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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　循環物質としてヨウ素、二酸化硫黄、水、ヨウ化水素及び硫酸を含む化学物質を使用し
、水を分解して水素と酸素を２：１の比率で製造する熱化学水素製造方法であって、
　循環物質の組成計測器を備えたブンゼン反応器にて行われるブンゼン反応工程ａ、ヨウ
化水素分解反応を行なうヨウ化水素分解反応工程ｂ、及び硫酸分解反応を行なう硫酸分解
反応工程ｃを含み、
　ブンゼン反応工程ａから、硫酸相溶液を貯留する貯留容器を経て、硫酸に富む硫酸相溶
液を流量Ａで硫酸分解反応工程ｃに供給し、
　ヨウ化水素相溶液を貯留する貯留容器を経て、ヨウ化水素に富むヨウ化水素相溶液を流
量Ｂでヨウ化水素分解反応工程ｂに供給し、
　ヨウ化水素分解反応工程ｂから、ヨウ素を含む溶液を貯留する貯留容器を経て、ヨウ素
を含む溶液を流量Ｅでブンゼン反応工程ａに供給し、
　水を含む溶液を貯留する貯留容器を経て、水を含む溶液を流量Ｄでブンゼン反応工程ａ
に供給し、
　硫酸分解反応工程ｃから、二酸化硫黄を含むガスあるいは溶液をブンゼン反応工程ａに
供給し、水を含む溶液をブンゼン反応工程ａに供給し、
　硫酸相溶液を硫酸分解反応工程ｃに供給する流量に相当する流量Ａにて単位時問当たり
の酸素発生量を設定し、硫酸分解反応工程ｃあるいはブンゼン反応工程ａから製造した酸
素を取り出すと同時に、発生した二酸化硫黄をブンゼン反応工程ａへ全量戻し、
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　ブンゼン反応工程ａでは、流量Ａと同じ量の硫酸相溶液が再生されると同時にヨウ化水
素相溶液が生成し、ヨウ化水素相溶液の流量である操作変数たる流量Ｂが、ヨウ化水素相
溶液の貯留容器における制御変数たる液位を一定にするように調節され、ヨウ化水素分解
反応工程ｂにおける反応と硫酸分解反応工程ｃにおける反応の反応量の不一致により循環
物質の過不足が系内に生じた場合に当該過不足を解消するように流量Ｂが決まり、
　ヨウ化水素分解反応工程ｂでは、流量Ｂに応じた量の水素が発生し、更に、操作変数た
る原料水流量Ｃが、水を含む溶液の貯留容器における制御変数たる液位を一定にするよう
に調整され、これにより、系内に生じる水の過不足に応じて、流量Ｃが決まり、
　そして水を含む溶液の流量Ｄとヨウ素を含む溶液の流量Ｅが、組成計測器からの情報を
元に、ブンゼン反応工程ａのブンゼン反応の結果生じる溶液の組成を一定にするように調
整されることにより、安定かつ達続的に水素が製造される、方法。
【請求項２】
　循環物質としてヨウ素、二酸化硫黄、水、ヨウ化水素及び硫酸を含む化学物質を使用し
、水を分解して水素と酸素を２：１の比率で製造する熱化学水素製造装置であって、
　循環物質の組成計測器を備えたブンゼン反応を行う反応器を含む反応工程部ａ、ヨウ化
水素分解反応を行う反応器を含む反応工程部ｂ、及び硫酸分解反応を行う反応器を含む反
応工程部ｃから構成され、
　反応工程部ａには、硫酸に富む硫酸相溶液を貯留する貯留容器と、流量Ａで反応工程部
ｃに供給する連結管と、ヨウ化水素に富むヨウ化水素相溶液を貯留する貯留容器と、流量
Ｂで反応工程部ｂに供給する連結管と、が設けられ、
　反応工程部ｂには、ヨウ素を含む溶液を貯留する貯留容器と、流量Ｅで反応工程部ａに
供給する連結管と、水を含む溶液を貯留する貯留容器と、流量Ｄで反応工程部ａに供給す
る連結管と、が設けられ、
　反応工程部ｃには、二酸化硫黄を含むガスあるいは溶液を反応工程部ａに供給する連結
管と、水を含む溶液を反応工程部ａに供給する連結管と、が設けられ、
　硫酸相溶液を反応工程部ｃに供給する流量に相当する流量Ａにて単位時問当たりの酸素
発生量を設定し、反応工程部ｃあるいは反応工程部ａから製造した酸素を取り出すと同時
に、発生した二酸化硫黄を反応工程部ａへ全量戻し、
　反応工程部ａでは、流量Ａと同じ量の硫酸相溶液が再生されると同時にヨウ化水素相溶
液が生成し、ヨウ化水素相溶液の流量である操作変数たる流量Ｂが、ヨウ化水素相溶液の
貯留容器における制御変数たる液位を一定にするように調節され、反応工程部ｂにおける
反応と反応工程部ｃにおける反応の反応量の不一致により循環物質の過不足が系内に生じ
た場合に、当該過不足を解消するように流量Ｂが決まり、
　反応工程部ｂでは、流量Ｂに応じた量の水素が発生し、更に、操作変数たる原料水流量
Ｃが、水を含む溶液の貯留容器における制御変数たる液位を一定にするように調整され、
これにより、系内に生じる水の過不足に応じて、流量Ｃが決まり、
　そして水を含む溶液の流量Ｄとヨウ素を含む溶液の流量Ｅが、組成計測器からの情報を
元に、反応工程部ａのブンゼン反応の結果生じる溶液の組成を一定にするように調整され
ることにより、安定かつ達続的に水素が製造される、装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
 本発明は、熱化学水素製造法に係わり、特に、安定かつ連続的に水素を製造する装置の
機構に関する。
【背景技術】
【０００２】
 水を直接、水素と酸素に熱分解するためには4000℃以上もの高温が必要である。熱化学
水素製造法は二つ以上の化学反応を組み合わせることにより、1000℃程度の平衡的に不利
な条件においても水分解を有意な速度で進行させる方法として知られている。
【０００３】
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 一例として、化学反応に必要な化学物質をXとすると、熱化学水素製造法の反応式は
H2O + X = H2 + XO     (1)
XO = X + 0.5 O2       (2)
と表すことが出来る。
【０００４】
 熱化学水素製造法は、原料は水のみであり、熱を用いて水分解を行い酸素と水素のみを
生成するという特徴を持つ。さらに、水以外の反応に必要な化学物質は化学形を変えなが
ら循環し系内に密閉される閉サイクル性という特徴を持つ。この例では、循環物質は、H2
O、X、XO であり、反応(1)においてXが消費されXOが生成される。反応(2)においてXOが消
費されXが生成される。原料のH2Oは外部から加えられ、反応(1)と反応(2)の両者にてH2、
O2に分解される。安定な水分解が行われる場合においては、反応(1)と反応(2)の反応量は
等しく、製造する水素と酸素の製造量の比は H2:O2 = 2:1 となる。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
 しかしながら、前記例の反応(1)、反応(2)は個別に行う化学反応であり、これら二つの
反応量の不一致により、H2:O2 = 2:1 に成り難くい。このため安定かつ連続的な水素製造
が困難になるという問題があった。
【０００６】
 本発明は、熱化学水素製造法を用いて、安定に水素を製造できるように、水素と酸素の
発生量を、H2:O2 = 2:1 になるように制御するための、制御変数及び操作変数を装置内に
創出することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
 本発明は、前記課題を解決するために、以下の手段を採用した。熱化学水素製造法では
、安定な水素製造が行われている場合においては、循環物質が生成と消費を過不足なく繰
り返している。安定でない場合、即ち、H2:O2 = 2:1 でない場合には、閉サイクル性故に
、系内の循環物質に過不足、すなわち、余剰または過剰が生じる。本発明は、各反応量の
不一致の結果生じる循環物質の過不足量を積分することにより検知し、これにより制御変
数を創出し、この過不足を元に復帰できるように各反応量を調整するための循環物質の循
環流量を操作変数として創出するものである。即ち、本発明は、系内に生じる循環物質の
過不足を積極的に利用し、化学プロセスとして扱いが容易な流量、液位を主として用いて
水素と酸素の発生量を H2:O2 = 2:1 に制御可能にしたことを要旨とする。
【０００８】
 本発明は、二つ以上の化学反応を用いて、水を分解し、水素と酸素を製造する装置であ
って、化学反応を複数の機器から成る反応工程部で行い、二つ以上の反応工程部を連結管
で結合し、連結管の内部を化学反応に寄与する化学物質である循環物質が移動することを
特徴とするものである。
【０００９】
 また、連結管にて払い出される循環物質の組成を一定化する機能を有する反応工程部を
有するとともに、反応工程部から循環物質を払い出す連結管を複数設け、各々の連結管の
循環物質の組成を異にする機能を有することを特徴とするものである。
【００１０】
　更に、内在する循環物質の体積あるいは質量を計測する機能を有する貯留容器か連結管
の中途に設けられるとともに、循環物質を貯留容器から払い出すと同時に反応工程部に供
給する循環物質輸送機を有し、循環物質輸送機は、流量の調節または上流の貯留容器に内
在する循環物質体積あるいは質量を調節し、また、反応工程部に内在する循環物質の総量
を一定化する機能を備えることを特徴とするものである。
【００１１】
 また、反応工程部への循環物質の供給量の増加に応じて、生じる化学反応の量が増加し



(4) JP 4840900 B2 2011.12.21

10

20

30

40

50

、供給量の減少で、生じる化学反応の量が減少する機能を持たせた反応工程部を有すると
ともに循環物質の組成計測機能を設けた反応工程部を有することを特徴とするものである
。
【００１２】
 なお、本発明の趣旨を逸脱しない限り、貯留容器と反応工程部は一体化しても良い。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明は、連続水素製造装置において、その装置内における複数の熱化学反応工程部系
内に生じる循環物質の過不足を積極的に利用し、特に、化学プロセスとして扱いが容易な
流量、液位を主として利用することにより水素と酸索の発生量を常にH2:O2=2:1に制御可
能にし、安定して水素を製造することができるようにするものである。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１４】
 以下、本発明の実施の形態を添付した図1に基づいて説明する。
　本例は、熱化学水素製造法のうち、ISプロセス(SIプロセスともいう)として知られる方
法に、本発明を適用したものである。
【００１５】
 ISプロセスは、前記化学物質Xとして、ヨウ素 I、硫黄 Sを用いるものであり次の三つの
化学反応から構成されている。
I2+ SO2 + 2H2O = 2HI + H2SO4　  (3)
2HI = H2 + I2　　　　　　　　　(4)
H2SO4= H2O + SO2 + 0.5O2　　　　(5)
 反応(3)は、ブンゼン反応として知られており、この反応によってニ種類の酸(ヨウ化水
素相溶液と硫酸相溶液)が生成される。
【００１６】
　ヨウ化水素相溶液はヨウ化水素に富み、水及びヨウ素を含む溶液であり、硫酸相溶液は
硫酸に富み、水を含む溶液である。反応(4)、(5)では、反応(3)により生成されたそれぞ
れの酸が熱分解され、水素及び酸素に加えて、同時に、反応(3)の反応物であるヨウ素及
び二酸化硫黄が生成される。ヨウ素を含む溶液、二酸化硫黄を含むガスあるいは溶液及び
水を含む溶液が反応(3)に戻される。これらの反応を閉サイクル状態で行うことにより、
熱を供給するだけで水から酸素と水素を得ることが出来る。
【００１７】
 本例では、循環物質は、I2、SO2、H2O、HI及びH2SO4であり、反応(3)はブンゼン反応工
程部にて、反応(4)はヨウ化水素分解反応工程部にて、反応(5)は硫酸分解反応工程部にて
行う。各反応工程部は、化学反応を行う主たる反応器とそれ以外の分離器等の複数の機器
から成る。
【００１８】
 これら三つの反応工程部を、連結管1～6 を用いて接続し、連結管内を循環物質が移動す
る。連結管の中途には、貯留容器1～4が設けられるとともに、循環物質輸送機たるポンプ
1～4が設けられている。
【００１９】
 反応工程部から貯留容器に循環物質を払い出す連結管は、複数設けられており、反応工
程部において分離温度の一定の下の気液分離あるいは二液相分離等を行うことにより、循
環物質の組成を一定化し、かつ、循環物質の組成が互いに異なるようになっている。
【００２０】
 各反応工程部には、循環物質の大半が溶液として存在し、各反応工程部を構成する全て
の機器に内在する溶液の組成と液位をそれぞれ一定化することにより、反応工程部に内在
する循環物質の総量を一定化している。各反応工程部では、反応工程部へ供給する循環物
質の供給量の増減で反応が生じる量を調整している。
【００２１】



(5) JP 4840900 B2 2011.12.21

10

20

30

40

50

 反応工程部から貯留容器に払い出される循環物質は、本例においては、溶液であるので
、貯留容器の液位を測定し、内在する循環物質体積を計測するようになっている。また、
ブンゼン反応工程部において、反応(3)を行うブンゼン反応器は、循環物質の組成計測器
を備えている。
【００２２】
 本発明にて水素製造を行う際には、まず、なんらかの速度、好ましくは流量Aにて、単位
時間当たりの酸素発生量を設定する。流量Aは硫酸相溶液を硫酸分解工程部に供給する流
量である。
【００２３】
 硫酸分解工程部あるいはブンゼン反応工程部から製造した酸素を装置から取り出し、同
時に、発生した二酸化硫黄は、ブンゼン反応工程部へ全量戻す。
 ブンゼン反応工程部では、流量Aと同じ量の硫酸相溶液が再生されると同時にヨウ化水素
相溶液が生成する。
【００２４】
 ヨウ化水素相溶液の循環流量である操作変数たる流量Bは、制御変数たる貯留容器2の液
位1を一定にするように調節する。反応(4)と反応(5)の反応量の不一致により、循環物質
の過不足が生じ、これが解消するように流量Bが決まる。ヨウ化水素分解反応工程部では
、流量Bに応じた量の水素が発生する。
【００２５】
 操作変数たる原料水流量Cは、制御変数たる液位2を一定にするように調整する。これに
より、系内に生じる水の過不足に応じて、流量Cが決まる。
 流量Dと流量Eは、組成計測器からの情報を元に、反応(3)の結果生じる溶液の組成を一定
にするように調整する。
【００２６】
 これらの形態により、本発明は、安定かつ連続的に水素を製造する機構を提供する。
【実施例】
【００２７】
 本発明を、ISプロセスに適用し、水素製造を実施した。水素製造装置は、十数個の主要
な分離器、反応器、精製器、濃縮器から成り、大きさ 横5メートル、奥行き4メートル、
高さ5メートル程である。加熱方式は電気ヒーター、装置材料はガラスとテフロン（登録
商標）、 運転圧力は大気圧である。製造装置の主な運転条件は, 反応(3)の温度: 約70℃
、反応(4)の温度: 約500℃、反応(5)の温度: 約850℃であり、流量A: 約300cc/h、流量B
は 約1200cc/hである。
【００２８】
 前記、水素製造装置による酸素及び水素の製造量を図2に示す。図2の横軸は、水素製造
装置を運転した時間であり、縦軸は運転時間中に製造した酸素及び水素の積算量であって
、およそ31L/hの水素を175時間に亘って製造した結果である。
【００２９】
 このように本発明では、水素と酸素の発生量を、H2:O2 = 2:1 になるように制御し、安
定な水素製造を行うことができる。
【産業上の利用の可能性】
【００３０】
 熱化学水素製造法は、原子力の熱と水だけから水素を製造でき、二酸化炭素を出さない
方法として産業化の期待が高まっている。本発明によれば、熱化学水素製造法による安定
した水素製造を実施することができる。
【図面の簡単な説明】
【００３１】
【図１】本発明の連続水素製造装置を熱化学水素製造法であるISプロセスに適用した例で
ある。
【図２】本発明を、ISプロセスに適用し、水素製造を実施した例である。
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