
【特集】代替エネルギーの開発状況と今後の課題

石炭の液化一技術開発の現状と今後の課題一

CurrentDevelopmentandProblemsin

CoalLiquefactionTechnology

1．はしがき

筆者は昭和10年4月，学窓を出て最初の仕事として

当時の燃料研究所（現在公害資源研究所）において3

ton/dayの中間規模石炭液化試験')(石炭より液体燃

料を目的とする直接液化）に従事し，その後北海道大

学に移り，昭和30年より50年まで，コールケミカルズ

の生成も目的に入れた石炭液化の基礎研究に，多くの

共同研究者と共に携わった2,3)。これらの経験をもと

に表題について直接液化法を中心に述べるので，主観

色を帯びたものになるであろうことを予め御諒解を得

たいと思う．

2．技術開発の現状

石炭液化は歴史的に広い意味で捉えれば，石炭から

ガソリン，クリーンな燃料油，無灰炭，コールケミカ

ルズあるいは最近の溶剤精製炭，粘結材の製造などを

目的として，半世紀以上にわたり，各国で研究開発が

行なわれてきた．1910年代のF.Bergiusの発明以

来，その時々の国々の産業経済事情を反映しつつ，各

国で種々のプロセスが種々の規模において試みられて

きている．第2次大戦中の石炭液化や最近のアメリカ

を中心とする発展の状況については，既に総説や紹介

記事が多数あるので4言9)，ここでは基本的なプロセス

およびその近況についてのみ述べる．

石炭液化法を大きく分類すれば，少なくとも三つに

なる．1）熱分解法，2）間接液化法および3）直接

液化法である．

熱分解法は，タール収量の多い温度(500～600℃）

で熱分解を行なう．液体燃料を製造するには，収率は

－

＊函館工業高等専門学校校長

武谷 慰＊

低いが技術的には最も確立した容易な液化方法であり，

多くは他の方法と組合せて行なわれてきた．例えば戦

時中ルルギ式低温乾留法はドイツおよび日本で大規模

に行なわれた．また，米国のCOGAS法10)は多段流

動層による熱分解とそのチャーのガス化との組合せに

より，ガスと合成原油の製造を目的としている．

間接液化法は，石炭を最初にガス化し，水素と一酸

化炭素の混合ガスをFischer-Tropsch法により反応

させ，炭化水素類を合成する．南アフリカ連邦の10，

000bbl/dayのSASOLプラントは，現在工業的規

模で稼動している世界で唯一の石炭液化プラントであ

る．新たに40,000bu/dayのSASOL-Ⅱプラントが

稼動しようとしており，この建設費は約28億ドルと報

ぜられている．これら二つのプラントが本格的に操業

されると南アフリカ連邦は自動車燃料の約40%を自給

できるとされている9)．また，水素と一酸化炭素の混

合ガスからメタノールを合成し，合成ゼオライト触媒

を用いてメタノールを一段で高オクタン価ガソリンに

転化する方法が,MobilR&DCorp.によって最近

開発された'1)．

直接液化法は,Bergius法あるいはこれを改良した

1.G.法'2)(図-1)をその原型としており,石油に比

較して水素含量の少ない石炭に，高圧水素化その他の

方法で水素を直接的に添加しようとするものであり，

これに必要な水素は最近の液化プロセスの開発におい

ては，液化残置のガス化によって供給される．近代的

な直接液化法では米国のSRC-Iが最も早く1962

年に研究開発に着手され，1974年10月にはワシント

ン州Ft.Lewisで50ton/dayプラントの本格的運転

に入った．粉砕した石炭が850｡F(454℃)で1500

psig(102atm)の水素圧下で溶媒に溶解され，石炭

中の鉱物質および硫黄が除去され，そのままで燃焼可

－42－
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Fig.1.I.G.石炭液化工場フローシートB.A・Korndorf,"Hochdrucktechnikinderchemie",
VevVerlagT℃chnikBerlin(1956).



能な，あるいは輸送・貯蔵が容易でクリーンな燃

料に転化する．最近,AirProductsおよびWhee-

labrator-FIyeの共同事業としてSRC-I法とSRC-I

製品の接触的水素処理を行なうプロセスの併用,つまり

2段液化により液体燃料の製造を目的として石炭6,0側

ton/day処理(20,000bbl/dayの合成原油製造）のプ

ラントをケンタッキ州のNewmanに建設するこ

とが提案された'3)。この提案によれば，プラントの建

設費は約7億2500万ドルに達し，このうち1億2000

万ドルはAirProducts,Wheelabrator-Fryeおよ

びケンタッキー州政府が受持ち，残り6億500万ドル

は連邦政府からと見込まれている．また両社のフィジ

ィビィリィティスタディによれば,1990年までに工

業的規模のプラントからガソリンが75～85cent/gal

で生産されうるとされている13).

SRC-Ⅱ法は,SRC-I法に比較して反応条件

が860｡F(460℃),1900psig(129atm)および滞留

時間1時間と苛酷であり，石炭の大部分が直接液体生

成物，主としてナフサおよびボイラー燃料に転化する．

最近,GuifOilは6000ton/day(20,000bbl/dayの

合成原油製造）のプラントをウエストバージニア州の

Morgantownに建設することを提案した13).この提

案によれば1984年あるいは1985年にプラントが完

成するまでの建設費は少なくとも7億5000万ドルと

見込まれ，この場合GulfOilはプラント建設費は，

まったく負担せず，デモンストレーション計画に伴なう

建設費以外の費用1億ドルを負担する方針であり，プ

ラント建設費7億5000万ドルの25%づつを西ドイツ

と日本が分担し，残り50%をアメリカ政府が分担する

合意が得られている'3)．しかしながら，最近アメリカ側

は，この共同開発（期間10年）の必要資金が試算値の

二倍の約14億ドルに上る見通しを発表したとされている

ExxonDonorSolvent(EDS)法では，粉砕さ

れた石炭が分子水素および水素供与性溶媒の存在下に

無触媒でプラグフロー反応器中で液化される．液化反

応器は800～880｡F(421～471℃)および1500~

2000psig(102～136atm)で操作されている14).

水素供与性溶媒は400～850｡F(204～454℃）の沸

点留分である．この溶媒は液化生成物中の中油留分を

通常の固定床反応器中で接触的水素添加したものであ

る．液化反応器を通過後，反応生成物は蒸留によってク

ガス，ナフサ，留出油および減圧蒸留残置に分離され

る．減圧蒸留残置はExxonFlexicokerでコーキン

グをうけ，ここでさらに液体生成物を生ずる．プロセ

スに必要な水素および燃料は，残澄コークスのガス化

および，液化プロセスからのCl～C2ガスのリフオー

ミングにより製造される．1および50ton/dayのパイ

ロットプラントでの実験後，現在250ton/dayのパイ

ロットプラントがテキサス州のBaytownに完成し，

本年5月初旬にはIllinois炭から625bbl/dayの液体

炭化水素燃料の製造が開始される'5)．この建設費は約

1億1600万ドルと見込まれ，このうち4200万ドル

は装置購入にあてられた．反応器の製作は日本製鋼所

が受注した．1976年から1983年までのこのプロジ

ェクトに対する費用は3億4000万ドルと見込まれ，

このうち約2億4800万ドルについてはその50%をエ

ネルギー省,ExxonCoalCo.23.2%,Electric

PowerResearchlnstitutel2.2%,JapanCoal

LiquefactionDevelopmentCo.(日本石炭液化技術

開発株式会社)8.3%,PhillipsCoalCo.2.1%,

ArcoCoalCo.2.1%および西ドイツのRuhrkohle

A｡G.2.1%によって分担される15).当面の研究計画

は，35ドル/tonのIllinois歴青炭についての15ケ月

の運転（3ケ月の長期運転を含む),その後のWyomi-

ng亜歴青炭についての9ケ月の運転，および褐炭な

どについての運転が組まれている'5)．また，最初の工

業的規模のプラント(20,000ton/day)が多数稼動す

るようになり，石炭液化工業が確立されるのは1990

年半ばになるであろうとされている16).

H-Coal法は,高硫黄含有炭をボイラー燃料および

合成原油に転化する接触的水素添加液化法である.60

mesh以下に粉砕された石炭ペーストは約200atmで

圧入され，水素とともに予熱され，沸騰触媒床反応器

の下部より連続的に装入される．この反応器は多くの

優れた特色を有するとされている'7)．触媒活性は新触

媒の定期的添加および廃触媒の抜出しによって維持さ

れる．反応器の温度は，予熱器出口温度の調節によっ

てコントロールされる．反応器入口での混合物の温度

は650～700｡F(343～371℃)である.600ton/day

のH-Coalパイロットプラントがケンタッキー州の

Catlettsburgに建設され，操業を含めた費用は約2

億9600万ドルとされている9)．反応器の製作は神戸

製鋼所が受注した.EDSパイロットプラントの場合

と同様に，このH-Coalパイロットプラントも1980

年代後半には，中間的なデモンストレーションプラント

を経ずに直接工業的規模のプラントまでスケールアッ

プできるほどに，充分大きなスケールであるとされて

いる9)．

－44－



TablelPresentGermanpilotplantsforcoalユユquefacti｡rf')

また，1978年9月,ACSMaiamimeeti略で

新たにDowChemicalにより低硫黄燃料油とともに化

学原料を指向したDow法が公表された18)19)．100k9/

hrのミニプラントで6000時間以上の運転がなされた．

Dow法の主要な特徴は，モリブデンなどの水溶性塩

の水一循環油のエマルジョンを触媒として用いること

であり20(‘これによって粒子が小さく，活性が高く，

しかも消粍してもかまわない触媒の使用が可能になっ

たと主張している18)~20),さらに他の石炭液化法よりも

高価値の生成物を生成するように，生成物組成が改善

されたとしている．40％石炭ペーストに循環油中でエ

マルジョン状態を呈する触媒溶液が加えられ，この混

合物が予熱器で2200psig(150atm)の水素ととも

に420℃まで予熱される．反応器の温度は約460℃で

ある．反応生成物は気液分離器を通り，ここで未反応

水素，生成ガスおよび軽油などと未反応炭，アスファ

ルト質および留出油に分離される．固液分離は先ずハ

イドロクロンでなされ，ハイドロクロンからの上流液

は全て循環油としてリサイクルされる．ハイドロクロ

ンからの下流は向流溶媒デイアスファルターを通り，

ここでは鉱物質，未反応炭およびアスファルト質がボ

トムから除去される．デイアスファルターからのオー

バーフロー液は循環油が回収され，固体を含まない，

低硫黄の脱アスファルト質油となる．この結果，100

kgの石炭から6.2k9のメタン,LPG13.1k9,ナフサ(C6

～204℃)13.0k9,留出油(204～524℃)33.6k9,

燃料油（524℃～)4.3k9および残置21.8k9"3得られ

ると報告されている'9)．

西ドイツにおいても，1973年の石油危機を契機と

して戦前の1．G.法ｶﾐ見直され，表1に示したように

0．5，6および200ton/dayのプラントが開発されて

いる21)．これらの新しいプラントにおいては,I.G｡

法と比較して次のように条件が変更された：

●蒸留によって水素化分解生成物から固体を除去す

ること．

●石炭ペースト調製のために留出油をリサイクルし

反応塔内のアスファルト質を減らすこと．

●減圧蒸留残置をガス化して水素を製造すること．

その結果，表2に示したように次のような改善が可能

となった：

●反応圧を700bar(691atm)から300bar(296

atm)に減ずること．

●石炭処理量の増加．

●熱回収の改善．

●熱効率の増加．

表3には200ton/dayプラントの原料および生成物,図

2にはそのフローシートを示した21)．

日本においても，三井グループでは5ton/dayのS

RCプラントを稼動中であり22),その他住友金属工業

およびKOMINICにおいてSRC法を開発中と伝

えられている．また，北海道工業開発試験所では従来

の基礎研究を基盤として，北海道大学および公害資源

研究所などにおける石炭の直接水素添加の連続試験装

置に改良を加え，さらに新しい高圧機器や制御技術を

導入し，1979年3月に0.1ton/dayのプラントを完

成し5)，使い捨てできる赤泥を触媒として現在までに

－45－
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石炭利用技術についての合理的な採択や，新技術の開

拓に寄与しうる最も基礎的な資料を集積することがで

きる．このような考え方は，国内に同一炭種の大きな

炭田を持たず，需要の多くを広く海外に求めなければ

ならない我国にとって，今後も重要である．

第二は石炭液化研究のターゲットを必ずしも液体燃

料（炭化水素）だけに限定せず，芳香族核を中心にア

ルキル基とともに酸素および窒素を含有する石炭の化

学構造特性を生かして含酸素，含窒素コールケミカル

ズを製造することをも目標としたことである26)．それ

は石炭液化の経済性を高める上でも必要な観点だと考

えられるからである．この考え方は，1960年に米国

ユタ大学のG.R.Hill博士らにより提案されたドイ

ツI.G.法とは異なる石炭構造に立脚した石炭の液化

利用に対する新しい考え方23)27)28)と，基盤において

共通するものである．彼らの考え方には石炭の化学構

造の中で1）水素に富む脂肪族，ナフテン環構造部分

から主として液体燃料，ガスを得るとともに，2）多

環芳香族系の構造部分からはむしろ炭化物，炭素材を

得ようとする，資源の質的な有効利用の狙いが含まれ

ている．しかしな力§ら，このような考え方に基き石炭

の化学構造を基にした合理的な液化プロセスと反応装

置のデザインに成功するまでには至っていない．この

ためには，縮合芳香族核の相互の間を結合する架橋構

造や石炭のマクロ構造を構成する構造単位の立体的な

配列や結合様式などに対する，より深い理解が必要で

あろう．さらに，高分子石炭質の液化反応の過程や反

応速度についても，一層詳細な知見が要望される．

3．2液化技術における課題

石炭液化を工業化していく場合の技術的な問題点に

ついて，筆者の感じた六つのポイントを指摘しようと

思う．

第一は，原料石炭の選択という問題である．石炭液

化に適した原料石炭の選定をどのように行なったらよ

いか，国際的に通用するStandardを確立する必要が

あり，そのための試験方法を確定することが急務だと

考える．ここで原料の炭田について重要なことは，埋

蔵量の大きさのほかに炭質の均質性ということである．

また最近，低石炭化度炭を原料とする際の,Ca化合

物等の析出トラブルなど微量成分の操業面への問題点

が指摘されている29)．

プロセスの面からみると，現在米国のSRC-Ⅱ法

は，原料炭として触媒作用を有する硫化鉄を多く含有

する石炭資源を東部にもち，これを対象としている．

Table3Fec:dstockandproductsfrom2OOt/d-plant2')

102時間の連続運転を含め,380時間以上の運転をし

ている．

3．今後の課題

3．1基礎研究における課題

石炭の本質（有機質）は，太古に繁茂した樹木が石

炭化作用をうけて生成したもので，石炭有機質を構成

する構造単位体の大きさや化学構造と，単位体の重合

度とが一定ではなく，ともにバラツキを有するような

ものからなる天然の高分子物質として，理解されてい

る23)．その構成元素(C,H,O,N,S)においても

石油とは異なり酸素および窒素が構成上主たるヘテロ

原子である．

このような石炭の化学構造特性に着目し，北海道大

学（工・応化第2講座）では1956年以降，次のよう

な理念に基いて石炭液化の研究を進めた24)25)．

第一に石炭化度の異なる一連の日本の石炭（泥炭，

褐炭，非粘結性および粘結性歴青炭）を一括して研究

の対象とし，それら石炭類の化学構造（個性）と化学

反応（挙動）とを対応させ，両者を並行して研究し系

統的な知見を得ようとした．石炭液化についてこのよ

うな研究例は内外ともに極めて少ない．言うまでもな

く石炭は産出する国，地域によって性状が異なり，様

々な個性，特性を有している．各国は主として自国の

石炭を研究の対象としており，北海道大学においても

また国内炭の多くの炭種について，構造と反応と両者

の関係を解明することに努めた．この事の意味は，そ

うすることによって代表的な日本炭についての研究成

果（構造と反応）と，外国の石炭資源のそれ（構造と

反応）とを適確に比較することが可能となってくる．

そうすれば日本炭に特有の，あるいは外国炭と共通の
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米国の場合はこれでよいが，日本のような条件の国に

とっては原料石炭に対する融通性のあるプロセスの開

発にも留意する必要がある．

第二は，微粉状の石炭を高圧下の液化反応器にポン

プで送り込む操作を容易にするために，石炭と重質油

を混ぜて原料ペーストの形で送るが，石炭ぺーストは

石炭の種類によって少なからず違った性質を反応過程

で示す．温度を上げていく過程の熱変質や粘度におい

て違った挙動を示す30)．これは反応器に入る手前の予

熱過程で見られる現象である．これも石炭の性質の差

異，つまり原料石炭の選定につながる問題の一つであ

る．

第三は液化反応器について，この分野で日本は過去

に満鉄や朝鮮窒素グループが蓄積した技術は少くない

ということを指摘したい．朝鮮窒素グループは，戦時

北朝鮮で内熱式の石炭液化反応器を設計．運転したが，

これはアンモニア合成（カザレ式）およびメタノール

合成の反応器と関連をもって蓄積された技術に基ずく・

これまでの世界各国の石炭液化プロセスの反応器とし

ては，他に例がなく，今後の開発に対して示唆に富む

独創性があった31),32).また2．で既述したように,近年，

EDS法の250ton/dayおよびH-Coal法の600ton

/dayの反応器をいずれも日本のメーカーが納入した
実積は，技術の確かさを証明している．

第四は，固液分離あるいは液化残濱の処理の問題で

ある．液化油はサラサラとしたガソリンまたは軽質油

だけが出てくれば甚だ簡単であるが，軽質油と重質油

やアスファルト質と混ざったものが出てくる．その重

質油の中には，鉱物質，未反応残濱などが必ず残る．

それらの中から，さらに油だけを回収することは簡単

ではない．効率よく経済的に油を分離，回収する上で

はまだ問題が残されている33)．

第五は，落圧の問題である，高温の液化生成物を，

温度を降下しなｶﾇら圧力を低下していかなければなら

ない．石炭ペーストは反応器で液化されて高温分離器

に入り，上部から出る流体は熱交換器を通って冷却さ

れ，気液（低温）分離器に送られてくる（図-1参照)・

高温分離器の下部から出る液相中には未反応残置，触

媒が含まれており，このようなスラリーによる落圧部

分のエロージョンが，石炭液化装置の大きな問題点の

1つであった．試験装置では，弁座，弁棒にはタング

ステンカーバイドが使用され，弁の前後に高圧細管や

多段オリフィス等を用いて，落圧時の弁への負荷を減

少させる等の工夫がされている．弁の摩粍の解決と同

時に気液分離器等に必要な高圧液面計の開発も重要な

課題である．現在シール液方式，ガスパージ方式，γ

線方式等が提案されており，弁と液面計の組合せによ

って自動的に反応生成物が抜出されるわけであるが，

少なくとも数ケ月間の信頼性の高い稼動が要求されよ

う．そこにも機械工学分野で工夫の余地がまだ多く残

されていると思われる．

第六は，環境保全の問題である。石炭液化プラント

を大規模商業プラントにスケールアップするにあたっ

ては，プロセスより排出されるあらゆる種類の汚染物

とその影響を事前に予測し，評価しておく必要があ

る34).Glaserら35)は石炭転化プロセス（ガス化およ

び液化）からの廃棄物の主要な源として次の三つを挙

げている．1）原料石炭，水，水素および酸素の貯蔵

および調製，2）転化操作および3）廃棄物の流通，

コントロールおよび処理プロセス．特にフェノール，

生成ガス，灰分などを含む多量の廃水および生成油中

に含有される多環芳香族化合物(PAH)の自然環境

におよぼす影響は，充分に検討されるべきである．石

炭液化油中のPAHの同定法はこの10年来著しい発展

を示し，ガスクロマトグラフィー／質量分析計による

研究は特に活発に行なわれている36)．

4．研究開発について

石炭液化という技術は，まだまだ多くの研究課題を

抱えている複雑な技術である．固体，液体，気体の三

相が高温高圧下に共存する反応で，他にあまり類例が

ない．例えて言えば，ヒマラヤの巨峰に挑む登山パー

ティーの如く，重装備で，良く訓練された技術者の集

団が，システマティックに一歩一歩確実に登っていか

なければ，確実な成功を期することは難しいと言えよ

う37)．より良く訓練された技術者の養成および広範囲

な学問領域からの人材の参加，協力が研究開発の上で

必要であり，このような意味で1979年にMITを始

めとしアメリカ北東部の13大学が結成したtheUni-

versityCoalResearchConsortiumoftheNo-

rtheast38)のような研究協力組織は充分に意義ある

ものである．さらに米国エネルギー省ではtheSur-

faceMiningControlandReclamationActの

もとに，全米にわたり最大限13ものUniversity

CoalResearchLaboratoriesの設立を計画してい

る．我国においても，開かれた特徴あるグループ研究

単位を大学または国立研究機関などに設け，それぞれ

独自の研究をすると同時に，相互に連携をとる組織を

－48－



作ることが今後の研究開発にとって有用であろう．

さらに石炭液化のような世界各国に共通に必要な大

きな技術の確立には，国内での国公立関係研究機関お

よび民間企業間の一層効果的な協力体制はもとより，

当然幅広い国際協力が求められる．人材の養成，立法

措置あるいは資金面からみた場合，技術開発において

政府の占める役割は重要である39)．2．で既述したよう

なSRC-Ⅱ法の6000ton/dayプラント，あるいはE

DS法の250ton/dayプラントに対する米国，日本お

よび西ドイツの資金面での分担も国際協力の重要な面

ではあるが，各々独自の学術的な研究成果や技術的な

基盤に立った国際協力こそ真に有効であろうと思われ

る．

5．あとがき

石炭の高圧水素化分解による直接液化技術は，石炭

ばかりでなく，化学構造が類似の原油重質油，タール

サンドおよびオイルシェールに含まれる重質油などを

クリーンな石油代替燃料に品質改善する際にも有用な

共通性をもつ技術である．石油代替資源の利用促進に

は，基礎研究と製造技術開発研究が一層効果的に国際

的な協力のもとになされることを期待したい．
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