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霧溌蕊 石炭の液化・ガス化技術

石炭液化に関する課題
ProblemsonCoalLiquefaction

1はじめに

石炭液化に関する諸問題という非常に広範なテーマ

を与えられたが，もとよりその全般について総合して

述べるたけの知識を持ちあわせていない．そこで石炭

液化という巨大技術を見聞する範囲において考察し私

見を述べることとしたい．

石炭液化は第2次大戦前からドイツにおいて相当

な規模で実施されていた．しかし戦争が終結し，経済

原則が支配するようになると，より有利な石油に圧迫

され，設備の転換利用や廃止を余儀なくされた．とく

に我が国においては研究開発さえも中断されることに

なった．一方近々20年のうちに石油資源の消費は急激

に増大L,その結果第1次石油ショックを招くことに

なったが，その背景には石油が有限であるという認識

が広く浸透しはじめたことによっている．石炭液化は

この様な事情を背景として再び脚光を浴びるようになっ

たが，また一層経済性を考慮したプロセスの開発が必

要とされるようになった．

石油に代替されるべきエネルギー源の主役として原

子力，石炭,LNG等が考えられている．しかしこれらの

エネルギー源は石油製品の重質分を代替するのには有

効であっても輸送用燃料や家庭用燃料として使用され

る中間留分の代替には多大の設備投資を必要とし，現

在すでに問題となっている重質油過剰の傾向に拍車を

かけることになろう．このような問題を軽減するため

には，石炭液化製品は望ましい性質を持っているとい

うことができる．

次いで，石油価格の高騰は石炭の経済性を有利なも

のにすることになったが，その反面国際商品としての

一般炭価格も急速に上昇しつゞある．幸い石炭に'1には

熱量が低く国際商品として流通の困難な褐炭が賦存量

として約25％を占めており，これは一般炭とは異った
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価格変動をすることが期待できる．この様な褐炭を輸

送に適した形態に変えうる石炭液化は，石炭資源の活

用に非常に有効な技術として期待できよう．

この様に石炭液化の重要性は非常に高いものと考え

られるが，石油代替の役割りをはたすようになるため

には，まだ多くの課題が残されている．これらの課題

には技術のみでは解決できないものも含まれている．

2原料石炭

我が国の石炭の生産は約5,300万t/年（昭和41年）

に達したこともあるが，現在では2,000万t/年が限界

と考えられている．したがって今後石油に代替される

べき石炭資源はすべて輸入に頼らねばならないであろ

う．幸い，環太平洋地域には米国，オーストラリヤ，

中国，カナダなど石炭の輸出能力のある国も多く，我

が国にとって有利であるが，米国やドイツの様に国内

政策のみで石炭資源を活川できる国々と比較すると，

資源の確保や価格について，かなり制約を受けざるを

得ないであろう．

石炭液化の利点の一つは石炭を輸送しやすい形に変

えうることであり，海外立地がコストの上では有利で

あるという解析'）もある．この様な利点を生かすため

には，山元に液化プラントを設磁することが考えられ

るが，そのためにはかなり大規模な炭田を選択する必

要があろう．炭出周辺の環境にもよるが，従業員の居

住環境の整備を含めた付帯設備や製品等の輸送設備な

どの建設を考慮すれば，フ･ラント規模は相当に大型で

あることが望ましく，一般には原料石炭(乾燥ベース）

供給量で25,000t/日～30,000t/日程度と考えられて

いる．したがって20年程度のプラントライフを想定す

れば，実収炭量で少くとも3億t以上の埋蔵量を持つ

炭田を対象にしなければならない.1979年に公表され

た我が国の長期エネルギー需給暫定見通しによれば，

1990年における新燃料油，新エネルギー等の供給量は
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3,850万kf/年とされているが,この量を石炭液化のみに

換算すれば3万t/日プラント8基,原料石炭(乾燥ベー

ス）必要量7,200万t/年となり，この量が我が国の現在

の全石炭使用量に匹敵することを考えると，その原料

確保がいかに重要かつ困難であるかが想像できよう．

石炭液化製品価格に占める炭価の割合は25～45％3)4）

程度と推定されている．このことは原料石炭量のみなら

ずその価格の安定化が石炭液化の実現に重要であるこ

とを意味している．

石炭液化とくに我が国で開発が推進されている直接

液化では，炭種によって液化油の収率や操業性の異る

ことが知られている．図-1はEDSの炭種による液化

収率を比較した5)ものである．その他，石炭の灰分中

の無機成分がかなり液化収率に影響を及ぼすことも知

られている．図-2はSRC-Ⅱプロセスにおけるパイラ

イト(FbS2)の液化収率に及ぼす影響を示した6).SRC-

Ⅱプロセスは石炭灰分の解媒作用を活用しているため

に，パイライトの多い米国東部炭に対しては極めて有

利なプロセスであるが，その反面炭種選択上の制限を

受けることになる．また灰分中のカルシウムは液化反

応時に発生するCO2と結合し,反応器壁にCaCO3と

して析出したり，触媒その他の固体表面に析出7)して

液化の障害になることも知られている.図-3はEDSプ

ロセスにおける灰分中のカルシウムとCaCO3析出と

の関係を示したもの8)である．

南アフリカにおいては間接液化法の.FischerTrop-

sch法がおこなわれているが，そのプロセスを選択し

た理由の一つには南アフリカ産の石炭の性状によると

されている．

このように石炭液化においては原料炭量の確保や炭

価の安定策を考慮するほかに，炭種および炭種とプロ

セスの関連を充分に考慮する必要があり，これらはプ

ロセス開発上の前提として極めて重要な課題と考えら

れる．石炭資源の豊富な米独のプロジェクトが，プロ

セス開発にあたって，炭種（炭田）を定めて実施して

いるに対し，我が国のプロセス開発の多くが原料石炭

の定まっていないま蚤に進められているのは，資源を

海外に求めなければならないハンディキャップ。がある

とはいうもののう。ロセス開発の効率化には一つの問題

を投げかけているものと考えられる．
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図-1EDSプロセスにおける液化油および熱分解油
の収率5）
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図-2SRC-Ⅱう°ロセス収率に及ぼすパイライト添加

の影響6)(PittsburghSeamCoal)
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図－3原料石炭による炭酸カルシウム析出の相違8）

3プロセスの構成
においては芳香族縮合環を骨格とする高分子である石

炭を熱分解，水素化分解によって低分子化し液体とす

る．このようにして生成した石炭液化油は芳香族性の

石炭液化には石炭をガス化し,得られたCOと水素か

ら炭化水素を合成する間接液化法もあるが，直接液化
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高いものであり，石油製品と同様に使用するためには

さらに水素添加をおこなう必要がある．水素はこのよ

うに不可欠な原料であるが，高価であるために効果的

に使用しなければならない．表1は合成原油の液化油

を得るために石炭に対して5％の水素を添加した場合

に，水素が消費される割合を示したものである9)が，

この表から水素の42％がガス生成に使用されているこ

とがわかる．海外にプラントを立地する場合，現地に

おいて炭化水素ガスの需要の多い場合は別として，液

化油をできるだけ多く導入することが望ましい我が国

の立場としては，ガス生成をできるだけ少くすること

ができれば，それは水素消費を少くしより経済的なプ

ロセスであるといえよう．

この様な考えに立って最近注目されている方法が2

段液化法で10)9それをさらに推し進めたのがSCT

(ShortContactTimeorShortResidenceTime)9)'1)

法といえよう，石炭液化反応は一般に理解されている

ように，石炭から直接に軽質の液体あるいはガスに転

化する部分もあるが，主要部分はPreasphalten→A-

sphalten→Oil→Gasの経過をたどって軽質化され

る．したがって一段で液体(Oil)を多量に得ようと

すれば，軽質化されたOil分がさらにガスに転化する

割合が多くなる．2段液化法は1段で生成した軽質分

を分離し，PreasphaltenやAsphaltenから成る所謂

SRC分のみをさらに軽質化するためにガスの発生は少

くなると考えられる.SCTは図-4に示すように，石炭の

溶解が反応初期の数分間にほぼ完了することを利用し

て1段の液化反応器における滞留時間を極端に短かく

する方法である．表2は1段で液化油を主製品とする

SRC-Ⅱプロセスと2段液化法の'ISL(TwoStepLi-

lOO
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表1石炭液化における水素消費(瀝青炭)9）

水素消費

wt%石炭

1．5

1．0

0．2

0．2

2．1

5．0

水素消費

比率％

30

20

液化油への水素添加

酸素50％除去のための水素

(H20として）
イオウ90％除去のための水素

(H2Sとして）
窒素50%除去のための水素

(NH3として）
C1～C5ガス生成のための水素

計

4
0 J406080 GOS

4

42

100

TIME,minules

図-4400℃におけるテトラリン中での石炭の転化9）

表2SRC-I,SRC-n,TSLプロセスの収率および水素消費9）

OVERALLMATERIALBALANCES

SRC-I SRC-n TSL
■■■■■■■■■■■■■■■■■

FeedStock,Tons/SD

CoalFbedtoDissolver

CoalF℃edtoGasifier

TotalCoal

TotalCoalasMMBtu/hr

ProductsasWBtu/hr

SolidSRC(850｡+)

FuelGas(C5Lighter)

Naphtha(C5+-350｡FVT)

Distillate(350-850｡FFVT)

TotalProducts

*PowerlnputasMMBtu/hr

BtuOut-Btuln

H2Consumption(%MAFCoal)

*1KWH=11,000Btu

30,000

M

32,825

35,020

30,000
一一

30,000

5,29回

35,295

37,650

30,000

32,006

20,835

2,185

4,662

27,683

2,690

0.734

2．3

10,692

1,194

3,879

12,439

6，710

4,860

11,393

22,963

4,080

0.636

4．9

28,204

4，211

0.673

3．8
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quefaction)プロセスの製品収率と水素消費の比較10）

を示した．TSLはSRC-Ⅱにくらべてガスの生成が少

く，水素消費が約1%(MAFCoal)少くなっている．

しかしながら2段液化法はプロセスが複雑となり設備

投資が大きくなるという短所もあるので，原料石炭や

必要とする製品によっては1段液化法の方が有利にな

る場合もありプロセスはそれぞれのプラントにおいて

選択されるべきであろう．米国においては開発も進み

各プロセスについて相当詳細なコスト試算がおこなわ

れているが，我が国では開発中のプロセスのコスト試

算は公表されていない．コスト試算は，合理的なプロ

セス開発のためにも，その評価のためにも早急に着手

すべきであろう．

石油の中間留分やガソリンに類する製品を得るため

には液化油を精製(UPGroding)しなければならない．

米国においては輸送用燃料油への精製にかなりの努力

が払われており,CRC12)13),UOP14)15),Mobill6)

などの研究結果が報告されている．重質油過剰と中間

留分不足が予測されている我が国においても,このよう

な研究は早急に着手する必要があるように考えられる．

軽質な液化油を集中的に生産する方法としては間接

液化法もある．この方法には南アフリカのSASOLで

工業化されているFischerTropsch法'7)やMObilで

開発中のMガソリン法18)などがある．これらの方法は

現状においては直接液化法にくらべて熱効率が低く，

経済的でないとされているが，目的とする製品によっ

ては有用であり，その効率化についてさらに検討を進

める余地はあるものと考えられる．我が国においても

新燃料油研究組合において開発に着手したと伝えられ

るが，その成果が期待される．

以上述べたように，石炭液化プロセスの構成は原料石

炭,製品,立地条件等によって最適化が考えられるべき

であり，プロセス開発を効率的に進めるためには,これ

らの境界条件を速勧動に明確化して行く必要があろう．

4ユニットプロセスの開発

石炭液化プラントを構成するユニットプロセスのう

ちで共通かつ開発を要するものをいくつか挙げること

ができる．たとえば直接液化においてはSRCの固液

分離，残置のガス化，2段液化における2次水添，石

炭液化油の精製プロセスなどはその代表的なものであ

ろう．

これらのプロセスは，我が国の石炭液化パイロット

プラントが小規模であり，実験に用いる試料を充分に
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得ることができないこともあって開発が遅れている．

米国においては規模の大きい設備が稼動していること

もあって，研究開発が進んでおり，かなり有望視され

るプロセスも見受けられる．これらの有望なプロセス

を活用して行くことも我が国の石炭液化技術開発を促

進することになると考えられる．

4.1固液分離

石炭液化生成物から未反応炭や灰分を分離する固液

分離は極めて重要であるがまた困難な問題でもあった．

石炭液化の場合には固体の粒度が小さく液との比重差

が小さい上に，常温では液の粘度が高いために分離し

にくく,SRCプロセス開発の重要な課題となっていた．

Galf社はこの問題をRuhrKohleとの共同研究により

未反応炭や灰分を含む減圧蒸留塔底油として分離し，

それを水素製造原料とすることで解決をはかっている．

新ドイツ法といわれるKohlbl､EDSプロセスも同様

の方法を選んでいる．

他方演過法(Ft.LewisWilsonvilleパイロットプラ

ント),AntiSolvenl9)法(Ft.Lewisパイロットプラ

ント),KerrMcgeeCSD20)(Wilsonvilleパイロット

プラント)等が検討され,USFilter(VerticalLeafF-

ilter)Kerrl此geeCSDなどが期待の持てる方法とし

て選択されるに到っている．

4.2ガス化

水素は石炭液化における重要な原料であって，その

効率的な製造もまた重要な課題である．直接液化では

未反応炭を含む残瘡をガス化して，そのガスから水素

を製造するのが一般であるが，不足分をSRC-Iプロ

セスの様に石炭で補う場合とSRC-ⅡやKohlblプロ

セスの様に生成SRCで補う場合がある.この様な選択

は固液分離法やプロセス全体の水素消費量との関連の

もとに検討されねばならない．水素製造に用いられる

ガス化炉はKoprrsTotzeck法，現在開発中である

'1℃xaco,Shell/Koppers法などがその対象と考えら

れている．KopmrsTotzeck法は広く実用に供されて

おり，現状では信頼性の高いプロセスであるが，効率

の点では開発されつ茂ある'1℃xaco,SIEll/Kopmrs

法の方が優れていると考えられている．とくに'1℃xa‐

co法は150t/日の石炭ガス化パイロットプラントの結

果が良好と伝えら籾')ており，またSRC-Ⅱプロセス

の液化残置のガス化にも成功したと伝えられている22）

ところから有望と考えられる．

我が国でもサンシャイン計画において，石炭と重質

油の混合物の流動ガス化法が開発されつ麓あり，この

－ 3 5－
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方法も利用できる可能性があり今後の検討が期待さ

れる．

間接液化においては熱効率の向上のためにも，設備

投資の軽減のためにも石炭ガス化効率の改善は極めて

重要と考えられる．サソールにおいてはLurgi激轆

用されているが，こ笈でもTexaco法やShell/Kop-

mrs法のような高圧プロセスの検討される必要がある

と考えられる．

4．32次水添および液化油の精製

2次水添は直接液化法における2段液化法には必須

の技術である．また軽質な輸送用燃料油などを製造す

る場合には直接液化油の精製(UPGrading)が必要で

ある．2次水添や精製は石油精製において用いられて

いる水素化分解が中心技術である．しかし,原料の相違

のためにそのま乱では使用できないので米国ではその

改良がDOEの予算で精力的に推進され，解決の目途

が立ちつ乱ある．我が国においてはこれらの研究は緒

についたばかりであり，知識は別としてこの分野にお

ける技術経験の蓄積には相当な隔りがあるように見う

けられる．

2次水添は，第1段目の液化工程の条件，固液分離

の程度によってその難易度が左右される．たとえばC

RCでは触媒固定床反応器でSRCおよびSRC-Ⅱ液

化油を水素化分解した結果,SRC-Ⅱ油の精製は可能

であるが,SRCの2次水添は触媒層の閉塞などのため

に経済的でないとの見解を示している13)．CE-Lum-

usでは沸騰床反応器を用いるLC-FiningでSRCの

2次水添をおこなったが，これは触媒の劣化が認めら

れたものの,SRCの80%を液化油に軽質化すること

に成功している23).また経済的にはSRCの40～50%

程度を液化油にすることが考えられている23).以上の

例のように2次水添は前段階の液化の程度に左右され，

第1段の液化の程度が弱く生成物が重質であるほど2

次水添への固定床の使用は困難になるものと考えられ

る．さきにも述べたように精製(UpGrading)につい

てはCRC12)13),UOP14)15),Mobill6)等の石油関連

企業における業績が顕著である．すなわち石炭液化油

の精製は石油のそれの延長軸にあると考えてよく，か

なり完成度の高いものと見られる．

UOp15)とCRC12)のプロセスの相違はCRCが石炭

液化油を水素化分解したのち分留し，各留分について

精製するのに対し,UOPは先ず分留したのちそれぞれ

の留分を精製するところにあるが，いずれも市販の石

油製品と同等か，それに近い製品を得ている．表3に

エネルギー・資源

CRCがSRC-Ⅱ油を精製した結果12)を示した．たご

し石炭液化油は芳香族性が高くセダン価が低いために

ヂーゼル油としては不向きであるとされている．

以上述べたように我が国におけるユニットプロセス

の開発は，米国に較べるとかなり初期段階にあり，石

炭液化の開発を加速するためには，この分野における

国際協力のあり方を充分考慮する必要があろう．

5機器および材料

石炭液化プラントは戦前のそれと比較すれば，遥か

に洗錬の度を高めつ、あると考えても良いであろう．

その背景には戦後の石油精製技術の発達に負うところ

が大きい．しかし石油精製との根本的な相違は直接液

化においては石炭等の混合したスラリーを取扱うことで

あり，液化反応器をはじめ高圧ポンプ，予熱器，減圧

弁などに対しては特有の技術を必要とする．

直接液化反応器の使用条件は400～480℃,100～数

100気圧の範囲と考えられており，材料の点では石油

精製における直接脱硫や水素化分解の実績はかなり参

考になるものと考えられる．水素を使用する高温高圧

反応器の材料の選択には図-5に示したNelsonのダイヤ

グラム24)が用いられている.以上の液化条件では2.0Cr-

0.5Mo,2.25Cr-1Mo,3.0Cr-0.5Mo鋼などが対象

になるが反応温度が450℃を越えると石油精製におい

ては実績の少い3.0Cr-0.5Mo鋼を使用する必要を生

じる．反応温度の選択にはこの様なことも考慮してお

く必要があろう．

反応器の内部はオーステナイト系ステンレス鋼で内

張りされるが一般である．しかし最近ではFt・Lewis

のSRCパイロットプラント,WilsonvilleのSRC-I

パイロットプラントにおいて応力腐食割れの発生した

事実が報告されており25)，分留塔の腐食および応力腐

割れが水溶性の塩化物によるものと考えられている26）

27)ところから，原料石炭によっては内張り材料につい

ても相当厳密な検討を加える必要があろう．

反応工業的には反応器は一般には完全混合型よりも

栓流型にする方が，滞流時間分布も狭くしたがって望

ましい生成物を選択的に得る利点力;あるが，石炭液化

のような大規模でかつ気液固3相の混合物の反応を対

象とする場合には,反応器中の拡散混合も複雑となり，

逆混合は避け得ないものと考えられる．図-6はSRC-

Iの商業規模反応器中の混合状態の推定28)であるが，

非常に複雑であることがわかる．この様な反応器中の反

応物質の混合状態の検討も，経済的な反応器の設計に

－ 3 6 －
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表3石炭液化油精製品の性状(SRC－Ⅱ油の精製結果)'2)

う必要があろう．は重要な課題と考えられる．

反応器の大きさはSRC-Ⅱの6,000t/日実証プラン

トでは重量的1,000tを越えると考えられているが，プ

ラントの立地条件によっては工場製作品の輸送が困難

であることも予想される．滞留時間を長くし軽質化を

進める場合，当然反応器も大型化されることになるが，

反応器を分割し直列数基とすることもかなり有力な解

決手段となるのではなかろうか．

高圧スラリーポンプ，予熱器，減圧弁に関しては，

EDS250t/日パイロットプラントの順調な運転が伝え

られる29)ところから,問題の解決は近いと考えられる．

しかし実用規模の5～6,000t/日までにはなお相当の隔

りがあり，実用化までには今後かなり大きい努力を払

6おわりに

石炭液化に関する課題と称しながら，著者の専問分

野である直接液化に偏ったうえに，紙数の関係で説明

を尽くすことができなかった．さらに間接液化は言う

におよばず，直接液化においても触媒の開発は重要な

課題の一つであろう．なお環境問題，労働安全衛生問

題についても言及することができなかった．さらに直

接液化製品に対しては製品の安定性，石油との混合使

用上の問題等も残された課題と考えられる．

石炭液化ははじめに述べたように石油代替エネルギー

として極めて重要であり，石炭資源活用の面からも貴

－ 3 7－
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図-6SRC-I反応器中の反応物質の混合状態28）

重な技術と考えられる．しかしその実用化に対しては

まだ多くの課題が残されており，それは単に技術開発

のみで解決することは不可能であろう．この有用な技

術が，エネルギー資源の有効利用の一翼を担う日を待

ち望むとともに，その日の早期実現のために国際的な

協力を含めて問題解決のための一層の努力が払われる

ことを期待するものである．

文献

1）財団法人機械振興協会経済研究所，新エネルギーコスト

分析調査研究，機械工業経済研究報告書54-10p.91

昭和55年6月

2）総合エネルギー調査会需給部会，長期エネルギー需給暫

－ 3 8 －



Vol.2No．6(1981)

nobogyConference,April-September,1980

16)T､R・Steinetal,EPRIAF-444,Octl977

17)J.C.Hoogendoorn,J.M・Salomon,Sasol:World･s

LargestOilfromCoalPlant,BritishChem,Eng,May,

June,July,Augl957,J.C・Hoogendoorn,Experience

withFischer-TroprchSynthesisatSasol,Instituteof

Gゎs罰e:yhnology,'SymposiumofCleanFuelfromCoal，
SeptlO,1973

18)J.E.Penicketal,MobilProcessforConversionof

CoalandNaturalgastogasoline,Inst・Chem,Eng.，

AlcoholFuelConf.Augl978

19)M.DelusoandD.F.Ogren,Chem,Eng,Progress,76

(6)1980,p.41,TheLummusCo.,EPRIAF-234,
Sept(1976)

20)A.H.KnebelandD.E｡Rhodes,Proceedingsl3thlnt-

ersocietyEnergyConversionEngineeringConference,

Aug.,1978p.438

21)W．G．Schlingeretal,CoalGasificationforManufac-

tureofHydrogen,ACS/CSJChemicalCongress,April
1979

555

22)TexacoInc,PB-261374,Dec.1976

23)J､D.Pottsetal,FE-2038-34,May,1979

24)G､R.Prescoltetal.,Ann.Arbor,Michigan,Junel980/
Paper24など

25)V.B.BaylorandJ.R・Keiser,StressCorrosionCrac-

kingStudiesinCoalLiquefactionSystems,Thelntern-

ationalCorrosionForum,N､A､C､E､,April,1981

26)J.F.Keiseretal,CorrosionofSolventRefinedCoal

PilotPlantFractionationColumns,Thelnternational

CorrosionForum,N.A､C､E､,April,1981

27)K.L・Baumert,CorrosioninSRC-1CoalLiquidDisti-

llationTowers,ThelnternationalCorrosionForum,N.

A,C､E､,Aprill981

28)R.M.ThorogoodandC.L.Yeh,AIChE72ndAnnual

Meeting,Nov,1979

29)W､R.Epperlyetal,ExxonDonorSolventCoalLiqu-

efactionProcess,DevelopmentProgramStatusV,8th

EnergyTech,CoalandExposition,March,1981

.･ofg:

患

● ｡

●●

－ 3 9－




