
(57)【要約】
【課題】重金属成分を含有する石油系重質油を懸濁床反応器にて鉄系触媒の存在下で水素
化分解し、この反応生成物から得られる液相流体について沈降式固液分離法による TI〔 To
luene Insoluble （トルエン不溶性残渣）〕選択的除去をするに際して、沈降式固液分離
器（沈降槽）の下部での閉塞のトラブルがなく、かつ、沈降槽巨大化の必要がなく、 TI選
択的除去をすることができる石油系重質油の水素化分解方法を提供する。
【解決手段】固液分離用軽質溶剤として芳香属性軽質溶剤と当該水素化分解方法において
得られる軽質溶剤とを混合した溶剤を用いると共に、この溶剤の前記液相流体（ TI選択的
除去対象の液相流体）に対する混合の割合を２～５倍とし、かつ、前記沈降式固液分離器
の温度条件を 130 ～ 250 ℃とすることを特徴とする石油系重質油の水素化分解方法。
【選択図】図なし
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 懸 濁 床 反 応 器 に 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 お よ び 鉄 系 触 媒 を 供 給 し 、 こ の 石 油
系 重 質 油 を 水 素 化 分 解 し 、 こ の 懸 濁 床 反 応 器 か ら 反 応 生 成 物 を 高 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、
気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 を 低 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し
、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 を 減 圧 気 液 分 離 器 に 供 給
し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 の 一 部 を 前 記 懸 濁 床 反
応 器 に 循 環 し 、 一 方 、 こ の 液 相 流 体 の 残 部 を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と 混 合 し て 沈 降 式 固 液 分
離 器 に 供 給 し 、 固 体 を 沈 降 さ せ 、 こ の 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 固 体 成 分 の 少 な い 流 体 を 抜 き
出 す 一 方 、 こ の 固 液 分 離 器 の 下 部 か ら 固 体 成 分 の 多 い 流 体 を 抜 き 出 し 、 前 記 固 液 分 離 器 の
上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 、 そ の 流 体 の 一 部 ま た は
全 部 を 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ っ て 、
前 記 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る
軽 質 溶 剤 と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る と 共 に 、 こ の 溶 剤 の 前 記 液 相 流 体 の 残 部 に 対 す る 混 合
の 割 合 を ２ ～ ５ 倍 と し 、 か つ 、 前 記 沈 降 式 固 液 分 離 器 の 温 度 条 件 を 130 ～ 250 ℃ と す る こ
と を 特 徴 と す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 前 記 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 が 沸 点 ： 150 ℃ 以 下 の 単 一 成 分 ま た は そ れ ら の 混 合 成 分 か ら な る
請 求 項 １ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 前 記 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 で あ っ て 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 混 合 す る 軽
質 溶 剤 の 沸 点 が 80～ 180 ℃ の 範 囲 内 に あ る 請 求 項 １ ま た は ２ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化
分 解 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 前 記 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 と の 混 合 の 比 が
30／ 70～ 60／ 40で あ る 請 求 項 １ ～ ３ の い ず れ か に 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 。
　 　
【 請 求 項 ５ 】
　 前 記 懸 濁 床 反 応 器 で の 反 応 条 件 が 、 反 応 圧 力 ： ６ ～ 14MPaG、 反 応 温 度 ： 430 ～ 450 ℃ 、
反 応 時 間 ： 30～ 120 分 で あ る 請 求 項 １ ～ ４ の い ず れ か に 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解
方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 前 記 鉄 系 触 媒 が 石 油 系 溶 剤 中 で 機 械 的 に 粉 砕 さ れ た 平 均 粒 子 径 ２ μ m 以 下 の リ モ ナ イ ト
鉄 鉱 石 触 媒 で あ り 、 そ の 添 加 量 が 石 油 系 重 質 油 の 量 に 対 し て 鉄 成 分 と し て 0.3 ～ ２ 質 量 ％
で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か に 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 前 記 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 の 流
体 で あ っ て 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 す る 流 体 の 量 を 、 こ の 流 体 中 の 沸 点 ： 525 ℃ 以 上 の 重
質 油 成 分 の 量 が 懸 濁 床 反 応 器 へ の 石 油 系 重 質 油 供 給 量 に 対 し て 10～ 100 質 量 ％ と な る 量 と
す る 請 求 項 １ ～ ６ の い ず れ か に 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に 関 す る 技 術 分 野 に 属 す る も の で あ り 、 詳 細
に は 、 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に 関 し 、 特 に は 、 常 圧 蒸 留 残
渣 油 、 減 圧 蒸 留 残 渣 油 の よ う な 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 を 触 媒 の 存 在 下 で 水 添
し 、 高 度 に 軽 質 化 さ れ た 製 品 を 得 る 方 法 に 関 す る 技 術 分 野 に 属 す る も の で あ る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 原 油 の 重 質 化 と 需 要 の 軽 質 化 が 同 時 に 進 行 す る と い う 需 要 構 造 の 急 激 な 変 化 を 背 景 に 、
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不 足 す る 軽 質 製 品 を 余 剰 の 重 質 油 か ら 製 造 す る 重 質 油 分 解 技 術 が 注 目 さ れ て お り 、 有 限 な
石 油 埋 蔵 量 の 減 少 が 不 可 避 の 情 勢 に あ っ て そ の 重 要 度 が ま す ま す 増 大 し て き て い る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 こ れ ま で に 、 重 質 油 の 熱 分 解 、 水 素 化 分 解 に つ い て 多 く の 方 法 が 提 案 さ れ て い る が 、 こ
れ ら の 方 法 は 、 減 圧 残 渣 油 等 の よ う な 重 質 油 の 軽 質 化 に 対 し て は 、 な ん ら か の 問 題 点 を 有
し て い る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 即 ち 、 こ の よ う な タ イ プ の 重 質 油 中 に は 、 か な り 大 量 の 窒 素 化 合 物 及 び 硫 黄 化 合 物 を 含
む 傾 向 に あ り 、 さ ら に 、 重 質 油 分 解 を 触 媒 存 在 下 で 行 わ せ る 場 合 、 極 め て 有 害 と な り が ち
な 多 量 の 有 機 金 属 性 不 純 物 を 含 有 す る 。 こ の よ う な 有 機 金 属 性 不 純 物 （ 金 属 不 純 物 ） と し
て は 、 ニ ッ ケ ル （ Ni） や バ ナ ジ ウ ム （ Ｖ ） を 含 む も の が 最 も 多 い が 、 他 の 金 属 を 含 む も の
も 多 い 。 こ れ ら の 金 属 不 純 物 は 、 重 質 油 中 の ア ス フ ァ ル テ ン 等 の 比 較 的 高 分 子 量 の 有 機 化
合 物 と 化 学 的 に 結 合 し て お り 、 こ れ ら が 存 在 す る と 、 窒 素 、 硫 黄 及 び 酸 素 含 有 化 合 物 の 分
解 除 去 に 対 す る 触 媒 活 性 が か な り 阻 害 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 触 媒 を 用 い ず に ， 減 圧 残 渣 油 等 を 処 理 す る 方 法 と し て は 、 熱 分 解 方 法 で あ る 、 い わ ゆ る
コ ー カ ー 法 が 知 ら れ て い る が 、 こ の 方 法 は 、 多 量 に 副 生 す る コ ー ク ス の 処 理 の 問 題 に 加 え
て 、 過 分 解 に よ る ガ ス 生 成 量 の 増 加 の た め 、 得 ら れ る 留 出 油 の 収 率 低 下 が 免 れ な い 上 、 芳
香 族 分 、 オ レ フ ィ ン 成 分 が 多 く 、 品 質 の 悪 い も の に な る と い う 欠 点 を 有 す る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 粒 状 の 触 媒 を 反 応 器 内 に 充 填 し て 行 う 固 定 床 方 式 の 水 素 化 分 解 方 法 で は 、 高 度 に 軽 質 化
を 行 う と 、 上 述 の ご と く 原 料 中 の ア ス フ ァ ル テ ン や Ｖ 、 Niな ど の 重 金 属 の 影 響 を 受 け 、 副
生 す る コ ー ク や 重 金 属 が 次 第 に 触 媒 層 に 沈 積 し 、 そ の 結 果 、 触 媒 の 活 性 低 下 や 触 媒 層 の 閉
塞 を も た ら し 、 長 期 連 続 運 転 に 限 界 が あ る 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 Co-Mo 系 等 の 押 出 成 形 粒 子 触 媒 を 使 用 し て 沸 騰 床 方 式 の 反 応 器 で 水 素 化 分 解 を 行 わ せ る
方 法 に お い て は 、 沸 騰 床 反 応 器 内 の 激 し い 混 合 状 態 に よ り 、 コ ー ク 等 の 蓄 積 に よ る 圧 力 損
失 の 増 加 の 問 題 は な く 、 ま た 、 運 転 中 に 触 媒 の 抜 き 出 し と 、 補 給 が 可 能 な こ と か ら 触 媒 の
活 性 を 一 定 に 保 っ た ま ま 、 長 期 に 連 続 運 転 が で き 、 固 定 床 方 式 に 比 べ 利 点 を 有 し て い る 。
し か し な が ら 、 触 媒 を 循 環 さ せ て 運 転 す る た め 、 ポ ン プ 等 の メ カ ニ カ ル な 問 題 が あ り 、 固
定 床 方 式 に 比 べ 運 転 の 難 し さ が あ る 。 ま た 、 触 媒 が 高 価 で あ り 、 反 応 圧 力 は 一 般 的 に 15～
20MPaGと 高 く 、 反 応 生 成 物 の 脱 硫 、 脱 窒 素 は 不 十 分 で あ る 。 さ ら に は 、 重 質 油 の 種 類 に よ
っ て は 、 転 化 率 を 向 上 さ せ る と 触 媒 の 失 活 が お こ り 、 頻 繁 に 反 応 器 内 触 媒 を 抜 き 出 す と 共
に 、 新 触 媒 を 反 応 器 に 供 給 す る と い う 運 転 が 必 要 と な る た め 、 50～ 60％ 程 度 に 転 化 率 を 抑
制 し て 運 転 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 上 記 の よ う な 従 来 法 の 欠 点 を 克 服 す る 技 術 と し て 、 石 油 系 重 質 油 を 、 低 廉 な 使 い 捨 て の
鉄 系 触 媒 と 循 環 さ れ た 反 応 生 成 重 質 物 と 共 に 、 懸 濁 床 （ ス ラ リ ー 床 ） 反 応 器 に 供 給 し 、 水
素 化 分 解 反 応 さ せ る こ と に よ り 、 90％ 以 上 の 高 転 化 率 を 得 る 方 法 が あ る 。 こ の 方 法 で は 、
選 択 し た 鉄 系 の 触 媒 活 性 が 極 端 に 悪 く な い 限 り 、 反 応 圧 力 を 15MPa 以 上 の 高 圧 に す れ ば 、
重 質 油 の 種 類 に よ ら ず 、 温 度 ： 440 ～ 450 ℃ 、 反 応 時 間 ： 60～ 90分 、 循 環 重 質 残 渣 （ +525
℃ ） の 流 量 ： 10～ 50質 量 ％ （ 原 料 の 石 油 系 重 質 油 供 給 量 に 対 す る 割 合 ） の 条 件 下 で 90％ 以
上 の 高 転 化 率 が 可 能 で あ る 。 こ の よ う な 方 法 （ 以 下 、 鉄 系 触 媒 を 使 用 す る 懸 濁 床 方 式 の 水
素 化 分 解 方 法 と も い う ） は 、 例 え ば 、 特 開 2001－ 89772 号 公 報 に 記 載 さ れ て い る 。
【 特 許 文 献 １ 】 特 開 2001－ 89772 号 公 報
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 し か し な が ら 、 こ の 方 法 （ 鉄 系 触 媒 を 使 用 す る 懸 濁 床 方 式 の 水 素 化 分 解 方 法 ） は 、 反 応
圧 力 が 高 圧 で あ る こ と か ら 、 経 済 性 に お い て 前 述 の 熱 分 解 法 の 場 合 よ り も 劣 り 、 鉄 系 触 媒
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を 使 用 す る 懸 濁 床 方 式 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て は 低 圧 化 を は か る こ と が 重 要 と な る 。 確
か に 、 天 然 の リ モ ナ イ ト 鉄 鉱 石 触 媒 等 、 安 価 で 高 活 性 の 鉄 系 触 媒 を 使 用 す る こ と に よ り 、
低 圧 の 圧 力 と し て 、 例 え ば 10MPa の 反 応 圧 力 と し 、 か つ 、 上 記 に 示 す よ う な 反 応 温 度 、 反
応 時 間 、 循 環 重 質 残 渣 流 量 と し た 条 件 下 で 、 90％ 以 上 の 転 化 率 を 得 る こ と は 可 能 で あ る 。
し か し 、 重 質 油 の 種 類 （ 例 え ば 、 重 質 油 中 の ア ス フ ァ ル テ ン の 縮 合 環 数 が 13以 上 も あ る 重
質 油 ） に よ っ て は 、 水 素 化 分 解 工 程 で の コ ー ク 〔 Toluene Insoluble （ ト ル エ ン 不 溶 性 残
渣 、 即 ち 、 ト ル エ ン に 不 溶 性 の 残 渣 ） で あ る 〕 （ Toluene Insoluble を 、 以 下 、 TIと も い
う ） の 収 率 が 大 き く 、 反 応 生 成 重 質 物 の 循 環 （ 以 下 、 ボ ト ム リ サ イ ク ル と も い う ） を 行 う
と 、 リ サ イ ク ル す る 重 質 残 渣 （ +525℃ ） 中 の TI濃 度 が 増 大 す る 。 こ の よ う な 場 合 に は 、 TI
の 分 解 反 応 性 は ほ と ん ど な い こ と か ら 、 リ サ イ ク ル 重 質 残 渣 の 分 解 性 が 低 下 し 、 ボ ト ム リ
サ イ ク ル の 効 果 が 発 揮 で き な く な り 、 従 っ て 、 転 化 率 お よ び オ イ ル 収 率 が 低 く な る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 TI収 率 を 抑 制 す る た め に は 、 反 応 圧 力 を 高 圧 に す る こ と が 有 効 で あ る が 、 こ れ で は 経 済
性 が 悪 く な る 。 従 っ て 、 低 圧 の 反 応 圧 力 を 指 向 し た 場 合 、 低 圧 の 条 件 下 で TI収 率 が 増 大 し
て も 、 リ サ イ ク ル す る 重 質 残 渣 中 の TI濃 度 を 低 く 保 つ た め に は 、 選 択 的 に TIを 系 外 に 抜 き
出 す こ と （ 以 下 、 TI選 択 的 除 去 と も い う ） が 必 要 と な る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 選 択 的 に TIを 系 外 に 抜 き 出 す 方 法 （ 以 下 、 TI選 択 的 除 去 法 と も い う ） と し て は 、 重 質 残
渣 （ 固 体 を 含 む ） を 含 む 重 質 反 応 生 成 物 に 軽 質 の 溶 剤 （ 以 下 、 軽 質 溶 剤 と も い う ） を 添 加
し 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 の 固 液 分 離 器 ） に て 、 軽 質 溶 剤 に 溶 解 す る も の を 沈 降 槽 の オ ー バ ー フ
ロ ー か ら 抜 き 出 し 、 一 方 、 軽 質 溶 剤 に 不 溶 な も の （ TI： 触 媒 の 固 体 成 分 が 主 体 ） を 沈 降 槽
の ア ン ダ ー フ ロ ー か ら 抜 き 出 す と い う 、 い わ ゆ る 溶 剤 添 加 沈 降 式 固 液 分 離 法 （ 以 下 、 溶 剤
添 加 方 式 の 沈 降 式 固 液 分 離 法 と も い う ） が あ る 。 し か し 、 本 方 式 の 沈 降 式 固 液 分 離 法 に お
い て は 、 上 記 の 添 加 す る 軽 質 溶 剤 （ 以 下 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と も い う ） と し て 、 水 素 化
分 解 工 程 で 生 成 さ れ た 軽 質 溶 剤 、 即 ち 、 自 製 の 軽 質 溶 剤 （ 以 下 、 自 製 軽 質 溶 剤 と も い う ）
の み を 使 用 す る 場 合 は 、 そ の 溶 剤 の 重 質 有 機 物 に 対 す る 溶 解 力 が 乏 し く 、 ア ン ダ ー フ ロ ー
側 で 固 体 が 凝 集 し 閉 塞 の ト ラ ブ ル が 起 こ る た め に プ ロ セ ス 化 を 成 し 得 な い 。 一 方 、 重 質 有
機 物 に 対 し 溶 解 力 に 富 む 溶 剤 と し て ト ル エ ン 等 軽 質 な 芳 香 属 性 溶 剤 を 使 用 し た 場 合 に は 、
閉 塞 ト ラ ブ ル の 心 配 は 無 い が 、 固 形 物 の 沈 降 速 度 が 極 め て 遅 く 、 沈 降 槽 を 巨 大 な も の に せ
ね ば な ら ず 、 装 置 費 用 は よ り 高 価 な も の と な る 。 ま た 、 軽 質 芳 香 属 性 溶 剤 は 一 般 的 に そ れ
と ほ ぼ 同 等 の 沸 点 留 分 を も つ ナ フ サ 留 分 の 製 造 コ ス ト に 比 べ て 数 倍 高 く 、 軽 質 芳 香 属 性 溶
剤 を 固 液 分 離 工 程 に 単 独 で 使 用 し た 場 合 は 、 そ の 工 程 か ら の 本 溶 剤 の ロ ス は 多 大 の 処 理 コ
ス ト 増 大 に 導 く 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 TI収 率 の 高 い 重 質 油 を 取 り 扱 う 場 合 に 、 よ り 経 済 的 な プ ロ セ ス と す る た め に は 、 低 コ ス
ト の TI選 択 的 除 去 法 （ 固 液 分 離 法 ） が 望 ま れ る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 は こ の よ う な 事 情 に 着 目 し て な さ れ た も の で あ っ て 、 そ の 目 的 は 、 鉄 系 触 媒 を 使
用 す る 懸 濁 床 方 式 の 水 素 化 分 解 方 法 に お け る 沈 降 式 固 液 分 離 法 に よ る TI選 択 的 除 去 に 際 し
て 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分 離 器 ） の ア ン ダ ー フ ロ ー 側 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル が な く 、 か つ 、
沈 降 槽 巨 大 化 の 必 要 が な く 、 TI選 択 的 除 去 を す る こ と が で き る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解
方 法 を 提 供 し よ う と す る も の で あ る 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ １ ４ 】
　 本 発 明 者 ら は 、 上 記 目 的 を 達 成 す る た め 、 鋭 意 研 究 を 行 な っ た 結 果 、 本 発 明 を 完 成 す る
に 至 っ た 。 本 発 明 に よ れ ば 上 記 目 的 を 達 成 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 こ の よ う に し て 完 成 さ れ 上 記 目 的 を 達 成 す る こ と が で き た 本 発 明 は 、 石 油 系 重 質 油 の 水
素 化 分 解 方 法 に 係 わ り 、 特 許 請 求 の 範 囲 の 請 求 項 １ ～ ７ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解
方 法 （ 第 １ ～ ７ 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 ） で あ り 、 そ れ は 次 の よ う な 構
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成 と し た も の で あ る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 即 ち 、 請 求 項 １ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 懸 濁 床 反 応 器 に 重 金 属 成 分 を
含 有 す る 石 油 系 重 質 油 お よ び 鉄 系 触 媒 を 供 給 し 、 こ の 石 油 系 重 質 油 を 水 素 化 分 解 し 、 こ の
懸 濁 床 反 応 器 か ら 反 応 生 成 物 を 高 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含
む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 を 低 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を
含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 を 減 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体
を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 の 一 部 を 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 し 、 一 方 、 こ の 液 相
流 体 の 残 部 を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と 混 合 し て 沈 降 式 固 液 分 離 器 に 供 給 し 、 固 体 を 沈 降 さ せ
、 こ の 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 固 体 成 分 の 少 な い 流 体 を 抜 き 出 す 一 方 、 こ の 固 液 分 離 器 の 下
部 か ら 固 体 成 分 の 多 い 流 体 を 抜 き 出 し 、 前 記 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら
固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 、 そ の 流 体 の 一 部 ま た は 全 部 を 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環
す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ っ て 、 前 記 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 芳 香 属 性 軽
質 溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る と 共 に
、 こ の 溶 剤 の 前 記 液 相 流 体 の 残 部 に 対 す る 混 合 の 割 合 を ２ ～ ５ 倍 と し 、 か つ 、 前 記 沈 降 式
固 液 分 離 器 の 温 度 条 件 を 130 ～ 250 ℃ と す る こ と を 特 徴 と す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解
方 法 で あ る 〔 第 １ 発 明 〕 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 請 求 項 ２ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 前 記 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 が 沸 点 ： 150 
℃ 以 下 の 単 一 成 分 ま た は そ れ ら の 混 合 成 分 か ら な る 請 求 項 １ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化
分 解 方 法 で あ る 〔 第 ２ 発 明 〕 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 請 求 項 ３ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 前 記 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ
る 軽 質 溶 剤 で あ っ て 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 混 合 す る 軽 質 溶 剤 の 沸 点 が 80～ 180 ℃ の 範 囲 内 に
あ る 請 求 項 １ ま た は ２ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ る 〔 第 ３ 発 明 〕 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 請 求 項 ４ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 前 記 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 当 該 水 素 化
分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 と の 混 合 の 比 が 30／ 70～ 60／ 40で あ る 請 求 項 １ ～ ３ の
い ず れ か に 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ る 〔 第 ４ 発 明 〕 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 請 求 項 ５ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 前 記 懸 濁 床 反 応 器 で の 反 応 条 件 が 、
反 応 圧 力 ： ６ ～ 14MPaG、 反 応 温 度 ： 430 ～ 450 ℃ 、 反 応 時 間 ： 30～ 120 分 で あ る 請 求 項 １
～ ４ の い ず れ か に 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ る 〔 第 ５ 発 明 〕 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 請 求 項 ６ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 前 記 鉄 系 触 媒 が 石 油 系 溶 剤 中 で 機 械
的 に 粉 砕 さ れ た 平 均 粒 子 径 ２ μ m 以 下 の リ モ ナ イ ト 鉄 鉱 石 触 媒 で あ り 、 そ の 添 加 量 が 石 油
系 重 質 油 の 量 に 対 し て 鉄 成 分 と し て 0.3 ～ ２ 質 量 ％ で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か に 記 載
の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ る 〔 第 ６ 発 明 〕 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 請 求 項 ７ 記 載 の 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 前 記 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出 さ
れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 の 流 体 で あ っ て 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 す
る 流 体 の 量 を 、 こ の 流 体 中 の 沸 点 ： 525 ℃ 以 上 の 重 質 油 成 分 の 量 が 懸 濁 床 反 応 器 へ の 石 油
系 重 質 油 供 給 量 に 対 し て 10～ 100 質 量 ％ と な る 量 と す る 請 求 項 １ ～ ６ の い ず れ か に 記 載 の
石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で あ る 〔 第 ７ 発 明 〕 。
【 発 明 の 効 果 】
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に よ れ ば 、 鉄 系 触 媒 を 使 用 す る 懸 濁 床 方 式
の 水 素 化 分 解 方 法 に お け る 沈 降 式 固 液 分 離 法 に よ る TI選 択 的 除 去 に 際 し て 、 沈 降 槽 （ 沈 降
式 固 液 分 離 器 ） の ア ン ダ ー フ ロ ー 側 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル が な く 、 か つ 、 沈 降 槽 巨 大 化 の 必
要 が な く 、 TI選 択 的 除 去 （ 選 択 的 に Toluene Insoluble を 系 外 に 抜 き 出 す こ と ） を す る こ
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と が で き る よ う に な る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 本 発 明 者 ら は 、 上 記 目 的 を 達 成 す べ く 鋭 意 研 究 を 行 っ た 結 果 、 鉄 系 触 媒 を 使 用 す る 懸 濁
床 方 式 の 水 素 化 分 解 方 法 に お け る 沈 降 式 固 液 分 離 法 に よ る TI選 択 的 除 去 に 際 し て 、 固 液 分
離 対 象 の 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） に 添 加 す る 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 、 芳 香 属 性 軽 質 溶
剤 と 自 製 軽 質 溶 剤 （ 上 記 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤 を
用 い る と 共 に 、 こ の 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 の 添 加 量 を 前 記 固 液 分 離 対 象 の 液 相 流 体 に 対 す る
混 合 の 割 合 で ２ ～ ５ 倍 と し 、 か つ 、 前 記 沈 降 式 固 液 分 離 器 の 温 度 条 件 を 130 ～ 250 ℃ と す
る と 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分 離 器 ） の ア ン ダ ー フ ロ ー 側 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル が な く 、 か つ
、 沈 降 槽 巨 大 化 の 必 要 が な く 、 TI選 択 的 除 去 を す る こ と が で き る よ う に な る こ と が わ か っ
た 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 本 発 明 （ 第 １ 発 明 ） は 、 か か る 知 見 に 基 づ き 完 成 さ れ た も の で あ り 、 石 油 系 重 質 油 の 水
素 化 分 解 方 法 に 係 わ る も の で あ る 。 こ の よ う に し て 完 成 さ れ た 本 発 明 （ 第 １ 発 明 ） に 係 る
石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 懸 濁 床 反 応 器 に 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 お
よ び 鉄 系 触 媒 を 供 給 し 、 こ の 石 油 系 重 質 油 を 水 素 化 分 解 し 、 こ の 懸 濁 床 反 応 器 か ら 反 応 生
成 物 を 高 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液
相 流 体 を 低 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の
液 相 流 体 を 減 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ
の 液 相 流 体 の 一 部 を 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 し 、 一 方 、 こ の 液 相 流 体 の 残 部 を 固 液 分 離 用
軽 質 溶 剤 と 混 合 し て 沈 降 式 固 液 分 離 器 に 供 給 し 、 固 体 を 沈 降 さ せ 、 こ の 固 液 分 離 器 の 上 部
よ り 固 体 成 分 の 少 な い 流 体 を 抜 き 出 す 一 方 、 こ の 固 液 分 離 器 の 下 部 か ら 固 体 成 分 の 多 い 流
体 を 抜 き 出 し 、 前 記 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分
離 し た 後 、 そ の 流 体 の 一 部 ま た は 全 部 を 前 記 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素
化 分 解 方 法 で あ っ て 、 前 記 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 自 製 軽 質 溶 剤 （
当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る と 共 に 、 こ の
溶 剤 の 前 記 液 相 流 体 の 残 部 に 対 す る 混 合 の 割 合 を ２ ～ ５ 倍 と し 、 か つ 、 前 記 沈 降 式 固 液 分
離 器 の 温 度 条 件 を 130 ～ 250 ℃ と す る こ と を 特 徴 と す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 で
あ る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 本 発 明 （ 第 １ 発 明 ） に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に よ れ ば 、 前 記 知 見 か ら も わ
か る よ う に 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分 離 器 ） の ア ン ダ ー フ ロ ー 側 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル が な く
、 か つ 、 沈 降 槽 巨 大 化 の 必 要 が な く 、 TI選 択 的 除 去 を す る こ と が で き る よ う に な る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 本 発 明 （ 第 １ 発 明 ） に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶
剤 の 添 加 量 を 固 液 分 離 対 象 の 液 相 流 体 （ 減 圧 気 液 分 離 器 に て 分 離 さ れ た 液 相 流 体 の 一 部 ）
に 対 す る 混 合 の 割 合 で ２ ～ ５ 倍 と し て い る 。 こ の 理 由 は 、 下 記 の 点 に あ る 。 上 記 固 液 分 離
用 軽 質 溶 剤 の 添 加 量 （ 割 合 ） を ２ 倍 未 満 と す る と 、 沈 降 式 固 液 分 離 器 で の 固 体 成 分 （ コ ー
ク 、 触 媒 ） の 沈 降 速 度 が 遅 く て 不 十 分 と な る 。 ５ 倍 超 と す る と 、 経 済 性 が 低 下 し て 不 十 分
と な る 。 即 ち 、 溶 剤 は 基 本 的 に 循 環 使 用 さ れ る が 、 添 加 す る 溶 剤 量 が ５ 倍 超 と 多 い 場 合 に
は 、 系 外 に 流 出 す る 損 失 量 も 多 く な る た め 、 新 た に 補 給 す る 溶 剤 量 が 多 く な り 、 経 済 的 に
不 利 と な る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 本 発 明 （ 第 １ 発 明 ） に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 、 沈 降 式 固 液 分 離 器
の 温 度 条 件 を 130 ～ 250 ℃ と し て い る の は 、 130 ℃ 未 満 と す る と 、 沈 降 式 固 液 分 離 器 で の
固 体 成 分 （ コ ー ク 、 触 媒 ） の 沈 降 速 度 が 遅 く て 不 十 分 と な り 、 250 ℃ 超 と す る と 、 使 用 溶
剤 （ 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 ） の 蒸 気 圧 が 高 く 、 使 用 溶 剤 を 液 相 に 保 つ た め に は ２ MPa 程 度 以
上 と す る 必 要 が あ り 、 ひ い て は 装 置 費 用 が 高 く な る か ら で あ る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
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　 本 発 明 （ 第 １ 発 明 ） に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶
剤 と し て は 、 前 述 の よ う に 、 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 自 製 軽 質 溶 剤 （ 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お
い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る 。 こ の 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と し て は 、 沸
点 ： 150 ℃ 以 下 の 単 一 成 分 ま た は そ れ ら の 混 合 成 分 か ら な る も の を 用 い る と よ い 〔 第 ２ 発
明 〕 。 か か る 沸 点 の 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と し て は 、 例 え ば 、 ベ ン ゼ ン 、 ト ル エ ン が あ る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 自 製 軽 質 溶 剤 （ 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 ） で あ っ て 芳 香 属 性 軽 質
溶 剤 と 混 合 す る 自 製 軽 質 溶 剤 と し て は 、 沸 点 が 80～ 180 ℃ の 範 囲 内 に あ る も の を 用 い る こ
と が 望 ま し い 〔 第 ３ 発 明 〕 。 こ の 理 由 は 下 記 の 点 に あ る 。 沸 点 が 80℃ 未 満 の も の を 用 い る
と 、 使 用 溶 剤 （ 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 ） の 蒸 気 圧 が 高 く 、 装 置 費 用 が 高 く な る 。 沸 点 が 180 
℃ 超 の も の を 用 い る と 、 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 や 、 固 液 分 離 器 の 下 部 か
ら 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 、 溶 剤 を 分 離 し て 回 収 す る 際 、 相 当 の 熱 量 を 必 要 と し 、 経 済 的 で
は な い 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 前 記 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 で の 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 自 製 軽 質 溶 剤 と の 混 合 の 比 が 30／ 70～
60／ 40で あ る こ と が 望 ま し い 〔 第 ４ 発 明 〕 。 こ の 理 由 は 下 記 の 点 に あ る 。 前 記 比 が 30／ 70
未 満 （ 自 製 軽 質 溶 剤 70％ 超 ） の 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 用 い る と 、 沈 降 式 固 液 分 離 器 の 下 部
で 固 体 の 閉 塞 が 起 こ っ て 運 転 不 能 と な る 可 能 性 が あ る 。 前 記 比 が 60／ 40超 （ 自 製 軽 質 溶 剤
40％ 未 満 ） の 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 用 い る と 、 沈 降 式 固 液 分 離 器 で の 固 体 の 沈 降 速 度 が 遅
く な る た め 、 沈 降 式 固 液 分 離 器 の サ イ ズ を よ り 大 き く す る 必 要 が あ り 、 ま た 、 芳 香 属 性 軽
質 溶 剤 の 添 加 量 が 多 く な り 、 経 済 的 に 不 利 と な る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 、 懸 濁 床 反 応 器 で の 反 応 条 件 に 関
し て は 、 特 に は 限 定 さ れ ず 、 例 え ば 、 反 応 圧 力 ： ６ ～ 14MPaG、 反 応 温 度 ： 430 ～ 450 ℃ 、
反 応 時 間 ： 30～ 120 分 と す る 〔 第 ５ 発 明 〕 。 な お 、 こ の 反 応 圧 力 は ゲ ー ジ 圧 で の 圧 力 で あ
る 。 １ MPaGは 絶 対 圧 で は 1.1MPaで あ り 、 常 圧 は ゲ ー ジ 圧 で は ０ MPaG、 絶 対 圧 で は 0.101MPa
で あ る 。 １ MPaG＝ １ × 10 6 Pa で あ り 、 9.80665 × 10 4  Pa＝ １ kgf/cm 2  （ 即 ち 、 0.980665×
10 5 Pa ＝ １ kgf/cm 2  ） で あ る の で 、 0.980665MPa ＝ 10kgf/cm 2  で あ る 。 従 っ て 、 上 記 の ６
～ 14MPaGは 、 ６ × 10／ 0.980665～ 14× 10／ 0.980665kgf/cm 2  で あ る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 、 鉄 系 触 媒 と し て は 、 石 油 系 溶 剤
中 で 機 械 的 に 粉 砕 さ れ た 平 均 粒 子 径 ２ μ m 以 下 の リ モ ナ イ ト 鉄 鉱 石 触 媒 を 用 い 、 そ の 添 加
量 が 石 油 系 重 質 油 の 量 に 対 し て 鉄 成 分 と し て 0.3 ～ ２ 質 量 ％ で あ る こ と が 望 ま し い 〔 第 ６
発 明 〕 。 こ の 理 由 は 下 記 の 点 に あ る 。 こ の よ う な リ モ ナ イ ト 鉄 鉱 石 触 媒 は 、 Fe 2 O 3  （ ヘ マ
タ イ ト ） 、 FeS 2 （ パ イ ラ イ ト ） 、 FeSO 4  （ 硫 酸 鉄 ） 等 の 鉄 系 触 媒 に 比 べ 高 活 性 で あ り 、 し
か も 天 然 で 採 取 さ れ る 安 価 な 触 媒 で あ る 。 そ の 添 加 量 が 0.3 質 量 ％ 未 満 の 場 合 は 、 コ ー ク
生 成 量 が 急 激 に 高 く な る 傾 向 が あ り 、 ２ 質 量 ％ 超 の 場 合 は 、 オ イ ル 収 率 が ほ と ん ど 増 加 せ
ず 、 か え っ て コ ス ト 高 に な る 傾 向 が あ る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に お い て は 、 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出
さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 、 そ の 流 体 の 一 部 ま た は 全 部 を 懸 濁 床 反
応 器 に 循 環 し て い る 。 こ の 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 す る 流 体 の 量 は 、 こ の 流 体 中 の 沸 点 ： 525 
℃ 以 上 の 重 質 油 成 分 の 量 が 懸 濁 床 反 応 器 へ の 石 油 系 重 質 油 供 給 量 に 対 し て 10～ 100 質 量 ％
と な る 量 と す る こ と が 望 ま し い 〔 第 ７ 発 明 〕 。 こ の 理 由 は 下 記 の 点 に あ る 。 上 記 循 環 量 が
10質 量 ％ 未 満 の 場 合 は 、 オ イ ル 収 率 が ほ と ん ど 増 加 せ ず 、 ボ ト ム リ サ イ ク ル 効 果 が 発 揮 さ
れ な い 。 上 記 循 環 量 が 100 質 量 ％ 超 の 場 合 は 、 上 記 循 環 量 10質 量 ％ 未 満 の 場 合 よ り も オ イ
ル 収 率 が 格 段 に 高 く な る も の の 、 オ イ ル 収 率 の 増 加 率 は 上 記 循 環 量 10～ 100 質 量 ％ の 場 合
よ り も 少 な く 循 環 効 率 が 低 下 す る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 本 発 明 に お い て 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に
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お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 （ 自 製 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る 。 こ の 自 製 軽 質 溶 剤
と し て は 、 運 転 当 初 は 、 反 応 器 後 流 部 に 位 置 す る 各 気 液 分 離 器 に て 分 離 さ れ た 気 相 流 体 と
液 相 流 体 （ こ の 気 相 流 体 、 及 び ／ 又 は 、 こ の 液 相 流 体 ） を 蒸 留 し て 得 ら れ る ナ フ サ 等 の 軽
質 油 （ 以 下 、 蒸 留 で 得 ら れ る 軽 質 油 Ａ と も い う ） を 用 い 、 こ れ を 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 混 合
し た も の を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 用 い る 。 そ の 後 は 、 (a) 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き
出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し 、 こ の 溶 剤 （ 以 下 、 溶 剤 ａ と い う ） を 固 液
分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 用 い る か 、 固 液 分 離 器 の 下 部 か ら 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用
軽 質 溶 剤 を 分 離 し 、 こ の 溶 剤 （ 以 下 、 溶 剤 ｂ と い う ） を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 用 い る
か 、 固 液 分 離 器 の 上 部 及 び ／ 又 は 下 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分
離 し た 後 の 流 体 を 蒸 留 し て 得 ら れ る ナ フ サ 等 の 軽 質 油 （ 以 下 、 蒸 留 で 得 ら れ る 軽 質 油 Ｂ と
も い う ） を 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 混 合 し た も の （ 以 下 、 溶 剤 ｃ と い う ） を 固 液 分 離 用 軽 質 溶
剤 と し て 用 い る か 、 上 記 溶 剤 ａ 、 溶 剤 ｂ 、 溶 剤 ｃ の ２ 種 以 上 を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て
用 い る 。 更 に 、 そ の 後 、 こ れ ら の 溶 剤 を 用 い る だ け で は 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 の 量 が 不 足 し
て き た 時 点 に お い て は 、 こ れ ら の 溶 剤 を 用 い る だ け で な く 、 蒸 留 で 得 ら れ る 軽 質 油 Ａ と 芳
香 属 性 軽 質 溶 剤 と を 添 加 す る か 、 こ れ ら を 混 合 し た も の を 添 加 し て 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 の
量 の 不 足 を 補 う よ う に す る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 本 発 明 に お い て 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に
お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 （ 自 製 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る 。 当 該 水 素 化 分 解 方
法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 （ 自 製 軽 質 溶 剤 ） に は 、 上 記 軽 質 油 Ａ や 軽 質 油 Ｂ が あ る （ 含
ま れ る ） 他 、 上 記 溶 剤 ａ 、 溶 剤 ｂ 、 溶 剤 ｃ 中 の 軽 質 溶 剤 （ 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 を 除 く ） も 含
ま れ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 本 発 明 に お い て 、 懸 濁 床 反 応 器 か ら 反 応 生 成 物 を 高 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と
液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 す る 。 こ の 液 相 流 体 に は 、 重 質 油 成 分 （ 重 質 反 応 生 成 物
） 、 固 体 （ コ ー ク 、 触 媒 ） が 含 ま れ て い る が 、 こ れ ら の 他 に 軽 質 油 成 分 も 含 ま れ て い る 。
な お 、 上 記 重 質 油 成 分 は 、 沸 点 ： +525℃ （ 525 ℃ 以 上 ） の 油 成 分 で あ り 、 上 記 軽 質 油 成 分
は 、 上 記 重 質 油 成 分 以 外 の 油 成 分 で あ っ て 上 記 重 質 油 成 分 よ り も 沸 点 が 低 い も の で あ る 。
　 　 　
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 上 記 液 相 流 体 を 低 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離
し 、 こ の 液 相 流 体 を 減 圧 気 液 分 離 器 に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分
離 す る 。 こ の 液 相 流 体 に は 、 重 質 油 成 分 （ 重 質 反 応 生 成 物 ） 、 固 体 が 含 ま れ て い る が 、 こ
れ ら の 他 に 軽 質 油 成 分 も 含 ま れ て い る 。 な お 、 こ の 液 相 流 体 は 、 軽 質 油 成 分 に 重 質 油 成 分
（ 重 質 反 応 生 成 物 ） が 溶 解 し 、 こ の 油 成 分 に 固 体 が 混 ざ っ た 状 態 の も の で あ る 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 上 記 液 相 流 体 の 一 部 を 懸 濁 床 反 応 器 に 循 環 し 、 一 方 、 上 記 液 相 流 体 の 残 部 を 固 液 分 離 用
軽 質 溶 剤 と 混 合 し て 沈 降 式 固 液 分 離 器 に 供 給 し 、 固 体 を 沈 降 さ せ 、 こ の 固 液 分 離 器 の 上 部
よ り 固 体 成 分 の 少 な い 流 体 を 抜 き 出 す 一 方 、 こ の 固 液 分 離 器 の 下 部 か ら 固 体 成 分 の 多 い 流
体 を 抜 き 出 す 。 こ の 固 液 分 離 器 の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 に は 、 重 質 油 成 分 （ 重 質 反 応
生 成 物 ） と 軽 質 油 成 分 と 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と が 含 ま れ て い る 。 こ れ は 軽 質 油 成 分 お よ び
固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 に 重 質 油 成 分 （ 重 質 反 応 生 成 物 ） が 溶 解 し た 状 態 の も の で あ る 。 一 方
、 固 液 分 離 器 の 下 部 か ら 抜 き 出 さ れ た 流 体 に は 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 に 不 溶 の 固 体 成 分 （
コ ー ク 、 触 媒 ） と 油 成 分 が 含 ま れ て い る 。 こ れ は 油 成 分 に 固 体 成 分 が 混 ざ っ た 状 態 の ス ラ
リ ー 状 の も の で あ る 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
　 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 に 用 い る 装 置 の 例 を 図 １ に 示 す 。 こ の 図 １
に お い て 、 (1) は 反 応 工 程 の ス ラ リ ー 調 整 槽 、 (2) は 予 熱 器 、 (3) は 懸 濁 床 反 応 器 、 (4) 
は 高 圧 気 液 分 離 器 、 (5) は 低 圧 気 液 分 離 器 、 (6) は 減 圧 気 液 分 離 器 、 (7) は 固 液 分 離 工 程
の ス ラ リ ー 調 整 槽 、 (8) は 沈 降 式 固 液 分 離 器 （ 沈 降 槽 ） 、 (9) は オ ー バ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収
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装 置 、 (10)は ア ン ダ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 、 (11)は 高 圧 低 温 気 液 分 離 器 、 (12)は ガ ス 精 製
装 置 、 (13)は 蒸 留 塔 を 示 す も の で あ る 。 こ の 装 置 に よ れ ば 、 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の
水 素 化 分 解 方 法 は 例 え ば 次 の よ う に し て 行 う 。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 ス ラ リ ー 調 整 槽 (1) に 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 お よ び 鉄 系 触 媒 を 供 給 し 、 混
合 す る 。 こ こ で 得 ら れ た 混 合 物 （ ス ラ リ ー ） を 予 熱 器 (2) に 供 給 す る と 共 に 、 こ の 予 熱 器
(2) に 水 素 を 供 給 し 、 予 熱 す る 。 こ の 混 合 物 を 水 素 と 共 に 懸 濁 床 反 応 器 (3) に 供 給 し 、 石
油 系 重 質 油 を 水 素 化 分 解 す る 反 応 を さ せ る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 こ の 懸 濁 床 反 応 器 (3) か ら 反 応 生 成 物 を 高 圧 気 液 分 離 器 (4) に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相
流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 す る 。 こ の 液 相 流 体 を 低 圧 気 液 分 離 器 (5) に 供 給 し 、 気 相 流
体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 す る 。 こ の 液 相 流 体 を 減 圧 気 液 分 離 器 (6) に 供 給 し
、 気 相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 す る 。 こ の 液 相 流 体 の 一 部 を 前 記 懸 濁 床 反
応 器 (3) に 循 環 し 、 一 方 、 こ の 液 相 流 体 の 残 部 を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と 共 に ス ラ リ ー 調 整
槽 (7) に 供 給 し 、 混 合 す る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
　 こ こ で 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て は 、 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い
て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 （ 自 製 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤 を 用 い る と 共 に 、 こ の 溶 剤 の 混 合
割 合 （ 前 記 ス ラ リ ー 調 整 槽 (7) に 供 給 す る 液 相 流 体 の 残 部 に 対 す る 混 合 の 割 合 ） を ２ ～ ５
倍 と す る 。 な お 、 上 記 自 製 軽 質 溶 剤 と し て は 蒸 留 塔 (13)に て 得 ら れ る ナ フ サ を 用 い る 。 運
転 当 初 は 、 こ の ナ フ サ と 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と を 混 合 し た も の を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て
用 い る 。 そ の 後 は 、 後 述 の オ ー バ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 (9) か ら 分 離 さ れ る 固 液 分 離 用 軽
質 溶 剤 （ 溶 剤 ａ ） や 、 ア ン ダ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 (10)か ら 分 離 さ れ る 固 液 分 離 用 軽 質 溶
剤 （ 溶 剤 ｂ ） を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 用 い る 。 こ れ ら の 溶 剤 だ け で は 固 液 分 離 用 軽 質
溶 剤 の 量 が 不 足 す る 場 合 は 、 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と 蒸 留 塔 (13)に て 得 ら れ る ナ フ サ と を 添 加
し て 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 の 量 の 不 足 を 補 う よ う に す る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 上 記 ス ラ リ ー 調 整 槽 (7) に て 得 ら れ た 混 合 物 （ ス ラ リ ー ） を 沈 降 式 固 液 分 離 器 (8) に 供
給 し 、 固 体 を 沈 降 さ せ 、 こ の 沈 降 式 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 固 体 成 分 の 少 な い 流 体 を 抜
き 出 す 一 方 、 こ の 固 液 分 離 器 (8) の 下 部 か ら 固 体 成 分 の 多 い 流 体 を 抜 き 出 す 。 こ こ で 、 沈
降 式 固 液 分 離 器 (8) の 温 度 条 件 は 130 ～ 250 ℃ と す る 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
　 上 記 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 を オ ー バ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 (9) に
供 給 し 、 こ の 溶 剤 回 収 装 置 (9) か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 、 そ の 流 体 の 一 部 を
ス ラ リ ー 調 整 槽 (1) 、 予 熱 器 (2) を 介 し て 懸 濁 床 反 応 器 (3) に 循 環 し 、 そ の 残 部 を 蒸 留 塔
(13)に 供 給 す る 。 一 方 、 こ の 分 離 さ れ た 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 は 、 ス ラ リ ー 調 整 槽 (7) に 供
給 さ れ 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 用 い ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
　 上 記 固 液 分 離 器 (8) の 下 部 か ら 抜 き 出 さ れ た 流 体 は 、 ア ン ダ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 (10)
に 供 給 さ れ 、 こ の 溶 剤 回 収 装 置 (10)か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 、 ス ラ ッ ジ と し
て 系 外 に 排 出 さ れ る 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 な お 、 前 述 の 高 圧 気 液 分 離 器 (4) に て 分 離 さ れ た 気 相 流 体 は 、 高 圧 低 温 気 液 分 離 器 (11)
に 供 給 さ れ 、 ガ ス 精 製 装 置 (12)に 供 給 さ れ る 。 前 述 の 低 圧 気 液 分 離 器 (5) 及 び 減 圧 気 液 分
離 器 (6) に て 分 離 さ れ た 気 相 流 体 は 、 高 圧 低 温 気 液 分 離 器 (11)に て 分 離 さ れ た 液 相 流 体 と
共 に 、 蒸 留 塔 (13)に 供 給 さ れ る 。
【 実 施 例 】
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 本 発 明 の 実 施 例 お よ び 比 較 例 に つ い て 、 以 下 説 明 す る 。 な お 、 本 発 明 は こ の 実 施 例 に 限
定 さ れ る も の で は な く 、 本 発 明 の 趣 旨 に 適 合 し 得 る 範 囲 で 適 当 に 変 更 を 加 え て 実 施 す る こ
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と も 可 能 で あ り 、 そ れ ら は い ず れ も 本 発 明 の 技 術 的 範 囲 に 含 ま れ る 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
〔 実 施 例 １ 〕
　 前 述 の 図 １ と 同 等 の 装 置 に よ っ て 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法
を 実 施 し た 。 こ の 詳 細 を 以 下 説 明 す る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 ス ラ リ ー 調 整 槽 (1) に 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 お よ び 鉄 系 触 媒 な ら び に 助 触
媒 を 供 給 し 、 混 合 し 、 得 ら れ た 混 合 物 （ ス ラ リ ー ） を 予 熱 器 (2) に 供 給 す る と 共 に 、 こ の
予 熱 器 (2) に 水 素 を 供 給 し 、 予 熱 し た 後 、 こ の 混 合 物 を 水 素 と 共 に 懸 濁 床 反 応 器 (3) に 供
給 し た 。 こ の と き 、 重 金 属 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 と し て は 、 減 圧 蒸 留 残 渣 （ 以 下 、 VRと
い う ） を 用 い た 。 鉄 系 触 媒 と し て は 、 リ モ ナ イ ト 鉄 鉱 石 触 媒 を 用 い た 。 こ の リ モ ナ イ ト 鉄
鉱 石 触 媒 の 添 加 量 は 、 石 油 系 重 質 油 の 量 に 対 し て 鉄 成 分 と し て １ 質 量 ％ と し た 。 助 触 媒 と
し て イ オ ウ を 用 い 、 こ の 添 加 量 は 前 記 鉄 成 分 の 量 の 1.2 倍 と し た 。 懸 濁 床 反 応 器 (3) で の
水 素 化 分 解 反 応 の 条 件 は 、 反 応 圧 力 ： 12MPa 、 反 応 温 度 ： 450 ℃ 、 反 応 時 間 ： 90分 、 循 環
蒸 留 残 渣 量 ： VR量 の 50質 量 ％ と し た 。 な お 、 上 記 VRの 留 分 構 成 は 表 １ に 示 す と お り で あ っ
た 。 表 １ に お い て 、 wt% on feed VRは 、 供 給 す る VR量 に 対 す る 重 量 割 合 （ wt% で 表 示 ） の
こ と で あ る 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 上 記 懸 濁 床 反 応 器 (3) か ら 反 応 生 成 物 を 高 圧 気 液 分 離 器 (4) に 供 給 し 、 気 相 流 体 と 液 相
流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 を 低 圧 気 液 分 離 器 (5) に 供 給 し 、 気 相 流 体
と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し 、 こ の 液 相 流 体 を 減 圧 気 液 分 離 器 (6) に 供 給 し 、 気
相 流 体 と 液 相 流 体 （ 固 体 を 含 む ） と に 分 離 し た 。 こ の と き 、 高 圧 気 液 分 離 器 (4) の 圧 力 温
度 条 件 は 、 圧 力 ： 12MPaG、 温 度 ： 400 ℃ と し た 。 低 圧 気 液 分 離 器 (5) の 圧 力 温 度 条 件 は 、
圧 力 ： 0.3MPaG 、 温 度 ： 380 ℃ と し た 。 減 圧 気 液 分 離 器 (6) の 圧 力 温 度 条 件 は 、 圧 力 ： 10
mmHG、 温 度 ： 350 ℃ と し た 。 な お 、 上 記 減 圧 気 液 分 離 器 (6) に て 分 離 さ れ た 液 相 流 体 の 組
成 は 、 表 ２ に 示 す と お り で あ っ た 。 表 ２ に お い て 、 BTM(+525℃ ） は 、 沸 点 が  525℃ 以 上 の
重 質 有 機 物 と 無 機 物 （ 触 媒 ） の 混 合 物 の こ と で あ る 。 HS成 分 は 、 ヘ キ サ ン に 可 溶 な 成 分 の
こ と で あ る 。 HI-TS 成 分 は 、 ヘ キ サ ン に 不 溶 で ト ル エ ン に 可 溶 な 成 分 の こ と で あ る （ 後 述
の 表 ３ ～ ４ に お い て も 同 様 ） 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 上 記 減 圧 気 液 分 離 器 (6) に て 分 離 さ れ た 液 相 流 体 を 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と 共 に ス ラ リ ー
調 整 槽 (7) に 供 給 し 、 混 合 し た 。 こ の と き 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て は 、 芳 香 属 性 軽 質
溶 剤 と 当 該 水 素 化 分 解 方 法 に お い て 得 ら れ る 軽 質 溶 剤 （ 自 製 軽 質 溶 剤 ） と を 混 合 し た 溶 剤
を 用 い る と 共 に 、 こ の 溶 剤 の 混 合 割 合 （ 前 記 ス ラ リ ー 調 整 槽 (7) に 供 給 す る 液 相 流 体 に 対
す る 混 合 の 割 合 ） を ４ 倍 と し た 。 上 記 芳 香 属 性 軽 質 溶 剤 と し て は ト ル エ ン を 用 い 、 上 記 自
製 軽 質 溶 剤 と し て は 蒸 留 塔 (13)に て 得 ら れ る ナ フ サ （ b.p.:100-170℃ ） を 用 い た 。 こ れ ら
の 混 合 の 比 は 40／ 60と し た 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 上 記 ス ラ リ ー 調 整 槽 (7) に て 得 ら れ た 混 合 物 （ ス ラ リ ー ） を 沈 降 式 固 液 分 離 器 (8) に 供
給 し 、 固 体 を 沈 降 さ せ 、 こ の 沈 降 式 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 固 体 成 分 の 少 な い 流 体 を 抜
き 出 す 一 方 、 こ の 固 液 分 離 器 (8) の 下 部 か ら 固 体 成 分 の 多 い 流 体 を 抜 き 出 し た 。 こ の と き
、 沈 降 式 固 液 分 離 器 (8) の 圧 力 温 度 条 件 は 、 圧 力 ： 1.5MPa、 温 度 ： 220 ℃ と し た 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 上 記 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 。
こ の 溶 剤 分 離 後 の 流 体 の 組 成 は 、 表 ２ に 示 す と お り で あ っ た 。 上 記 固 液 分 離 器 (8) の 下 部
か ら 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 。 こ の 溶 剤 分 離 後 の 流 体 の 組 成
は 、 表 ２ に 示 す と お り で あ っ た 。 表 ２ か ら わ か る よ う に 、 固 液 分 離 器 (8) の 下 層 部 流 体 に
TI（ Toluene Insoluble ） 成 分 お よ び 触 媒 が 濃 縮 し て い る 。 一 方 、 固 液 分 離 器 (8) の 上 層
部 流 体 中 に は 、 TI及 び 触 媒 の 量 が 少 な い 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
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　 上 記 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後
の 流 体 の 一 部 は 、 前 述 の 減 圧 気 液 分 離 器 (6) に て 分 離 さ れ た 液 相 流 体 と 共 に 、 反 応 系 に 循
環 し た 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
　 か か る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 を 実 施 し た 。 そ の 結 果 、 沈 降 式 固 液 分 離 法 に よ る
TI選 択 的 除 去 に 際 し て 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分 離 器 ） (8) の ア ン ダ ー フ ロ ー 側 で の 閉 塞 の
ト ラ ブ ル を 生 じ る こ と な く 、 か つ 、 沈 降 槽 巨 大 化 の 必 要 が な く 、 充 分 な TI選 択 的 除 去 を す
る こ と が で き た 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
　 ま た 、 懸 濁 床 反 応 器 で の 反 応 成 績 は 、 転 化 率 ： 91％ 、 蒸 留 残 渣 （ +525℃ ） 収 率 ： VR量 に
対 し 7.5 質 量 ％ 、 オ イ ル 収 率 ： VR量 に 対 し 85質 量 ％ で あ っ た 。 こ こ で 、 転 化 率 は 下 記 式 (1
) に よ り 求 め ら れ る も の で あ る 。
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 　 転 化 率 （ ％ ） ＝ 100 × 〔 （ 原 料 VR中 +525℃ の wt％ ） － （ 蒸 留 残 渣 収 率 ） 〕 ／ （ 原 料 VR
　 　 　 　 　 　 　 　 　 中 +525℃ の wt％ ）  ------------------ 式 (1) 
【 ０ ０ ５ ９ 】
〔 比 較 例 １ 〕
　 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 、 自 製 軽 質 溶 剤 の み を 用 い た 。 こ の 点 を 除 き 、 実 施 例 １ の 場
合 と 同 様 の 方 法 、 同 様 の 条 件 で 、 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 を 実 施 し た 。 な お 、 上 記
自 製 軽 質 溶 剤 と し て は 蒸 留 塔 (13)に て 得 ら れ る ナ フ サ （ b.p.:100-170℃ ） を 用 い た 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
　 こ の 結 果 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分 離 器 ） (8) の 下 部 で ブ ロ ッ キ ン グ （ 閉 塞 の ト ラ ブ ル ）
が 生 じ 、 こ の た め 、 運 転 不 可 と な っ た 。 沈 降 槽 下 層 部 に 残 っ た 固 体 状 物 質 の 組 成 を 分 析 し
た と こ ろ 、 表 ３ に 示 す と お り で あ っ た 。
【 ０ ０ ６ １ 】
〔 比 較 例 ２ 〕
　 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 、 軽 質 芳 香 属 性 溶 剤 の み を 用 い た 。 こ の 点 を 除 き 、 実 施 例 １
の 場 合 と 同 様 の 方 法 、 同 様 の 条 件 で 、 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 を 実 施 し た 。 な お 、
上 記 軽 質 芳 香 属 性 溶 剤 と し て は ト ル エ ン （ b.p.:110℃ ） を 用 い た 。
【 ０ ０ ６ ２ 】
　 こ の 結 果 、 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離
し た 後 の 流 体 の 組 成 、 お よ び 、 固 液 分 離 器 (8) の 下 部 か ら 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離
用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 の 流 体 の 組 成 は 、 表 ４ に 示 す と お り で あ っ た 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
　 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分 離 器 ） (8) の 下 部 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル を 生 じ る こ と な く 、 TI選 択
的 除 去 を す る こ と は で き た が 、 上 記 表 ４ か ら わ か る よ う に 、 実 施 例 １ の 場 合 に 比 較 し て 固
液 分 離 器 (8) の 下 層 部 流 体 で の TI（ Toluene Insoluble ） 成 分 お よ び 触 媒 の 濃 縮 の 程 度 が
小 さ く 、 固 液 分 離 器 (8) の 上 層 部 流 体 中 の TI及 び 触 媒 の 量 が 多 く 、 脱 TI率 が 低 く て TI選 択
的 除 去 が 不 充 分 で あ る 。
【 ０ ０ ６ ４ 】
　 固 液 分 離 器 (8) の 上 部 よ り 抜 き 出 さ れ た 流 体 か ら 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 を 分 離 し た 後 の 流
体 の 一 部 は 、 前 述 の 減 圧 気 液 分 離 器 (6) に て 分 離 さ れ た 液 相 流 体 と 共 に 、 反 応 系 に 循 環 し
た 。 懸 濁 床 反 応 器 で の 反 応 成 績 は 、 転 化 率 ： 87％ 、 蒸 留 残 渣 （ +525℃ ） 収 率 ： VR量 に 対 し
11.4質 量 ％ 、 オ イ ル 収 率 ： VR量 に 対 し 82質 量 ％ で あ っ た 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
　 以 上 よ り わ か る よ う に 、 実 施 例 １ お よ び 比 較 例 ２ の 場 合 、 比 較 例 １ の 場 合 の よ う な 沈 降
槽 の 下 部 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル を 生 じ る こ と な く 、 TI選 択 的 除 去 を す る こ と が で き る 。 し か
し 、 比 較 例 ２ の 場 合 、 脱 TI率 が 低 く て TI選 択 的 除 去 が 不 充 分 で あ り 、 し か も 、 固 液 分 離 用
軽 質 溶 剤 と し て 軽 質 芳 香 属 性 溶 剤 の み を 用 い る た め に コ ス ト が 高 く な る 。 実 施 例 １ の 場 合
は 、 比 較 例 ２ の 場 合 に 比 較 し 、 脱 TI率 が 高 く て 充 分 TI選 択 的 除 去 を す る こ と が で き 、 し か
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も 、 固 液 分 離 用 軽 質 溶 剤 と し て 自 製 軽 質 溶 剤 と 軽 質 芳 香 属 性 溶 剤 を 混 合 し た も の を 用 い る
た め に 比 較 例 ２ の 場 合 よ り も コ ス ト が 低 く て 経 済 性 に 優 れ て い る 。
【 ０ ０ ６ ６ 】
【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ７ 】
【 表 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ８ 】
【 表 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ９ 】
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【 表 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 産 業 上 の 利 用 可 能 性 】
【 ０ ０ ７ ０ 】
　 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 は 、 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 を
懸 濁 床 反 応 器 に て 鉄 系 触 媒 の 存 在 下 で 水 素 化 分 解 し 、 こ の 反 応 生 成 物 か ら 得 ら れ る 液 相 流
体 に つ い て 沈 降 式 固 液 分 離 法 に よ る TI選 択 的 除 去 を す る に 際 し て 、 沈 降 槽 （ 沈 降 式 固 液 分
離 器 ） の ア ン ダ ー フ ロ ー 側 で の 閉 塞 の ト ラ ブ ル が な く 、 か つ 、 沈 降 槽 巨 大 化 の 必 要 が な く
、 TI選 択 的 除 去 を す る こ と が で き る の で 、 重 金 属 成 分 を 含 有 す る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分
解 方 法 と し て 好 適 に 用 い る こ と が で き て 有 用 で あ る 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ７ １ 】
【 図 １ 】 本 発 明 に 係 る 石 油 系 重 質 油 の 水 素 化 分 解 方 法 を 行 う た め の 装 置 の 例 を 示 す 模 式 図
で あ る 。
【 符 号 の 説 明 】
【 ０ ０ ７ ２ 】
　 (1) --ス ラ リ ー 調 整 槽 、 (2) --予 熱 器 、 (3) --懸 濁 床 反 応 器 、 (4) --高 圧 気 液 分 離 器 、
(5) --低 圧 気 液 分 離 器 、 (6) --減 圧 気 液 分 離 器 、 (7) --ス ラ リ ー 調 整 槽 、 (8) --沈 降 式 固
液 分 離 器 、 　 (9) --オ ー バ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 、 (10)--ア ン ダ ー フ ロ ー 溶 剤 回 収 装 置 、
(11)--高 圧 低 温 気 液 分 離 器 、 (12)--ガ ス 精 製 装 置 、 (13)--蒸 留 塔 。
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【 図 １ 】
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