
JP 2018-176125 A 2018.11.15

(57)【要約】
【課題】例えば、水素製造システムにおいて使用される
硫酸分解反応器への触媒充填に際して、触媒が破損せず
、触媒充填後にも触媒の残渣が反応器内に残る恐れのな
い、新たな触媒充填方法を提供すること。
【解決手段】外管と内管から形成される流路と、前記流
路内に充填された触媒を有し、前記流路を介して、前記
流路の一端から他端に向けてプロセスガス又は液体は通
過させることで、前記プロセスガス又は液体を処理する
反応器に、前記触媒を充填する方法であって、前記触媒
を不活性ガス流に載せて、前記反応器外部から前記内管
を介して前記流路内に充填する。
【選択図】図４
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　外管と内管から形成される流路と、前記流路内に充填された触媒を有し、前記流路を介
して、前記流路の一端から他端に向けてプロセスガス又は液体は通過させることで、前記
プロセスガス又は液体を処理する反応器に、前記触媒を充填する方法であって、前記触媒
を不活性ガス流に載せて、前記反応器外部から前記内管を介して前記流路内に充填するこ
とを特徴とする触媒充填方法。
【請求項２】
　反応器のハウジングを形成する、一端が開放され他端が閉塞された外管と、前記外管内
に設けられた、両端が開放された内管を備え、前記内管の一方の開放端が前記外管の一方
の開放端近くに設置され、前記内管の他方の開放端が前記外管の閉塞された他端近くまで
延びており、前記外管と前記内管の間にプロセスガス又は液体の流路が形成され、前記流
路が前記外管の開放端近くに、プロセスガス又は液体は通過させるが、粒状触媒は通過さ
せない機構が設けられている反応器に、触媒を充填する方法であって、前記粒状触媒を不
活性ガス流に載せて、前記反応器外部から前記内管の一方の開放端を介して前記流路内に
充填することを特徴とする触媒充填方法。
【請求項３】
　請求項２に記載の触媒充填方法において、前記内管内に前記内管よりも長い管である樹
脂内管を設け、触媒を前記樹脂内管の内部を通して前記外管に充填することを特徴とする
触媒充填方法。
【請求項４】
　請求項１乃至３のいずれかに記載の触媒充填方法において、前記触媒充填用不活性ガス
が窒素であることを特徴とする触媒充填方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、例えば、高温ガス炉から得られる高熱を利用し、ＩＳ（ヨウ素硫黄）プロセ
スを用いて水を熱分解し、水素を製造するシステムで採用されている硫酸分解反応器など
、様々な容器へ触媒を効率的に充填する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　ＩＳプロセスは、図１に示されるような高温ガス炉を熱源とする水素製造システムにお
いて、効率的な水素製造方法として期待されている。熱化学法であるＩＳプロセスは、ブ
ンゼン反応（硫酸とヨウ化水素の生成反応）、硫酸の熱分解反応、ヨウ化水素の熱分解反
応の３化学反応工程により構成され、二酸化炭素を発生することなく、高温ガス炉で発生
する高温ガスを利用して、原料である水を分解して水素を製造する。
【０００３】
　ここで、ブンゼン反応の化学反応式は、図２に模式的に示すように、具体的には以下の
ように表される。
　　　SO2 + I2+ 2H2O → 2HI + H2SO4
ブンゼン反応工程においては、二酸化硫黄（SO2）ガスをヨウ素(I2)と水（2H2O）の混合
物中に導入することで、共に強酸性を示す、軽液相（硫酸）及び重液相（ポリヨウ化水素
酸）に液-液の二相分離する生成溶液が得られる。
【０００４】
　軽液相のH2SO4及び重液相の2HIは、それぞれ別々の系統によって、次の反応をもたらさ
れ、それぞれ酸素及び水素を生成する。
　　　H2SO4　→　H2O + SO2 + 0.5O2　　
　　　2HI 　→　H2 + I2
　ＩＳプロセスは、水以外のヨウ素、硫黄の反応物質がプロセス内で繰り返し使用する閉
サイクルであるため、環境に優しく、非常に効率的に水素を生成できるプロセスとして注
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目されている。
【０００５】
　そのような水素製造システムの一例を、図３を参照して説明する。まず、図の中央に示
されたブンゼン反応器にて、水（2H2O）、ヨウ素(I2)と二酸化硫黄（SO2）が反応し、硫
酸（H2SO4）とヨウ化水素（HI）が生成される。その結果得られる硫酸とヨウ化水素の混
合物は、二相分離器に送られ、ここで硫酸（H2SO4）が主成分である軽液相とヨウ化水素
（HI）が主成分である重液相に分離させられ、それぞれ別の系統に送られる。
【０００６】
軽液は、軽液精製塔にてヨウ化水素、ヨウ素を取り除かれ、硫酸水溶液が生成される。硫
酸水溶液は、硫酸分解反応工程の硫酸濃縮塔で濃縮され、硫酸分解器に送られる。硫酸分
解器において、硫酸蒸発によって気化され、三酸化硫黄を含む混合気体が生成され、触媒
にて二酸化硫黄（SO2）、酸素（O2）に分解される。その後、SO2ガス分離器により未分解
硫酸を回収され、前述のブンゼン反応器に送られる。
【０００７】
　一方、重液は、重液精製塔で硫黄分を取り除かれ、ポリヨウ化水素酸（HI、I2、H2O）
が生成される。ポリヨウ化水素酸は、電気透析器にてヨウ化水素成分が濃縮され、ヨウ化
水素（HI）蒸留塔で気化される。その後、ヨウ化水素（HI）分解器において、水素（H2）
、ヨウ素（I2）などから成る混合気体に熱分解される。これらのガスは、水素分離塔を介
して最終的に水素（H2）として取り出される。
【０００８】
上述の硫酸分解反応系において用いられるバイヨネット型硫酸分解器においては、 硫酸
分解反応に必要な触媒を硫酸分解器組立時に先端部分に設置する必要がある。従来は、 
粒状触媒を充填したポリエチレン中空円筒容器をセラミックス内管の先端部に取り付け、
外管を被せて組み立て、その後、ポリエチレンを燃焼除去し、最終的に触媒のみを所定位
置に残置させている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００９】
【特許文献１】特開２００５－２８９７３３号公報
【特許文献２】特開２００６－１６２３８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　上述の硫酸分解器は、セラミックス製であるため溶接のできない特殊な容器であり、上
述のような特殊な方法で、触媒を充填している。しかし、上述した従来の触媒充填方法で
は、外管を被せる工程で、触媒が摩擦で粉化し、さらに、ポリエチレン燃焼後にその残査
が反応器内に残ってしまうため、触媒性能への影響が無視できなかった。
【００１１】
従って、本発明の目的は、例えば、水素製造システムにおいて使用される硫酸分解器など
のように、プロセスガスの通路が単純ではない特殊容器への触媒充填に際して、触媒が破
損せず、触媒充填により生じるポリエチレン等の残渣が反応器内に残る恐れのない、新た
な触媒充填方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　上記目的を達成するため、本発明では、まず外管の取り付けを含め、硫酸分解器の触媒
を除く基本構造物を完全に組立てた後に触媒を充填するようにして、外管取り付け時の触
媒破損をなくすと同時に、ポリエチレン容器などに触媒を入れて設置する方法をやめて、
圧縮ガスを用いて触媒粒子を所定位置まで圧送する充填方法を採用する。
【００１３】
　具体的には、本発明に係る触媒充填方法は、外管と内管から形成される流路と、前記流



(4) JP 2018-176125 A 2018.11.15

10

20

30

40

50

路内に充填された触媒を有し、前記流路を介して、前記流路の一端から他端に向けてプロ
セスガス又は液体は通過させることで、前記プロセスガス又は液体を処理する反応器に、
前記触媒を充填する方法であって、前記触媒を不活性ガス流に載せて、前記反応器外部か
ら前記内管を介して前記流路内に充填することを特徴とする。
【００１４】
　本発明の別の観点によれば、本発明は、反応器のハウジングを形成する、一端が開放さ
れ他端が閉塞された外管と、前記外管内に設けられた、両端が開放された内管を備え、前
記内管の一方の開放端が前記外管の一方の開放端近くに設置され、前記内管の他方の開放
端が前記外管の閉塞された他端近くまで延びており、前記外管と前記内管の間にプロセス
ガス又は液体の流路が形成され、前記流路が前記外管の開放端近くに、プロセスガス又は
液体は通過させるが、粒状触媒は通過させない機構が設けられている反応器に、触媒を充
填する方法であって、前記粒状触媒を不活性ガス流に載せて、前記反応器外部から前記内
管の一方の開放端を介して前記流路内に充填することを特徴とする。
【００１５】
　ＩＳ（ヨウ素硫黄）プロセスを用いて水を熱分解し、水素を製造するシステムで使用す
る硫酸分解器への触媒充填方法であって、前記硫酸分解器が、ハウジングを形成する一端
が閉塞された外管と、前記外管内に設けられた、両端が解放された内管を備え、前記外管
と前記内管により形成される環状流路はプロセスガスを通過させるが粒状触媒を通過させ
ないよう構成され、前記外管の一端から導入されたプロセス溶液（硫酸）をガス化し、前
記環状流路に装填された粒状触媒によって、前記プロセスガス（硫酸）を処理し、内管の
一端から内側の流路に入り、他端から排出されるようになっており、前記粒状触媒を不活
性ガス流に載せて、前記内管の前記一端から前記外管と前記内管により形成される環状流
路に充填することを特徴としている。
【００１６】
　さらに別の観点によれば、本発明の触媒充填方法が適用される反応器は、内管内にさら
に内管よりも長い樹脂製の内管を設け、触媒を前記樹脂内管の内部を通して、前記外管と
前記内管により形成される環状流路に充填するように構成されている。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明によれば、外管取り付け後に触媒を装填するので、触媒装荷時の触媒の損傷によ
る粉化が生じず、さらに触媒をポリエチレン容器に入れて装填する必要もないので、燃焼
工程が不要で、ポリエチレン容器燃焼時の残渣も発生しない。
【００１８】
　さらに、この方法は燃焼工程を必要としないため、一定量の触媒を迅速に装荷できるの
で、 多管化（多数の硫酸分解器の並列設置）時の触媒充填工程を、大幅に短縮簡略化で
きる。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】高温ガス炉を利用した水素製造システムの概略構成図。
【図２】ＩＳプロセスの概略説明図。
【図３】ＩＳプロセスを用いた水素製造装置の概略構成図。
【図４】従来の触媒充填方法と本発明に係る触媒充填方法の説明図。
【図５】粒状触媒の状態を示す写真。
【発明を実施するための形態】
【００２０】
　以下、図４を参照し、本発明の構成並びに作用効果について、具体的に説明する。
　従来方法については、すでに説明した通りであるので、ここでは図４に示された本発明
による触媒の充填方法についてのみ説明する。
【００２１】
　図４に示された反応器は、具体的には図３に示されたＩＳプロセスにおいて使用される
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バイヨネット型硫酸分解器である。この硫酸分解器は、ＳｉＣ(炭化ケイ素)で作られた、
反応器のハウジングを形成する外管１と、外管１内に設けられた、両端が解放された内管
２を備えている。外管１の一端は閉塞され（図面の上部）、外管１と内管２により環状流
路が形成され、環状流路の一端（図面の下部）では、プロセスガス流６を通過させるが粒
状触媒３を通過させないよう構成されている。外管１の他端から供給されたプロセス溶液
はガス化され、外管１の上部に装填された粒状触媒３によって、前記プロセスガスを処理
する。その後、処理されたプロセスガスは、内管２の他端（図面の上部）に導入され、内
管２の一端（図面の下部）から排出される。
【００２２】
　粒状触媒３は、図５に写真で示すように、径がＳｉＣ外管１の内面と内管２の外面によ
って形成されて空間の幅に比べて十分に小さい粒状をなしている。粒状触媒３は、例えば
外部に設置された触媒充填装置（図示せず）において、予め決められた充填量の粒状触媒
３が窒素ガスなど不活性ガスである圧縮ガス流に載せられ、内管２の一端から外管１の両
端部に運ばれる。
【００２３】
　内管２内にはさらに内管２よりも長い管である樹脂製の内管４が設けられていて、触媒
は樹脂内管４の内部を通り、外管１内に運ばれ、その両端部から順に充填される。樹脂内
管４は、その内面がＳｉＣ管に較べ柔らかくかつ滑らかであるため、粒状触媒に与える衝
撃が小さい。また、樹脂内管４を内管２よりも長くすることで、粒状触媒３の外管への充
填が容易になる。
【００２４】
　以上、本発明に係る触媒充填方法について、主として、ＩＳ（ヨウ素硫黄）プロセスを
用いて水を熱分解し、水素を製造するシステムで使用する硫酸分解反応器への触媒充填方
法を例に掲げて説明したが、本発明はこれに限定されるものではない。例えば、粒状触媒
に限らず粉状触媒であっても良いし、要は圧縮ガス流と共に触媒容器内に送り込んで充填
できるものであれば良い。
【００２５】
　また、溶接が可能な容器であっても、プロセスガスの通路構造が複雑である場合には、
本発明の適用は充填時間の短縮の観点からも極めて効果的である。本発明では一定量の触
媒を圧縮ガスの利用だけで短時間で充填できるため、例えば、大型の水素製造システムな
どで多数の反応器に触媒を充填する必要があるときなど、製造コストに及ぼす影響は多大
である。
【符号の説明】
【００２６】
1…ＳｉＣ外管
2…内管
3…粒状触媒
4…樹脂内管
5…ガス流
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