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(57)【要約】
　石油コークス、石炭及びガス化触媒の緊密な混合物を含む粒状組成物が開示されており
、ここでガス化触媒は、蒸気の存在下でガス化してメタンと、少なくとも水素、一酸化炭
素及び他の高級炭化水素の１つ又はそれ以上との複数のガスを得るための少なくとも石炭
上に装填される。また、粒状組成物を製造し、そして粒子性組成物を複数のガス状生成物
に転換する方法も提供される。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　流動床領域においてガス化に適する粒子分布サイズを有する粒状組成物であって、粒状
組成物は、（ａ）石油コークス；（ｂ）石炭；及び（ｃ）ガス化触媒の緊密な混合物を含
み、これは、蒸気の存在下、そして適する温度及び圧力下でガス化活性を示し、それによ
ってメタンと、水素、一酸化炭素、二酸化炭素、硫化水素、アンモニア及び他の高級炭化
水素の１つ又はそれ以上とを含む複数のガスが形成され、ここで：
　（ｉ）石油コークス及び石炭は、粒状組成物において約５：９５～約９５：５の質量比
で存在し；
　（ｉｉ）ガス化触媒は、少なくとも石炭上に装填され；
　（ｉｉｉ）ガス化触媒は、少なくとも１つのアルカリ金属源を含み、粒状組成物におい
て、０．０１～約０．０８の範囲のアルカリ金属原子対炭素原子比を与えるのに十分な量
で存在し；そして
　（ｉｖ）粒状組成物は、粒状組成物の質量に基づき、約２０質量％未満の全灰分を含む
ことを特徴とする、上記粒状組成物。
【請求項２】
　アルカリ金属がカリウム、ナトリウム又は両方を含むことを特徴とする、請求項１に記
載の粒状組成物。
【請求項３】
　約２５ミクロン～約２５００ミクロンの範囲の粒子サイズを有することを特徴とする、
請求項１又は請求項２に記載の粒状組成物。
【請求項４】
　ガス化触媒が石炭上にのみ装填されることを特徴とする、請求項１～３のいずれか１項
に記載の粒状組成物。
【請求項５】
　ガス化触媒が石炭及び石油コークス上の両方に装填されることを特徴とする、請求項１
～３のいずれか１項に記載の粒状組成物。
【請求項６】
　粒状組成物の灰分が、灰の質量に基づき、約２０質量％未満のアルミナを含むことを特
徴とする、請求項１～５のいずれか１項に記載の粒状組成物。
【請求項７】
　（ａ）粒状組成物をガス化反応器に供給する工程；
　（ｂ）ガス化反応器中、蒸気の存在下、そして適する温度及び圧力下で粒状組成物を反
応させて、メタンと、水素、一酸化炭素、二酸化炭素、硫化水素、アンモニア及び他の高
級炭化水素の１つ又はそれ以上とを含む複数のガス状のものを形成させる工程；及び
　（ｃ）複数のガス状の生成物を少なくとも部分的に分離して１つのガス状生成物の主要
量を含む流れを生成させる工程を含む粒状組成物を複数のガス状生成物に転換する方法で
あって、
粒状組成物が請求項１～６のいずれか１項に記載された通りであることを特徴とする、上
記方法。
【請求項８】
　流れが主要量のメタンを含むことを特徴とする、請求項７に記載の方法。
【請求項９】
　チャーが工程（ｂ）で形成され、そしてチャーがガス化反応器から取り出され、そして
触媒回収及びリサイクル過程に送られることを特徴とする、請求項７又は請求項８に記載
の方法。
【請求項１０】
　ガス化触媒が触媒回収及びリサイクル過程からリサイクルされたガス化触媒を含むこと
を特徴とする、請求項９に記載の方法。
【請求項１１】
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　粒状組成物の製造方法であって、
（ａ）石油コークス微粒子、石炭微粒子及びガス化触媒を備える工程；
（ｂ）石炭微粒子を、ガス化触媒を含む水溶液と接触させてスラリーを形成させる工程；
及び
（ｃ）スラリーを脱水して触媒装填された湿潤石炭ケークを形成させる工程；及び
（ｄ）湿潤石炭ケーク及び石油コークス微粒子を混練して粒状組成物を形成させる工程；
を含むことを特徴とする、上記方法。
【請求項１２】
　粒状組成物が請求項１～６のいずれか１項に記載された通りであることを特徴とする、
請求項１１に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本開示は、石油コークス、石炭及び少なくとも１つのガス化触媒の粒状組成物に関する
。さらに、本開示は、粒状組成物を製造するための、そしてそれを蒸気の存在下でガス化
してガス状生成物、そして特にメタンを形成するための方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　エネルギー価格の上昇や環境への懸念といった多くの要因から、石油コークス及び石炭
のような低燃料価の炭素質供給原料から付加価値のあるガス状生成物を製造することは再
び注目されている。メタン及び他の付加価値のあるガスを製造するためのこのような物質
の触媒ガス化は、例えば、特許文献１～２６に記載されている。
【０００３】
　石油コークスは、原油残留物のような炭素源のディレードコーキング又は流動コーキン
グ、及びオイルサンドをグレードアップするために使用されるコーキングプロセスから誘
導された一般に固形の炭素質残留物である。石油コークスは、一般に、その高結晶質炭素
及び重質油（heavy-gravity oil）から誘導された高レベルの有機硫黄のため、特に中程
度の温度でのガス化反応性に乏しい。石油コークスの低い反応性を改善するためには触媒
の使用が必要であるが、しかしながら、ある種の触媒は、ペットコーク（petcokes）中の
硫黄含有化合物によって有害となることがある。石油コークスをメタン及び他の付加価値
のあるガス状生成物にガス化するための一つの有益な触媒的方法は、上記の特許文献２４
に記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】ＵＳ３８２８４７４
【特許文献２】ＵＳ３９９８６０７
【特許文献３】ＵＳ４０５７５１２
【特許文献４】ＵＳ４０９２１２５
【特許文献５】ＵＳ４０９４６５０
【特許文献６】ＵＳ４２０４８４３
【特許文献７】ＵＳ４４６８２３１
【特許文献８】ＵＳ４５００３２３
【特許文献９】ＵＳ４５４１８４１
【特許文献１０】ＵＳ４５５１１５５
【特許文献１１】ＵＳ４５５８０２７
【特許文献１２】ＵＳ４６０６１０５
【特許文献１３】ＵＳ４６１７０２７
【特許文献１４】ＵＳ４６０９４５６
【特許文献１５】ＵＳ５０１７２８２
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【特許文献１６】ＵＳ５０５５１８１
【特許文献１７】ＵＳ６１８７４６５
【特許文献１８】ＵＳ６７９０４３０
【特許文献１９】ＵＳ６８９４１８３
【特許文献２０】ＵＳ６９５５６９５
【特許文献２１】ＵＳ２００３／０１６７９６１Ａ１
【特許文献２２】ＵＳ２００６／０２６５９５３Ａ１
【特許文献２３】ＵＳ２００７／０００１７７Ａ１
【特許文献２４】ＵＳ２００７／０８３０７２Ａ１
【特許文献２５】ＵＳ２００７／０２７７４３７Ａ１
【特許文献２６】ＧＢ１５９９９３２
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　石油コークス単独の反応は、非常に高い理論上の炭素転換率（例えば９８％）を有する
ことができるが、しかし、床組成の維持、ガス化反応器中の床の流動化、可能な液相の制
御、並びにガス化反応器及びチャー回収における床の凝集に関しては問題がある。さらに
、石油コークスは、本質的に低い水分含量を有し、慣用の触媒含浸法を可能にする水浸漬
能（water soaking capacity）が非常に低い。従って、石油コークスをガス化するための
ガス化触媒を担持し、そして提供することができる方法及び組成物が必要とされている。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　一態様において、本明細書は、流動床領域におけるガス化に適した粒子分布サイズを有
する粒状組成物であって、粒状組成物は、（ａ）石油コークス；（ｂ）石炭；及び（ｃ）
ガス化触媒の緊密な混合物を含み、これは、蒸気の存在下、そして適切な温度及び圧力下
で、ガス化活性を示し、それによってメタン並びに水素、一酸化炭素、二酸化炭素、硫化
水素、アンモニア及び他の高級炭化水素の１つ又はそれ以上を含む複数のガスを形成し、
その際：（ｉ）石油コークス及び石炭は、約５：９５～約９５：５の質量比率で粒状組成
物中に存在し；（ｉｉ）ガス化触媒は、少なくとも石炭上に装填され；（ｉｉｉ）ガス化
触媒は、少なくとも１つのアルカリ金属の供給源を含み、そして粒状組成物において約０
．０１～約０．０８の範囲のアルカリ金属対炭素原子比を供給するのに十分な量で存在し
；そして（ｉｖ）粒状組成物は、粒状組成物の質量に基づき約２０質量％未満の全灰含量
を含む、前記組成物を提供する。
【０００７】
　第２の態様において、本明細書は、（ａ）第１の態様による粒状組成物をガス化反応器
に供給し；（ｂ）粒状組成物をガス化反応器中、蒸気の存在下、そして適切な温度及び圧
力下で反応させてメタン並びに水素、一酸化炭素、二酸化炭素、硫化水素、アンモニア及
び他の高級炭化水素の１つ又はそれ以上を含む複数のガス状のものを形成し；そして（ｃ
）複数のガス状生成物を少なくとも部分的に分離してガス状生成物の１つの主要量を含む
流れを生成する：ことを含む、粒状組成物を複数のガス状生成物に転換する方法を提供す
る。
【０００８】
　第３の態様において、本明細書は、（ａ）石油コークス微粒子、石炭微粒子及びガス化
触媒を供給し；（ｂ）石炭微粒子を、ガス化触媒を含む水溶液と接触させてスラリーを形
成し；そして（ｃ）スラリーを脱水して触媒装填された湿潤石炭ケークを形成し；そして
（ｄ）湿潤石炭ケーク及び石油コークス微粒子を混練して粒状組成物を形成する：ことを
含む、第１の態様の粒状組成物の製造方法を提供する。
【０００９】
発明の詳述
　本明細書は、粒状組成物、粒状組成物の製造方法、及び粒状組成物の触媒ガス化方法に
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関する。一般に、粒状組成物は、１つ又はそれ以上の石炭、例えば、高灰分及び／又は高
水分含量の石炭、特に低い等級の石炭、例えば亜炭、亜瀝青炭及びそれらの混合物との種
々のブレンド中の１つ又はそれ以上の石油コークスを含む。このような粒状組成物は、生
成物としてメタン及び他の付加価値のあるガスが得られる高い灰分及び水分含量を有する
亜炭又は亜瀝青炭のような石炭を触媒ガス化するための経済的で商業的に実用的な方法の
ために提供することができる。また、このような粒状組成物は、石油コークスの触媒ガス
化と関連するいくつかの技術的課題を減らす又は排除するのに役立つ。本明細書に記載さ
れた粒状組成物及び方法は、配合された供給原料としてそれを処理することによって商業
的に実用的なガス化方法においてこれらの異なる供給原料を有効に活用する方法とみなさ
れる。
【００１０】
　触媒ガス化技術に対する最近の成果は、所有者共通の出願によるＵＳ２００７／０００
０１７７Ａ１、ＵＳ２００７／００８３０７２Ａ１及びＵＳ２００７／０２７７４３７Ａ
１；及び米国特許出願第１２／１７８,３８０号（２００８年７月２３日出願）、同第１
２／２３４，０１２号（２００８年９月１９日出願）及び同第１２／２３４，０１８号（
２００８年９月１９日出願）に記載されている。さらに、本発明の方法は、以下の米国特
許出願の主題と併せて実施することができ、それぞれ、これと共に同日付けで出願されて
いる：“CONTINUOUS PROCESSES FOR CONVERTING CARBONACEOUS FEEDSTOCK INTO GASEOUS 
PRODUCTS”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１８ Ｕ
Ｓ ＮＰ１）；“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVERY OF ALKALI METAL FROM
 CHAR”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－０００７ ＵＳ 
ＮＰ１）；“PETROLEUM COKE COMPOSITIONS FOR CATALYTIC GASIFICATION”と題する同出
願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１１ ＵＳ ＮＰ１）；“CARBONAC
EOUS FUELS AND PROCESSES FOR MAKING AND USING THEM”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿
＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１３ ＵＳ ＮＰ１）；“CATALYTIC GASIFICATION P
ROCESS WITH RECOVERY OF ALKALI METAL FROM CHAR”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿
＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１４ ＵＳ ＮＰ１）；“COAL COMPOSITIONS FOR CATALY
TIC GASIFICATION”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００
０９ ＵＳ ＮＰ１）；“PROCESSES FOR MAKING SYNTHESIS GAS AND SYNGAS-DERIVED PROD
UCTS”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１０ ＵＳ Ｎ
Ｐ１）；“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVERY OF ALKALI METAL FROM CHAR
”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１５ ＵＳ ＮＰ１
）；“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVERY OF ALKALI METAL FROM CHAR”と
題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１６ ＵＳ ＮＰ１）；
“STEAM GENERATING SLURRY GASIFIER FOR THE CATALYTIC GASIFICATION OF A CARBONACE
OUS FEEDSTOCK”と題する同出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１
７ ＵＳ ＮＰ１）；及び“PROCESSES FOR MAKING SYNGAS-DERIVED PRODUCTS”と題する同
出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号ＦＮ－００１２ ＵＳ ＮＰ１）。上記の全
ては、完全に記載にされたものとして、すべての目的について参照により本明細書に組み
込まれている。
【００１１】
　本明細書に記載されたすべての刊行物、特許出願、特許及び他の参考文献は、特に明記
しない限り、完全に記載されたものとして、すべての目的についてそれらの全体で参照に
より本明細書に明確に組み込まれている。
【００１２】
　他に定義されていなければ、本明細書に用いられるすべての技術的及び科学的な用語は
、本明細書が属する当業者によって一般に理解されるのと同じ意味を有する。矛盾がある
場合、定義を含めて、本明細書を照らし合わせる。
【００１３】
　特に注釈された場合を除き、登録商標は、大文字で示す。
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【００１４】
　本明細書に記載されたものと類似の又は同等の方法及び物質は、本明細書の実施又は試
験において使用することができるが、適切な方法及び物質は、本明細書に記載されている
。
【００１５】
　特に明記しない限り、すべてのパーセンテージ、部、比率、などは、質量による。
【００１６】
　量、濃度、又は他の値若しくはパラメーターが、範囲又はより上の及びより下の値のリ
ストとして記載されている場合、これは、範囲が別々に記載されているかどうかに関係な
く、あらゆる上限及び下限の範囲のあらゆる対から構成される具体的に記載されたすべて
の範囲として理解すべきである。数値的な値の範囲が本明細書に列挙されている場合、特
に明記しない限り、範囲はその端点、並びに範囲内のすべての整数及び有理数を含むもの
とする。本明細書の範囲は、範囲を定義する場合に列挙された具体的な値に制限されるわ
けではない。
【００１７】
　値又は範囲の端点を記載する際に「約」という用語を用いる場合、本明細書においては
、相当する具体的な値又は端点を含むものと理解しなければならない。
【００１８】
　本明細書に使用されるように、用語「含む(comprises)」、「含んでいる(comprising)
」、「含む(includes)」、「含んでいる(including)」、「有する」「有している」又は
その他のすべての変化形は、非独占的包含に適用されるものとする。例えば、要素のリス
トを含むプロセス、方法、商品、又は装置は、必ずしもそれらの要素だけに制限されるわ
けではなく、明確に記載されてない又はこのようなプロセス、方法、商品、若しくは装置
に固有の他の要素を含むことができる。さらに、特に明記されていなければ、「又は」は
、包括的な又はのことであり、排他的な又はのことではない。例えば、条件Ａ又はＢは、
以下のいずれか１つによって満足される：Ａが真であり（又は存在する）かつＢが誤りで
ある（又は存在しない）、Ａが誤りであり（又は存在しない）かつＢが真である（又は存
在する）、そしてＡ及びＢの両方が真である（又は存在する）。
【００１９】
　本明細書において種々の要素及び成分を記載するための単数形の使用は、単に便宜上の
ものであって明細書の一般的な意味を表す。この説明は、１つ又は少なくとも１つを含む
ものとして読み取らなければならず、そして単数は、それが他を意味することが明白でな
ければ複数も含む。
【００２０】
　本明細書における物質、方法、及び例は、説明のためだけであって具体的に記載された
場合を除いて、制限しようとするものではない。
【００２１】
石油コークス
　本明細書に用いられる用語「石油コークス」には、（ｉ）石油精製で得られた高沸点炭
化水素画分の固形熱分解生成物（重質残留物(heavy residues)－「残油ペットコーク」）
；及び（ｉｉ）タールサンド処理の固形熱分解生成物（瀝青砂又はオイルサンド－「ター
ルサンドペットコーク」）の両方が含まれる。このような炭化生成物には、例えば、生、
か焼、針状及び流動床石油コークスが含まれる。
【００２２】
　残油ペットコークは、例えば、重質残留性原油(heavy-gravity residual crude oil)を
グレードアップするために使用されるコーキングプロセスによって原油から誘導すること
ができ、その石油コークスは、コークス質量に基づき、典型的に約１．０質量％又はそれ
未満、そしてより典型的には０．５質量％又はそれ未満の灰分を微量成分として含む。典
型的に、このような低灰分コークス中の灰分は、ニッケル及びバナジウムのような金属を
主に含む。
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【００２３】
　タールサンドペットコークは、例えばオイルサンドをグレードアップするために使用さ
れるコーキングプロセスによってオイルサンドから誘導することができる。タールサンド
ペットコークは、タールサンドペットコークの全質量に基づき、典型的に約２質量％～約
１２質量％の範囲、そしてより典型的に約４質量％～約１２質量％の範囲で微量成分とし
て灰分を含む。典型的に、高灰分コークス中の灰分は、シリカ及び／又はアルミナのよう
な物質を主に含む。
【００２４】
　石油コークスは、一般に典型的に約０．２～約２質量％の範囲（全石油コークス質量に
基づく）で本質的に低い水分含量を有し；また、それは、典型的に慣用の触媒含浸方法を
可能にするための水浸漬能が非常に低い。本明細書の粒状組成物では、この問題が排除さ
れており、石油コークス－石炭ブレンドにおける有益効果のために石油コークス中の低水
分含量を使用する。生成した粒状組成物は、例えば、低い平均水分含量を含み、これは慣
用の乾燥操作に対する下流の乾燥操作の効率を高める。
【００２５】
　石油コークスは、石油コークスの全質量に基づき、少なくとも約７０質量％の炭素、少
なくとも約８０質量％の炭素、又は少なくとも約９０質量％の炭素を含むことができる。
典型的に、石油コークスは、石油コークスの質量に基づき、約２０質量％パーセント未満
の無機化合物を含む。
【００２６】
石炭
　本明細書に用いられる用語「石炭」は、泥炭、亜炭、亜瀝青炭、瀝青炭、無煙炭、又は
それらの混合物を意味する。ある実施態様において、石炭は、全石炭質量に基づき、約８
５％未満、又は約８０％未満、又は約７５％未満、又は約７０％未満、又は約６５％未満
、又は約６０％未満、又は約５５％未満、又は約５０質量％未満の炭素含量を有する。別
の実施態様において、石炭は、全石炭質量に基づき、約８５％まで、又は約８０％まで、
又は約７５質量％までの範囲の炭素含量を有する。有用な石炭の例としては、Illinois #
6、Pittsburgh #8、Beulah (ND)、Utah Blind Canyon、及びPowder River Basin (PRB)石
炭が含まれるが、これらに制限されるわけではない。無煙炭、瀝青炭、亜瀝青炭及び亜炭
は、乾燥基準における石炭の全質量により、それぞれ約１０質量％、約５～約７質量％、
約４～約８質量％、及び約９～約１１質量％の灰分を含んでもよい。しかしながら、あら
ゆる特定の石炭供給源の灰分は、当業者に知られているように石炭の等級及び供給源に左
右される。例えば“Coal Data: A Reference”, Energy Information Administration, O
ffice of Coal, Nuclear, Electric and Alternate Fuels, U.S. Department of Energy,
 DOE/EIA-0064(93), February 1995参照。
【００２７】
　石炭から製造された灰分は、当業者に知られているように、典型的にフライアッシュ及
びボトムアッシュの両方を含む。瀝青炭からのフライアッシュは、フライアッシュの全質
量に基づき、約２０～約６０質量％のシリカ及び約５～約３５質量％のアルミナを含むこ
とができる。亜瀝青炭からのフライアッシュは、フライアッシュの全質量に基づき、約４
０～約６０質量％のシリカ及び約２０～約３０質量％のアルミナを含むことができる。亜
炭からのフライアッシュは、フライアッシュの全質量に基づき、約１５～約４５質量％の
シリカ及び約２０～約２５質量％のアルミナを含むことができる。例えば、Meyers, et a
l., “Fly Ash. A Highway Construction Material”, Federal Highway Administration
, Report No. FHWA-IP-76-16, Washington, DC, 1976参照。
【００２８】
　瀝青炭からのボトムアッシュは、ボトムアッシュの全質量に基づき、約４０～約６０質
量％のシリカ及び約２０～約３０質量％のアルミナを含むことができる。亜瀝青炭からの
ボトムアッシュは、ボトムアッシュの全質量に基づき約４０～約５０質量％のシリカ及び
約１５～約２５質量％のアルミナを含むことができる。亜炭石炭からのボトムアッシュは
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、ボトムアッシュの全質量に基づき、約３０～約８０質量％のシリカ及び約１０～約２０
質量％のアルミナを含むことができる。例えば、Moulton, Lyle K, “Bottom Ash and Bo
iler Slag”, Proceedings of the Third International Ash Utilization Symposium, U
.S. Bureau of Mines, Information Circular No. 8640, Washington, DC, 1973参照。
【００２９】
触媒成分
　本明細書による粒状組成物は、上述の石油コークス及び石炭に基づいており、そしてア
ルカリ金属として、ある量のアルカリ金属成分を、及び／又はアルカリ金属を含有する化
合物をさらに含む。
【００３０】
　アルカリ金属成分は、少なくとも粒状組成物の石炭成分上に典型的に装填され、質量基
準において、石油コークス及び石炭の合わせた灰分より約３～約１０倍多いアルカリ金属
含量が達成される。
【００３１】
　適切なアルカリ金属は、リチウム、ナトリウム、カリウム、ルビジウム、セシウム、及
びそれらの混合物である。カリウム供給源は、特に有用である。適切なアルカリ金属化合
物としては、アルカリ金属炭酸塩、炭酸水素塩、ギ酸塩、シュウ酸塩、アミド、水酸化物
、酢酸塩、又は類似化合物が含まれる。例えば、触媒は、炭酸ナトリウム、炭酸カリウム
、炭酸ルビジウム、炭酸リチウム、炭酸セシウム、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、
水酸化ルビジウム又は水酸化セシウムの１つ又はそれ以上、そして特に、炭酸カリウム及
び／又は水酸化カリウムを含むことができる。
【００３２】
　また、前に組み込まれた参考文献に記載されたような共触媒又は他の触媒添加剤を用い
てもよい。
【００３３】
粒状組成物
　典型的に、石油コークス及び石炭供給源は、それぞれ約２５ミクロンから、又は約４５
ミクロンから、約２５００ミクロンまで、又は約５００ミクロンまでの平均粒子サイズ(a
verage particle size)を有する微細な微粒子として供給することができる。当業者は、
個々の微粒子及び粒状組成物に適切な粒子サイズを容易に測定することができる。例えば
、流動床ガス化反応器を用いる場合、粒状組成物は、流動床ガス化反応器に用いられるガ
ス速度で粒状組成物の流動化の開始を可能にする平均粒子サイズを有することができる。
【００３４】
　粒状組成物の石炭微粒子は、少なくともガス化触媒及び場合により、前に議論したよう
な共触媒／触媒添加剤を含む。典型的に、ガス化触媒は、少なくとも１つのアルカリ金属
の供給源を含むことができ、そして粒状組成物において、約０．０１から、又は約０．０
２から、又は約０．０３から、又は約０．０４から、約０．０８まで、又は約０．０７ま
で、又は約０．０６までの範囲のアルカリ金属対炭素原子比を供給するのに十分な量で存
在する。
【００３５】
　粒状組成物中の石油コークス微粒子及び石炭微粒子の比率は、技術的要件、処理の経済
的側面、有用性、並びに石炭及び石油コークス供給源の近接性に基づいて選ぶことができ
る。これらのブレンドについての２つの供給源の有用性及び近接性は、供給原料の価格、
そしてさらに触媒ガス化方法の全体的な製造コストに影響を及ぼす。例えば、石油コーク
ス及び石炭は、処理条件に応じて湿潤又は乾燥基準において質量で約５：９５、約１０：
９０、約１５：８５、約２０：８０、約２５：７５、約３０：７０、約３５：６５、約４
０：６０、約４５：５５、約５０：５０、約５５：４５、約６０：４０、約６５：３５、
約７０：２０、約７５：２５、約８０：２０、約８５：１５、約９０：１０、又は約９５
：５で配合することができる。
【００３６】
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　さらに重要なことに、石油コークス及び石炭供給源、並びに石油コークス微粒子対石炭
微粒子の比率は、供給原料ブレンドの他の物質特性の制御に使用することができる。
【００３７】
　典型的に、石炭及び他の炭素質物質は、カルシウム、アルミナ及びシリカを含む無機物
質の有意量を含み、これらはガス化反応器中で無機酸化物（「灰」）を形成する。カリウ
ム及び他のアルカリ金属は、約５００～６００℃より上の温度で灰中のアルミナ及びシリ
カと反応して不溶性アルカリアルミノシリケートを形成することがある。この形態では、
アルカリ金属は、実質的に水不溶性であり、触媒として不活性である。石炭ガス化反応器
中の残留物の蓄積を回避するため、チャーの固形物パージ(solid purge of char)、すな
わち、灰、未反応の炭素質物質、及び種々のアルカリ金属化合物（水溶性及び水不溶性の
両方）からなる固形物を常に回収する。好ましくは、アルカリ金属をチャーから回収し、
すべての未回収触媒を一般に触媒補充流によって補う。供給原料中にあるアルミナ及びシ
リカが多いほど、アルカリ金属の回収率を高める費用が増える。
【００３８】
　本発明による粒状組成物を製造することによって、粒状組成物の灰含量は、石炭供給源
中の微粒子及び／又は出発灰の比率に応じて、例えば、約２０質量％若しくはそれ未満、
又は約１５質量％若しくはそれ未満、又は約１０質量％若しくはそれ未満となるように選
ぶことができる。別の実施態様において、生成した粒状組成物は、粒状組成物の質量に基
づき、約５質量％から、又は約１０質量％から、約２０質量％まで、又は約１５質量％ま
での範囲の灰含量を含むことができる。別の実施態様において、粒状組成物の灰は、灰の
質量に基づき、約２０質量％未満、又は約１５質量％未満、又は約１０質量％未満、又は
約８質量％未満、又は約６質量％未満のアルミナを含むことができる。ある実施態様にお
いて、生成した粒状組成物は、粒状組成物の質量に基づき、約２０質量％未満の灰を含む
ことができ、その際、粒状組成物の灰は、灰の質量に基づき、約２０質量％未満のアルミ
ナ、又は約１５質量％未満のアルミナを含む。
【００３９】
　粒状組成物中のこのような低いアルミナ値は、ガス化プロセス中におけるアルカリ触媒
の損失を減らすことができる。典型的に、アルミナは、アルカリ供給源と反応して、例え
ばアルカリアルミネート又はアルミノシリケートを含む不溶性のチャーが得られる。この
ような不溶性のチャーは、触媒回収の低下（すなわち触媒損失の増加）を招くことがあり
、そのため、全ガス化プロセスにおいて補充触媒のさらなる費用が必要となり、これにつ
いては後で議論する。
【００４０】
　さらに、生成した粒状組成物は、有意により高い炭素％、さらにｂｔｕ／ｌｂ値及び粒
状組成物の単位質量当たりのメタン生成物を有することができる。ある実施態様において
、生成した粒状組成物は、石炭及びペットコークの合わせた質量に基づき、約７５質量％
から、又は約８０質量％から、又は約８５質量％から、又は約９０質量％から、約９５質
量％までの範囲の炭素含量を有する。
【００４１】
粒状組成物の製造方法
　粒状組成物の製造に使用するための石油コークス及び石炭供給源は、ガス化用の粒状組
成物を製造するための最初の処理が必要となりうる。例えば、石油コークス及び石炭のよ
うな２つ又はそれ以上の炭素質物質の混合物を含む粒状組成物を用いる場合、石油コーク
ス及び石炭は、別々に処理して触媒を少なくとも石炭部分に加え、続いて混合する。
【００４２】
　粒状組成物用の石油コークス及び石炭供給源は、衝撃破砕及び湿式若しくは乾式粉砕の
ような当分野で知られているあらゆる方法に従って、別々に破砕及び／又は粉砕してそれ
ぞれの微粒子を得ることができる。石油コークス及び石炭物質を破砕及び／又は粉砕する
ために使用する方法に応じて、生成した微粒子は、分粒して（すなわち、大きさによって
分ける）適切な供給原料を提供する必要がありうる。
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【００４３】
　当業者に知られているあらゆる方法は、微粒子の分粒に用いることができる。例えば、
分粒は、スクリーニング又はスクリーン若しくは多くのスクリーンを通して微粒子を通過
させることによって実施することができる。スクリーニング装置は、グリドル(grizzlies
)、バースクリーン、及びワイヤーメッシュスクリーンを含むことができる。スクリーン
は、静的であるか又はスクリーンを振盪若しくは振動させる機構を組み込むことができる
。別法として、分級は、石油コークス及び石炭微粒子を分けるために用いることができる
。分級装置は、鉱石選別器、ガスサイクロン、液体サイクロン、レーキ分級器、回転トロ
ンメル又は流動化分級器を含むことができる。また、石油コークス及び石炭は、粉砕及び
／又は破砕する前に分粒又は分級することができる。
【００４４】
　石油コークス及び石炭供給源の品質に応じてさらなる供給原料の処理工程が必要となり
うる。高水分の石炭は、破砕する前に、乾燥を必要とすることがある。一部の粘結炭は、
ガス化反応器の操作を単純化するために部分酸化を必要とすることがある。イオン交換部
位に欠損のある石炭供給原料は、前処理してさらなるイオン交換部位を生成し、触媒の装
填及び／又は結合を促進することができる。このような前処理は、イオン交換できる部位
を生成する及び／又は供給原料の多孔性を高める当分野に知られているあらゆる方法によ
って実施することができる（例えば、前に組み込まれたＵＳ４４６８２３１及びＧＢ１５
９９９３２参照）。多くの場合、前処理は、当分野に知られているあらゆる酸化剤を用い
て酸化的やり方で実施される。
【００４５】
　典型的には、石炭を湿式粉砕し、そして分粒（例えば、２５～２５００ミクロンの粒子
サイズ分布に）し、それから湿潤ケークの粘稠度までその遊離水を排出する（すなわち、
脱水する）。湿式粉砕、分粒、及び脱水のための適切な方法の例は、当業者に知られてお
り、これは前に組み込まれた米国特許出願第１２／１７８，３８０号（２００８年７月２
３日出願）に記載されている。
【００４６】
　本明細書の一実施態様に従って湿式粉砕により形成された石炭微粒子の濾過ケークは、
約４０％～約６０％、約４０％～約５５％、又は５０％未満の範囲の水分含量を有するこ
とができる。脱水して湿式粉砕された石炭の水分含量は、特定の石炭タイプ、粒子サイズ
分布、及び使用する特定の脱水装置に左右されることは当業者に知られている。
【００４７】
　続いて、石炭微粒子を処理してそれに少なくとも第１の触媒（例えばガス化触媒）と結
合させる。場合によっては、第２の触媒成分（例えば共触媒）を石炭微粒子に供給するこ
とができ；このような場合、石炭微粒子は、別々の処理工程で処理して第１の触媒及び第
２の触媒を得ることができる。例えば、第１のガス化触媒（例えばカリウム及び／又はナ
トリウム供給源）を石炭微粒子に供給し、続いて個々に処理してカルシウムガス化共触媒
供給源を石炭に供給することができる。別法として、第１及び第２の触媒を１回の処理で
混合物として供給することができる（前に組み込まれたＵＳ２００７／００００１７７Ａ
１参照）。
【００４８】
　当業者に知られているあらゆる方法を用いて１つ又はそれ以上のガス化触媒を石炭微粒
子と結合させることができる。このような方法としては、固体触媒供給源と混合すること
及び触媒を石炭微粒子に含浸させることが含まれるが、これらに制限されるわけではない
。当業者に知られているいくつかの含浸方法を使用してガス化触媒を組み込むことができ
る。これらの方法としては、初期浸潤含浸(incipient wetness impregnation)、蒸発含浸
、真空含浸、浸漬含浸、イオン交換、及びそれらの方法の組み合わせが含まれるが、これ
らに制限されるわけではない。ガス化触媒は、触媒の溶液（例えば水性）と共にスラリー
化することによって石炭微粒子に含浸することができる。
【００４９】
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　石炭微粒子を触媒及び／又は共触媒の溶液でスラリー化する場合、生成したスラリーを
脱水して典型的には、湿潤ケークとして、再び触媒化された石炭微粒子を供給することが
できる。石炭微粒子をスラリー化するための触媒溶液は、新たな若しくは補充触媒及びリ
サイクル触媒又は触媒溶液（以下の）を含む、本方法におけるあらゆる触媒供給源から製
造することができる。触媒化された石炭微粒子の湿潤ケークを得るためにスラリーを脱水
する方法としては、濾過（重力又は真空）、遠心分離及び流体加圧(fluid press)が含ま
れる。
【００５０】
　触媒がイオン交換を経て石炭微粒子に結合された、触媒化された炭素質供給原料を供給
するための、石炭微粒子をガス化触媒と合わせるのに適切な１つの特定の方法は、前に組
み込まれた米国特許出願第１２／１７８，３８０号（２００８年７月２３日出願）に記載
されている。イオン交換機構による触媒装填は、最大化され（石炭用に具体的には開発さ
れた吸着等温式に基づく）、そして細孔内のものを含む、湿潤して保持されたさらなる触
媒は、全触媒目標値が制御されたやり方で得られるように制御される。このような装填に
より、湿潤ケークとして触媒化された石炭微粒子が得られる。触媒装填され、そして脱水
された湿潤石炭ケークは、典型的に、例えば、約５０％の水分を含む。装填された触媒の
全量は、溶液中の触媒成分の濃度を調節するだけでなく、接触時間、温度及び方法によっ
て制御され、これは、出発石炭の特徴に基づき、関連分野の当業者によって容易に決定す
ることができる。
【００５１】
　別法として、スラリー化された石炭微粒子を、流動床スラリー乾燥器（すなわち液体を
気化するために過熱水蒸気で処理する）で乾燥させるか、又は溶液を蒸発させて乾燥触媒
化された石炭微粒子を得ることができる。
【００５２】
　触媒装填された石炭組成物は、例えば、石炭の酸性官能基においてイオン交換された触
媒として、石炭基材(coal matrix)と結合して装填された、約５０％を超える、約７０％
を超える、約８５％を超える、又は約９０％を超える触媒の全量を典型的に含む。石炭微
粒子と結合して装填された全触媒のパーセンテージは、当業者に知られている方法に従っ
て測定することができる。
【００５３】
　個々の石油コークス微粒子及び触媒化された石炭微粒子は、適切に合わせて、前に議論
したように、例えば全触媒装填又は粒状組成物の他の品質を制御することができる。個々
の微粒子の適切な比率は、供給原料の品質と同様に粒状組成物の所望の性質に左右される
。例えば、石油コークス微粒子及び触媒化された石炭微粒子は、前に議論したように所定
の灰を有する粒状組成物が得られるような比率で合わせることができる。
【００５４】
　個々の石油コークス粒子及び触媒化された石炭微粒子は、混練、及び縦型若しくは横型
ミキサー、例えば、一若しくは二軸、リボン、又はドラムミキサーを含むが、これらに制
限されない当業者に知られているあらゆる方法によって合わせることができる。粒状組成
物は、将来的な使用のために貯蔵することができ、又はガス化反応器へ導入するために供
給操作に移すことができる。粒状組成物は、当業者に知られているあらゆる方法、例えば
、スクリューコンベヤー又は空気輸送に従って貯蔵又は供給操作に運ぶことができる。
【００５５】
触媒ガス化方法
　本明細書の粒状組成物は、石油コークス及び石炭をメタンのような可燃性ガスに転換す
るための統合型ガス化方法(integrated gasification process)において特に有用である
。このような方法のためのガス化反応器は、高い圧力及び温度で典型的に運転され、必要
な温度、圧力、及び供給原料の流速を維持しながら、ガス化反応器の反応領域へ粒状組成
物の導入が必要である。当業者は、スターフィーダー、スクリューフィーダー、回転ピス
トン及びロックホッパーを含む、高い圧力及び／又は温度環境に供給原料を供給するため
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の供給システムに精通している。供給システムは、交互に用いられるロックホッパーのよ
うな２つ又はそれ以上の圧力平衡要素を含むことができることを理解しなければならない
。
【００５６】
　場合によっては、粒状組成物は、ガス化反応器の操作圧力より上の圧力条件で製造する
ことができる。従って、粒状組成物はさらに加圧することなくガス化反応器中に直接通過
させることができる。
【００５７】
　適切なガス化反応器としては、向流固定床、並流固定床、流動床、噴流式、及び移動床
反応器が含まれる。
【００５８】
　粒状組成物は、少なくとも約４５０℃、又は少なくとも約６００℃若しくはそれ以上、
約９００℃まで、又は約７５０℃まで、又は約７００℃までの中程度の温度；及び少なく
とも約５０ｐｓｉｇ、又は少なくとも約２００ｐｓｉｇ、又は少なくとも約４００ｐｓｉ
ｇ、約１０００ｐｓｉｇまで、又は約７００ｐｓｉｇまで、又は約６００ｐｓｉｇまでの
圧力で特にガス化に有用である。
【００５９】
　粒状組成物の加圧及び反応のためにガス化反応器に使用されるガスは、典型的に蒸気、
及び場合により、酸素又は空気を含み、そして当業者に知られている方法に従って反応器
に供給される。例えば、当業者に知られている蒸気ボイラーはいずれも反応器に蒸気を供
給することができる。このようなボイラーは、例えば、微粉炭、バイオマスなど、及び粒
状組成物の製造操作から排除された炭素質物質（例えば、微粉、前出）を含むがこれらに
制限されないあらゆる炭素質物質を用いることにより駆動することができる。また、蒸気
は、反応器からの排出物が水供給源と熱交換して蒸気を発生する燃焼タービンに接続され
た二次的なガス化反応器からも供給することができる。
【００６０】
　他の処理操作からのリサイクルされた蒸気もまた反応器に蒸気を供給するために使用す
ることができる。例えば、前に議論したように、スラリー化された粒状組成物を流動床ス
ラリー乾燥器で乾燥する場合、蒸発により生成した蒸気をガス化反応器に供給することが
できる。
【００６１】
　触媒的石炭ガス化反応に必要な少量の入熱は、当業者に知られているあらゆる方法によ
り蒸気及びリサイクルガスのガス混合物を過熱してガス化反応器に供給することによって
供給することができる。１つの方法では、ＣＯ及びＨ2の圧縮されたリサイクルガスを蒸
気と混合し、生成した蒸気／リサイクルガス混合物をガス化反応器流出液との熱交換によ
ってさらに過熱し、続いてリサイクルガス炉中で過熱することができる。
【００６２】
　メタン改質装置(methane reformer)には、熱的に中立な(thermally neutral)（断熱）
条件下で反応の実行を保証するため反応器に供給されたリサイクル一酸化炭素及び水素を
補充するプロセスが含まれうる。このような場合、メタンを、以下のように、メタン生成
物から改質装置に供給することができる。
【００６３】
　記載された条件下での粒状組成物の反応では、典型的に、粗生成物ガス及びチャーが得
られる。本方法中にガス化反応器で製造されたチャーは、通常、サンプリング、パージ、
及び／又は触媒回収のためガス化反応器から除去される。チャーを除去する方法は、当業
者によく知られている。例えば、ＥＰ－Ａ－０１０２８２８によって教示されたような方
法を使用することができる。チャーは、ロックホッパーシステムを通してガス化反応器か
ら定期的に回収することができるが、他の方法も当業者に知られている。方法は、原料物
質の費用を減らすため、そして触媒ガス化方法の環境影響を最小限にするために固形物パ
ージからアルカリ金属を回収するために開発された。
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【００６４】
　チャーは、リサイクルガス及び水でクエンチすることができ、そしてアルカリ金属触媒
の抽出及び再利用のために触媒リサイクル操作に導かれる。特に有用な回収及びリサイク
ル方法は、ＵＳ４４５９１３８、並びに前に組み込まれたＵＳ４０５７５１２、ＵＳ２０
０７／０２７７４３７Ａ１、“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVERY OF ALKA
LI METAL FROM CHAR”と題する米国特許出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号Ｆ
Ｎ－０００７ ＵＳ ＮＰ１）、“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVERY OF AL
KALI METAL FROM CHAR”と題する米国特許出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番号
ＦＮ－００１４ ＵＳ ＮＰ１）、“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVERY OF 
ALKALI METAL FROM CHAR”と題する米国特許出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人整理番
号ＦＮ－００１５ ＵＳ ＮＰ１）、及び“CATALYTIC GASIFICATION PROCESS WITH RECOVE
RY OF ALKALI METAL FROM CHAR”と題する米国特許出願第＿＿＿＿＿＿＿＿＿号（代理人
整理番号ＦＮ－００１６ ＵＳ ＮＰ１）に記載されている。さらなる方法の詳細について
は、それらの文書を参照することができる。
【００６５】
　ガス化反応器から出る粗生成物ガス排出物は、ガス化反応器の一部を通過することがで
き、これは離脱領域として役立ち、ここでは、ガス化反応器を出るガスによって連行され
るには重すぎる粒子（すなわち、微粉）が流動床に戻る。離脱領域は、ガスから微粉及び
微粒子を除去するための１つ又はそれ以上の内部のサイクロン分離器又は類似のデバイス
を含むことができる。離脱領域を通して通過してガス化反応器を出るガス排出物は、一般
に、ＣＨ4、ＣＯ2、Ｈ2及びＣＯ、Ｈ2Ｓ、ＮＨ3、未反応の蒸気、連行された微粉（entra
ined fines）、並びに他の不純物、例えばＣＯＳを含む。
【００６６】
　次いで、微粉が除去されたガス流は、熱交換器を通過させてガスを冷却し、そして回収
された熱を用いてリサイクルガスを予熱して高圧蒸気を生成することができる。残留物に
連行された微粉は、外部サイクロン分離器、続いてベンチュリスクラバーのようないずれ
かの適切な手段によって除去することができる。回収された微粉は、アルカリ金属触媒を
回収するために処理することができる。
【００６７】
　ベンチュリスクラバーから出るガス流は、ＣＯＳ除去（サワー法(sour process)）のた
めＣＯＳ加水分解反応器に供給することができ、そして熱交換器中で冷却して残留熱を回
収した後、アンモニア回収のためのスクラバーに入り、少なくともＨ2Ｓ、ＣＯ2、ＣＯ、
Ｈ2、及びＣＨ4を含む洗浄されたガスが得られる。ＣＯＳ加水分解の方法は、当業者に知
られており、例えば、ＵＳ４１００２５６を参照のこと。
【００６８】
　洗浄されたガスからの残留熱を用いて低圧の蒸気を生成することができる。スクラバー
水及びサワー法の凝縮液を処理してストリッピングし、そしてＨ2Ｓ、ＣＯ2及びＮＨ3を
回収することができ；このような方法は、当業者によく知られている。ＮＨ3は、水溶液
（例えば２０質量％）として典型的に回収することができる。
【００６９】
　続いて、酸性ガス除去法を用いてガスの溶媒処理を含む物理的吸収法によって洗浄され
たガス流からＨ2Ｓ及びＣＯ2を除去して洗浄されたガス流を得ることができる。このよう
な方法は、洗浄されたガスを溶媒、例えばモノエタノールアミン、ジエタノールアミン、
メチルジエタノールアミン、ジイソプロピルアミン、ジグリコールアミン、アミノ酸のナ
トリウム塩の溶液、メタノール、熱炭酸カリウム又は同様のものと接触させることを含む
。１つの方法は、２つのトレイン(train)を有するSelexol(R) (UOP LLC, Des Plaines, I
L USA)又はRectisol(R) (Lurgi AG, Frankfurt am Main, Germany)溶媒の使用を含むこと
ができ；各トレインは、Ｈ2Ｓ吸収剤及びＣＯ2吸収剤からなる。Ｈ2Ｓ、ＣＯ2及び他の不
純物を含む使用済みの溶媒は、使用済みの溶媒を蒸気も若しくは他のストリッピングガス
と接触させて不純物を除去することを含むか又はストリッパーカラムを通して使用済みの
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溶媒を通過させることにより当業者に知られているあらゆる方法によって再生することが
できる。回収された酸性ガスは、硫黄回収処理に送ることができる。生成した洗浄された
ガス流は、主にＣＨ4、Ｈ2、及びＣＯ、並びに通常、少量のＣＯ2及びＨ2Ｏを含む。酸性
ガス除去及びサワー水ストリッピングから回収されたすべてのＨ2Ｓは、クラウス法を含
む当業者に知られているあらゆる方法によって元素状硫黄に転換することができる。硫黄
は、溶融液として回収することができる。
【００７０】
　洗浄されたガス流は、低温蒸留及びモレキュラーシーブ又はセラミック膜の使用を含む
がこれらに制限されない当業者に知られたあらゆる適切なガス分離法によってさらに処理
してＣＨ4を分離して回収することができる。洗浄されたガス流からＣＨ4を回収するため
の１つの方法としては、残留Ｈ2Ｏ及びＣＯ2を除去するためのモレキュラーシーブ吸収剤
とＣＨ4を分別して回収する低温蒸留との併用使用が含まれる。典型的に、ガス分離方法
によって２つのガス流、メタン生成物流及び合成ガス流（Ｈ2及びＣＯ）を生成すること
ができる。合成ガス流は、圧縮してガス化反応器にリサイクルすることができる。必要に
応じて、メタン生成物の一部は、前に議論したように、改質装置に導くことができ、及び
／又はメタン生成物の一部は、植物燃料として用いることができる。
【００７１】
　本明細書に記載された方法では、例えば、別の方法では技術的に困難であり、操作する
ことが不経済である高灰の亜炭を都合よく使用することができる。亜炭を単独で処理する
と、特定の（すなわち単位質量当たりの値）炭素転換率が非常に低く、そして触媒量が非
常に高く、触媒回収率が低い。石油コークス単独の処理では、非常に高い理論上の炭素転
換率（例えば９８％）を有することができるが、床組成の維持、ガス化反応器における床
の流動化、可能な液相の制御並びにガス化反応器及びチャー回収における床の凝集に関し
ては、それ自体課題がある。本明細書に記載された方法及び粒状組成物は、上記の欠点を
回避し、そして高灰の亜炭及び高硫黄コークスにとって経済的であり、そのため商業的に
実現性がある方法を可能にする。
【実施例】
【００７２】
実施例１
亜炭－石油コークス粒状組成物
　残油ペットコーク（resid petcoke）及び高灰石炭(Beulah, ND)のサンプルを得、そし
て以下のように処理した。受け入れたままの石油コークス及び／又は石炭(Beulah, ND)を
ジョークラッシャー(jaw-crushed)により自由流動状態(free-flowing state)にし、続い
て注意深い段階破砕により過度の微粉生成を防ぎ、そして約０．８５～約１．４ｍｍの範
囲の粒子サイズを有する物質の量を最大にした。
【００７３】
　残油ペットコークサンプルの分析により以下のような結果を得た：水分０．２２質量％
、灰０．２８質量％（近似分析）；炭素８８．８１パーセント、硫黄５．８９パーセント
及びｂｔｕ／ｌｂ値１５，２１０。残油ペットコークの灰成分は、主としてバナジウム及
び酸化ニッケルを、より少量の他の成分と共に含有する。
【００７４】
　Beulah, ND石炭サンプルの分析から以下の結果を得た：水分３５．５８質量％、灰２０
．８７質量％（近似分析）；炭素５６．９パーセント、硫黄１．２７パーセント及びｂｔ
ｕ／ｌｂ値６，６８０。Beulah, ND石炭の灰成分は、灰の質量に基づき、シリカ４１．９
パーセント及びアルミナ１６．６パーセントを含む。
【００７５】
　微粉砕されたBeulah, ND石炭をエルレンマイヤーフラスコに加え、そして水酸化カリウ
ムソーキング溶液を、スラリー形成フラスコに加えた。スラリー密度は、フラスコ中で約
２０質量％に維持した。フラスコ内の空気を窒素で置き替え、そしてフラスコを密閉した
。次いで、フラスコを振盪器浴（shaker bath）に置き、そして室温で４時間撹拌した。



(15) JP 2011-508066 A 2011.3.10

10

20

処理した石炭を、約＋３２５メッシュサイズを有する振動スクリーン上でフィルタリング
することによって脱水して触媒装填された湿潤石炭ケークを得た。触媒装填された湿潤石
炭ケークを石油コークス微粒子と一緒に混練して乾燥基準において石油コークス対石炭比
１：１を有する粒状組成物を得た。
【００７６】
　石油コークスと、触媒処理されたBeulah, ND石炭との１：１ブレンドを含む粒状組成物
では、以下の結果を得た：灰１０．５８質量％（近似分析）；炭素７２．８６パーセント
、硫黄３．５８パーセント及びｂｔｕ／ｌｂ値１２，４４５。５０／５０ブレンドの灰成
分は、灰の質量に基づき、シリカ４１．４１パーセント及びアルミナ１６．４１パーセン
トを含む。
【００７７】
実施例２
亜炭－石油コークス粒状組成物のガス化
実施例１からの１：１粒状組成物及び触媒処理されたBeulah, ND石炭のみを含むサンプル
のガス化を、石英反応器を含む高圧装置中で行なった。各サンプル１００ｍｇを反応器中
に保持された白金セル中に別々に入れ、そしてガス化した。典型的なガス化条件：全圧１
．０ＭＰａ；高純度アルゴン雰囲気中のＨ2Ｏの分圧０．２１ＭＰａ；温度、７５０℃～
９００℃；及び反応時間２～３時間。
【００７８】
　炭素転換率は、実施例１のサンプルについては８８．４％、そして触媒処理されたBeul
ah, ND石炭のみを含むサンプルについては７１％であると評価された。さらに、実施例１
のサンプルでは、２１，４１０ｓｃｆ／トンのメタン製造が評価されたのに対して、触媒
処理されたBeulah, ND石炭のみについては１３，９６３ｓｃｆ／トンであった。実施例１
のサンプルに必要な触媒量は、１３．５質量％であると評価されたのに対して触媒処理さ
れたBeulah, ND石炭のサンプルについては２６．６％であった。
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