｉ、Ｍｎ、Ｐｂ、Ｓｂ、およびＳｅを含み得る。バイオマスまたは褐炭に由来する合成ガ
スの場合、ＫおよびＮａの濃度は、他の考えられる金属汚染物質のそれらを上回るであろ
う。したがって、一実施形態において、吸着剤は、ＫおよびＮａの除去が得られるように
選択される。金属の除去とは、精製合成ガスが、わずか１０，０００重量ｐｐｂ（０．０
１％）の任意の単一金属汚染物質を含むことを意味する。別の実施形態において、金属汚
染物質は、約１，０００ｐｐｂ未満のレベルまで除去されるが、さらなる実施形態におい
て、金属汚染物質は、約１００ｐｐｂ未満のレベルまで除去される。
【００４１】
　一実施例において、カオリン粘土またはカオリナイト含有金属は、鉛、カドミウム、ナ
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トリウム、およびカリウム等の微量金属を捕獲することができ、カルシウム系吸着剤は、
Ｈ２Ｓ、ＣＯＳ、およびＣＳ２等の硫黄含有種を捕獲することができる。
【００４２】
　金属吸着剤の１つの有用な源は、カオリン粘土を含有する、所定の製紙工場副産物を含
む。カオリン粘土は、紙製品の製造に使用され、６０重量％もの所定の脱炭化形態の脱イ
ンクスラッジを含み得る。この物質から生成される吸着剤は、吸着剤およびカオリン粘土
において、カルシウム形態と関連付けられる利点を有するであろう。カルシウム吸着剤は
、一部の金属種を捕獲し、カルシウム形態は、硫黄およびハロゲン化物化合物も捕獲する
であろう。カルシウムは、一部の重タールの分解も助け得る。これらの機序のすべては、
温度依存である。
【００４３】
　使用時に、金属吸着剤の量は、約０．０１重量％～約１００重量％の燃料灰含有量を含
み得る。一実施形態において、金属吸着剤は、約１重量％～約１０重量％の燃料灰含有量
を含む。別の実施形態において、金属吸着剤は、約０．１重量％～約５重量％の燃料灰含
有量を含む。さらなる実施形態において、金属吸着剤は、約１重量％～約２重量％の燃料
灰含有量を含む。なおもさらなる実施形態において、金属吸着剤は、約０．０１重量％～
約２重量％の燃料灰含有量を含む。さらに別の実施形態において、金属吸着剤は、約０．
１重量％～約２重量％の燃料灰含有量を含む。使用時に、しかしながら、金属吸着剤の量
は、約０．０１重量％～約１００重量％の任意の量の燃料灰含有量、例えば、０．０１重
量％、０．０２重量％、０．０３重量％、０．０４重量％、０．０５重量％、０．０６重
量％、０．０７重量％、０．０８重量％、０．０９重量％、０．１重量％、０．２重量％
、０．３重量％、０．４重量％、０．５重量％、０．６重量％、０．７重量％、０．８重
量％、０．９重量％、１重量％、２重量％、３重量％、４重量％、５重量％、６重量％、
７重量％、８重量％、９重量％、および１０重量％を含み得る。金属吸着剤の量は、その
任意の分数量、例えば、０．０５５重量％、０．３３重量％、および４．９２重量％であ
り得る。さらに、吸着剤の量は、合成ガス原料の含有量の変化、例えば、異なる合成ガス
原料が使用されることに起因する金属汚染物質レベルの変化によって、プロセス中に変化
し得る。
【００４４】
　硫黄用の吸着剤は、合成ガス原料中に存在する硫黄含有化合物を捕獲する、反応する、
または吸着することができる、またはしたがって、浄化プロセス中に形成される、任意の
物質であり得る。例えば、硫黄吸着剤は、カルシウム系またはカルシウム含有物質であり
得る。一実施形態において、硫黄吸着剤は、石炭、粉砕石炭、石炭石、粉砕石炭石等であ
る。別の実施形態において、吸着剤は、水酸化カルシウム（Ｃａ（ＯＨ）２）、炭酸カル
シウム（ＣａＣＯ３）、酸化カルシウム（ＣａＯ）等、またはそれらの混合物である。除
去され得る硫黄含有化合物は、有機または無機硫黄化合物であり得る。非限定例には、Ｈ

２Ｓ、ＣＯＳ、ＣＳ２等が挙げられる。
【００４５】
　使用時に、硫黄用の吸着剤の量は、開始原料、例えば、石炭、バイオマス、または廃棄
物中に存在する硫黄の量に応じて調整される。したがって、（注入されるすべての種類の
）吸着剤のカルシウム含有量は、カルシウムのモル数対硫黄のモル数が、約０．５：１～
約５：１となるように調整される。一実施形態において、カルシウムのモル数対硫黄のモ
ル数は、約１：１～約５：１である。
【００４６】
　さらなる実施形態において、カルシウムのモル数対硫黄のモル数は、約２：１～約５：
１である。さらに別の実施形態において、カルシウムのモル数対硫黄のモル数は、約０．
５：１～約２：１である。なおもさらなる実施形態において、カルシウムのモル数対硫黄
のモル数は、約１：１～約１．５：１である。なおもさらに別の実施形態において、カル
シウムのモル数対硫黄のモル数は、約１：１である。中に存在する
　さらに、吸着剤の量は、吸着剤の摂取に起因して、プロセス中に異なり得るか、または
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吸着剤の量は、合成ガス原料の含有量における任意の変化、例えば、異なる合成ガス原料
の源が使用される場合の硫黄含有レベルの変化を補償するように調整され得る。
【００４７】
　使用される硫黄吸着剤の量は、合成ガス中に存在する硫黄原子の量に対する、吸着剤中
に存在するカルシウム原子の比率に基づいて、存在する硫黄汚染物質の量に対する吸着剤
の量を調整することによって決定することもできる。一実施形態において、硫黄吸着剤カ
ルシウム対合成ガス硫黄のモル比は、約５：１～約１：１である。別の実施形態において
、硫黄吸着剤カルシウム対合成ガス硫黄のモル比は、約２：１～約１：１である。さらな
る実施形態において、硫黄吸着剤カルシウム対合成ガス硫黄のモル比は、約１．５：１～
約１：１である。さらに別の実施形態において、硫黄吸着剤カルシウム対合成ガス硫黄の
モル比は、約１：１～約１：２である。
【００４８】
　しかしながら、吸着剤の量は、浄化合成ガスが、多少の汚染物質を有し得るように、配
合者によって調整され得る。例えば、一部の合成ガスは、用途に応じて、必然的に他の合
成ガスよりも金属汚染物質を含まない。バルク加熱に使用される合成ガスは、より低い純
度を要し得る、すなわち、汚染物質のレベルが高く、一方、装置に使用される合成ガスに
は、高い純度が求められ得る。したがって、キャンドルフィルタに進入する生合成ガスは
、約１百万分率（ｐｐｍ）未満の１つ以上の金属を含み得る。別の実施形態において、キ
ャンドルフィルタに進入する生合成ガスは、約１００十億分率（ｐｐｂ）未満の１つ以上
の金属を含み得る。さらなる実施形態において、キャンドルフィルタに進入する生合成ガ
スは、約１０ｐｐｂ未満の１つ以上の金属を含み得る。なおもさらなる実施形態において
、キャンドルフィルタに進入する生合成ガスは、約１ｐｐｂ未満の１つ以上の金属を含み
得る。
【００４９】
　使用時に、生合成ガスの源が吸着剤と接触される場合、接触は、少なくとも約７００℃
の温度で行うことができる。一実施形態において、接触温度は、約７００℃～約１３００
℃である。別の実施形態において、接触温度は、約８１５℃～約８７５℃である。しかし
ながら、温度は、７００℃を超える任意の温度、例えば、８１５℃、８１６℃、８１７℃
、８１８℃、８１９℃、８２０℃、８２１℃、８２２℃、８２３℃、８２４℃、８２５℃
、８２６℃、８２７℃、８２８℃、８２９℃、８３０℃、８３１℃、８３２℃、８３３℃
、８３４℃、８３５℃、８３６℃、８３７℃、８３８℃、８３９℃、８４０℃、８４１℃
、８４２℃、８４３℃、８４４℃、８４５℃、８４６℃、８４７℃、８４８℃、８４９℃
、８５０℃、８５１℃、８５２℃、８５３℃、８５４℃、８５５℃、８５６℃、８５７℃
、８５８℃、８５９℃、８６０℃、８６１℃、８６２℃、８６３℃、８６４℃、８６５℃
、８６６℃、８６７℃、８６８℃、８６９℃、８７０℃、８７１℃、８７２℃、８７３℃
、８７４℃、および８７５℃を有し得る。しかしながら、接触温度は、約７５０℃～約１
２００℃の任意の分数温度、例えば、８３０．５℃、８４３．７℃、および８５１．８８
℃を有し得る。
【００５０】
　開示されるプロセスは、処理した合成ガスが最終ろ過領域に進入する前に、アンモニア
ガス汚染物質を除去するように適合され得る。逆選択触媒還元（逆ＳＣＲ）反応は、従来
の石炭火力発電所の燃料ガス流から酸化窒素（ＮＯ）を除去するために使用されるものと
同一の反応を伴う。この反応は、以下の等式１において概説される。
６ＮＯ＋４ＮＨ３→５Ｎ２＋６Ｈ２Ｏ　　　　　等式１
　本プロセスにおいて、アンモニアガスをガス流に注入して酸化窒素、すなわち、汚染物
質として存在するＮＯｘ種を除去する代わりに、酸化窒素を生ガス流に注入して、汚染ア
ンモニアを除去する。この反応が使用される場合、流動層ガス化装置を出る処理した合成
ガスは、それが隣接する容器に進入する前に冷却されなければならず、ＮＯとＮＨ３との
触媒反応が生じる。この反応に必要な温度範囲は、３００～４５０℃の範囲内である。酸
化窒素添加の１つの短所は、酸化窒素が、ガス化装置、例えば、石炭またはバイオマスガ
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ス化装置において生成される、合成ガス中に存在する一酸化炭素と反応し得るという事実
である。この望ましくない反応は、以下の等式２において概説される。
２ＮＯ＋２ＣＯ→Ｎ２＋２ＣＯ２　　　　　等式２
　したがって、さらなる態様において、本開示は、合成ガスを浄化するためのプロセスに
関し、
　ａ）生合成ガスを、
　ｉ）カオリン粘土またはカオリン含有物質、非晶質アルミノケイ酸塩、アルミン酸塩、
およびケイ酸塩、ならびに鉛、カドミウム、ヒ素およびセレニウム、ナトリウム、および
カリウム等の微量金属を捕獲するカルシウム系吸着剤、
　ｉｉ）Ｈ２Ｓ、ＣＯＳ、およびＣＳ２等の硫黄含有種を捕獲するカルシウム系吸着剤、
および
　ｉｉｉ）塩素、臭素、フッ素、ヨウ素、塩化水素、臭化水素、フッ化水素、およびヨウ
化水素から選択される、ハロゲン化物含有汚染物質を捕獲するカルシウム系またはマグネ
シウム系吸着剤、ならびに
　ｉｖ）ｉ）～（ｉｉｉ）に列挙される前記汚染物質のうちの１つより多くを除去するこ
とができる吸着剤、
　から選択される吸着剤の混合物と、約７００℃以上の高温で接触させ、それによって、
吸着剤粒子上に、金属、硫黄種、およびハロゲン化物から選択される１つ以上の汚染物質
を捕獲することであって、吸着剤粒子は、浄化合成ガスを形成するように、下流フィルタ
において捕獲されること、
　ｂ）工程（ａ）において形成された浄化合成ガスに、触媒分解フィルタ要素を通過させ
、それによって吸着剤粒子および灰を除去し、タールおよび他の炭化水素成分を分解する
ことであって、分解フィルタは、希土類金属酸化物または塩、遷移金属酸化物または塩、
あるいはそれらの組み合わせを含み、それによって硫黄非含有、無金属の分解合成ガスを
形成すること、
　ｃ）前記硫黄非含有、無金属の分解合成ガスに、冷却ゾーンを通過させることであって
、前記合成ガスは、少なくとも３７０℃の温度に冷却され、冷却された硫黄非含有、無金
属の分解合成ガスを形成すること、
　ｄ）前記冷却された硫黄非含有、無金属の分解合成ガスに、酸化窒素の源を含む容器を
通過させることであって、前記酸化窒素は、前記硫黄非含有、無金属の分解合成ガス中に
存在するアンモニア汚染物質と反応して、精製合成ガスを生成することと、を含む。
【００５１】
　図１は、汎用の改良された石炭またはバイオマスガス化装置１００を表し、処理された
合成ガスがガス化装置を出て、処理した合成ガスに酸化窒素（ＮＯ）を注入した後に冷却
された後の任意の時点で、酸化窒素を注入して、等式１に従って、アンモニアガス汚染物
質を除去することができる。以下は、改良されたガス化装置１１０の顕著な構成要素であ
る（ガス化領域Ａ′、乾舷Ｂ、収集領域Ｃ、ろ過領域Ｄ、収集プレナムＥ、冷却領域Ｆ、
酸化窒素反応領域Ｇ、燃料入口１２０、酸素／ガス流入口１３０、スラグ出口および／ま
たはリサイクル出口１４０、フィルタ１５０、逆噴射ガス入口１６０、処理合成ガス出口
１７０、処理ガス入口１７５、冷却された処理ガス出口１８０、冷却された処理ガス入口
１８５、酸化窒素入口１９０、および精製合成ガス出口１９５）。領域Ｇにおける酸化窒
素による合成ガスの処理に加えて、金属および硫黄吸着剤を、装置に適合されるプロセス
における任意の時点で添加して、汚染物質、すなわち、金属、硫黄含有化合物等を除去し
、存在するタールを分解することができる。
【００５２】
　金属汚染物質に起因する損傷からフィルタを保護するためのプロセスも開示され、金属
吸着剤をろ過領域の上流に注入することを含む。図３は、合成ガス浄化プロセスの一部と
して使用され得る、典型的なろ過領域３００を表す。ろ過領域３００は、通常、１つ以上
の金属または硫黄吸着剤と接触させた合成ガス流３２０を処理するための複数のキャンド
ルフィルタ３１０を含む。フィルタを通過した後、浄化合成ガスは、プレナム３４０に収
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集され、ガス流３３０を介して出る。浄化合成ガスは、任意で、下流でさらに処理、すな
わち、酸化窒素と接触して、存在する任意のアンモニアをさらに除去することができる。
【００５３】
　図４は、合成ガス内に存在するタールおよびアンモニア汚染物質を熱分解することがで
きる、触媒物質４１０の充填層を有する、典型的なキャンドルフィルタ４００の切断図を
表す。触媒層物質４１０は、合成ガス４３０の流れが、外側セラミック壁４２０を通って
流れ、それによって、触媒物質４１０と接触できるように、２つの対向する多孔セラミッ
ク壁４２０および４２２の間に収容され、アンモニアが除去され、および／またはタール
が熱分解される。精製合成ガスは、次に、内側セラミック壁４２２を通過し、精製合成ガ
スとしてキャンドルフィルタを出る。
【００５４】
　図４に表されるような典型的な市販のキャンドルフィルタは、参照によりその全体が本
明細書に組み込まれる、″Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ　ｏｆ　ａ　ｔａｒ　ｒｅｆｏｒｍｉ
ｎｇ　ｃａｔａｌｙｓｔ　ｆｏｒ　ｉｎｔｅｇｒａｔｉｏｎ　ｉｎ　ａ　ｃｅｒａｍｉｃ
　ｆｉｌｔｅｒ　ｅｌｅｍｅｎｔ　ａｎｄ　ｕｓｅ　ｉｎ　ｈｏｔ　ｇａｓ　ｃｌｅａｎ
ｉｎｇ，″Ｉｎｄ．Ｅｎｇ．Ｃｈｅｍ．Ｒｅｓ．４６，ｐｐ．１９４５－１９５１（２０
０７）において、Ｎａｃｋｅｎらによって説明されるように、ＰＡＬＬ（登録商標）によ
り開発されたフィルタを含む。細長い多孔セラミックキャンドルフィルタは、生合成ガス
が含み得る任意のタールおよびアンモニア汚染物質の両方を分解することができる、任意
の混合触媒を含み得る。
【００５５】
　キャンドルフィルタは、重タール、ならびに低分子量タール、例えば、ナフタレンおよ
びフェノールを除去するための分解触媒を含有し得る。これらの触媒の非限定例には、ニ
ッケルまたはオリビン［（Ｍｇ，Ｎｉ）２ＳｉＯ４］、および強アルミナ格子またはガラ
スセラミクス等の他のミネラル上にドープされる他の遷移金属、すなわち、参照によりそ
の全体が本明細書に含まれる、Ｆｅｌｉｘ　Ｌ．による″Ｔｈｅｒｍａｌｌｙ　Ｉｍｐｒ
ｅｇｎａｔｅｄ　Ｎｉ－Ｏｌｉｖｉｎｅ　Ｃａｔａｌｙｓｔｓ　ｆｏｒ　Ｄｅｃｏｍｐｏ
ｓｉｎｇ　ＴＡＲ　ｉｎ　Ｂｉｏｍａｓｓ　Ｇａｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ″，Ｐａｐｅｒ）
Ｂ５．３，１６ｔｈ　Ｅｕｒｏｐｅａｎ　Ｂｉｏｍａｓｓ　Ｃｏｎｆｅｒｅｎｃｅ　ａｎ
ｄ　Ｅｘｈｉｂｉｔｉｏｎ，Ｖａｌｅｎｃｉａ，Ｓｐａｉｎ，Ｊｕｎｅ　２－６，（２０
０８）により開示されるものが挙げられる。
【００５６】
　さらに、ろ過システムの前にタールを分解するための触媒および／または吸着剤、また
はキャンドルフィルタ内に位置付けられる触媒層の一部のいずれかとして、ドロマイト（
ＣａＭｇ（ＣＯ３）２）を使用することができる。一旦活性化されると、例えば、約８０
０℃で焼成されると、金属、特に鉄およびニッケルを添加して、フィルタの触媒タール分
解能力を増強することができる。
【００５７】
　一実施形態において、硫黄、酸、微量金属、および任意で存在し得る他の吸着剤により
捕獲されない他の汚染物質を除去するために、ドロマイトおよび酸化カルシウムを、キャ
ンドルの上流で合成ガスに注入することができる。さらに、Ｎｉ汚染の予防は、アルミナ
基質を使用して、Ｌｉ、Ｋ、Ｃａ、およびＭｇ等のプロモータに沿って、Ｎｉを載置する
ことによって行うことができる。触媒表面層の電気状態および形状を変更することによっ
て、プロモータは、結晶面の表面自由エネルギーを変更し、それによって、Ｎｉ結晶に対
して電子を放出し、ＮｉＳの形態の不活性化されたＮｉの形成を脆弱化する。
【００５８】
　タール分解触媒として使用され得る、さらなるニッケル化合物は、ＮｉＭｏである。タ
ール分解触媒の他の非限定例には、Ａｌ２Ｏ３、ＣａＯ、ＳｉＯ２、およびＣｕＭｎが挙
げられる。
【００５９】
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　図５は、精製領域の代替構成を表し、キャンドルフィルタは、灰、すす、およびキャン
ドルフィルタの外壁の多孔を通過できない他の物質を収集するためのダストカバーをさら
に含む。図５は、図示されるような不活性ガス逆噴射マニホールド５２０を含むように改
良された、収集プレナム５１０を有するろ過領域５００を表す。本実施例において、不活
性ガス流５３０ａは、入口５３０を通ってマニホールド５２０に進入し、空洞管５５０を
通って１つ以上のキャンドルフィルタ５４０に下方配向され、ダストカバー上に収集され
た粒状物質が吹き飛ばされる。逆噴射マニホールドが使用中の場合、浄化合成ガスは、任
意で、ガス流５６０ａを介して出口５６０から出続ける。
【実施例】
【００６０】
　合成ガスからのアンモニアの除去
　実施例１
　内径３．５ｃｍ、加熱領域の長さ１１４ｃｍ、および触媒層の深さ６０ｃｍの反応管の
場合は、シミュレート合成ガスにより処理される。シミュレート合成ガスは、４０，００
０ｐｐｍ（４重量％）のアンモニアを含有する窒素ガスを含んでいた。シミュレートガス
を、１０Ｌ／分の流速で反応管に注入したところ、触媒層におけるガス残留時間は約３．
５秒であった。触媒層のすぐ先に酸化窒素をシミュレート合成ガス流に注入した。加熱領
域の温度は、約２６０℃～約４５０℃まで変化した。試験は、大気圧で行った。本システ
ムは、約３，０００ｐｐｍのＮＨ３の生成を約１６ｂａｒのガス化圧でシミュレートした
。これらの実験の結果を表Ｉに示す。
【００６１】

【表１】

【００６２】
　実施例２
　本明細書で説明されるように、酸化窒素は、合成ガスの一酸化炭素との望ましくない副
反応において反応して、窒素ガスおよび二酸化炭素を形成し得る。本プロセスは、この副
反応が排除されるか、または有意に減少される条件下で行われる。一酸化炭素および水素
ガスを、実施例１から得たシミュレート合成ガス流に添加した。３７０℃以下の温度で、
酸化窒素による一酸化炭素の消費は、顕著でなくなった。２６０℃において、シミュレー
ト合成ガス流において減少したアンモニアの量は、約４０，０００ｐｐｍ～約５６０ｐｐ
ｍになり、約２．５：１のＮＯ：ＮＨ３モル比を使用して、９８．６％減少した。約２：
１のＮＯ：ＮＨ３モル比において、８４％のアンモニアの減少が達成された。
【００６３】
　上記結果は、アンモニア濃度３０００ｐｐｍを有する合成ガス状態に適用されると、一
酸化炭素濃度は、約２．５：１のＮＯ：ＮＨ３モル比において、合成ガス流の１５％～か
ら合成ガスの１４．７％に減少されるにすぎない。約２：１のＮＯ：ＮＨ３モル比におい
て、二酸化炭素レベルは、合成ガス流の１４．８５％に減少されるにすぎない。したがっ
て、本プロセスは、合成ガス中に存在する汚染アンモニアを除去することができるが、一
酸化炭素のレベルにわずかに影響するにすぎないか、または一酸化炭素のレベルに全く影
響しない。
【００６４】
　合成ガスからの金属汚染物質の除去
実施例３　試験は固定層反応器において行い、汚染金属を容易に添加するように、触媒フ
ィルタ要素をシミュレートした。反応器は、改良された流動層触媒分解触媒を含有した。
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本実施例において、改良された酸化ルテニウム系物質を試験した。触媒の平均粒径は、７
０μｍであった。温度は約４２５℃に維持した。合成ガスは、混入流石炭ガス化装置から
２２０ｐｓｉｇの圧力で反応器を通過し、様々な有機物の分解は、反応器を出入りするガ
スのフーリエ変換赤外（ＦＴＩＲ）分析によって評価した。６０時間の連続合成ガス処理
において、表２の結果が得られた。
【００６５】
【表２】

【００６６】
　実施例４
　以下の試験は、合成ガスから金属を捕獲する際、開示されるフィルタを損傷から保護す
る、すなわち、触媒の保護における、高温吸着剤の有効性を評価するために行った。輸送
ガス化装置のろ過領域の上流における金属吸着剤の注入をシミュレートするために、試験
は、約８１５℃の温度に維持された管炉内で行った。合成ガスは、混入流石炭ガス化装置
から約２２０ｐｓｉｇの圧力で、管炉内の管を通過し、管炉の出口において、焼結金属フ
ィルタを通過した。反応器入口において、室を導入して、知られている量の金属を合成ガ
スに気化させた。微量金属の捕獲に使用される吸着剤を注入するために、管を反応器の中
心線に沿って導入した。この管の末端を、反応器内の様々な位置に挿入して、フィルタに
暴露する前に、合成ガスにおける吸着剤の共鳴時間を変えて、添加される金属の捕獲効率
に対する共鳴時間および吸着剤の有効性を測定することができる。
【００６７】
　図１０は、スリップ流試験の後にフィルタケーキ内で見出される金属のグラフであり、
吸着剤／金属比の関数でプロットされる。図１０における様々なデータポイントは、フィ
ルタ上に存在するシリコンの量に基づく、不溶性カリウム／カオリナイトの量（●）、フ
ィルタ上に存在するアルミニウムの量に基づく不溶性カリウム／カオリナイトの量（□）
、フィルタ上に存在するアルミニウムの量に基づく不溶性シリコン／カオリナイトの量（
▲）、およびフィルタ上に存在するアルミニウムの量に基づく不溶性アルミニウム／カオ
リナイトの量（▽）を示す。金属捕獲は、カオリナイト吸着剤対金属（Ｋ２Ｏからのカリ
ウム）の４つの異なる等量比、１：１、１：２、１：４、および１：８の比率で試験した
。図１０に示されるように、試験した比率のいずれの場合も、フィルタケーキにおいてご
く少量の不溶性シリコンまたはアルミニウムが見出され、ごくわずかな可溶性金属／吸着
剤共晶生成物が形成されたことを示唆している。さらに、これらの結果は、メタカオリナ
イト結晶構造が損傷なく維持されたこと、および極めてわずかな粒子の溶解が発生したこ
との証拠を提供する。図示されるように、粒子内で形成されたカリウムの５０％～８５％
が不溶性であり、それによって、カリウムの有意な反応捕獲が発生したこと、および形成
されたカリウム／吸着剤生成物が安定性であることを示唆している。
【００６８】
　走査電子顕微鏡法（ＳＥＭ）およびエネルギー分散分光（ＥＤＳ）分析は、合成ガス中
のカリウムが、吸着剤の注入なしに鉄マイナスアルミニドキャンドルフィルタと接触され
ると、次にカリウムは、キャンドルフィルタ要素と反応し、キャンドルフィルタ要素を破
壊し始め、さらにはフィルタ物質からアルミニウムを移動および引き出すことを示した。
【００６９】
　本開示の特定の実施形態が例示および説明されたが、本開示の精神および範囲を逸脱す
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ることなく、様々な他の変更および修正を行うことができることは、当業者に明らかとな
るであろう。したがって、添付の特許請求の範囲において、本開示の範囲内である、すべ
てのそのような変更および修正を網羅することが意図される。

【図１】

【図２】

【図３】
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