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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　コークス用原料炭の粘結性を補填するために該コークス用原料炭に配合して用いるコー
クス用粘結材の製造方法において、
　非粘結性一般炭を、水素化重質溶剤存在下、管型反応器および槽型反応器をこの順に用
いて２段階水素化反応させて粘結性を有する重質成分に転換することを特徴とするコーク
ス用粘結材の製造方法。
【請求項２】
　前記管型反応器での反応を温度３５０℃～４００℃、反応時間６０秒～３００秒で、前
記槽型反応器での反応を温度３５０℃～４００℃、反応時間１０分～６０分でそれぞれ行
うことを特徴とする請求項１記載のコークス用粘結材の製造方法。
【請求項３】
　前記水素化重質溶剤が、芳香族性指数０．５～０．６、沸点２２０℃～５４０℃の重質
油および前記コークス用粘結材をコークス用原料炭に配合して乾留する際に発生するコー
ルタール中の沸点２２０℃～５４０℃の重質留分を原料とし、芳香族性指数０．５以下に
水素化処理したもののうちの少なくともいずれかひとつであることを特徴とする請求項１
記載のコークス用粘結材の製造方法。
【請求項４】
　前記非粘結性一般炭１０質量％～６０質量％に対して前記水素化重質溶剤を９０質量％
～４０質量％配合して反応に供することを特徴とする請求項１記載のコークス用粘結材の
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製造方法。
【請求項５】
　前記非粘結性一般炭１００質量部に対して鉄系触媒を１質量部以下添加して反応に供す
ることを特徴とする請求項１～４のいずれか１項に記載のコークス用粘結材の製造方法。
【請求項６】
　槽型反応器にコークス炉ガスを送入し、０．５ＭＰａ～１．５ＭＰａの圧力下、水素お
よび一酸化炭素雰囲気で反応させることを特徴とする請求項１～５のいずれか１項に記載
のコークス用粘結材の製造方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、コークス用原料炭の粘結性を補填するためにコークス用原料炭に配合して用
いるコークス用粘結材の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　コークス製造に用いられる原料炭（以下、これをコークス用原料炭ということがある。
）は、強粘結炭と呼ばれる粘結性を示す瀝青炭を使用することが不可欠である。
　しかしながら、このような強い粘結性を示すコークス用原料炭は、電力用一般炭に比較
して資源量に制約があり高価格である。
【０００３】
　このため、粘結性の不足する石炭を原料炭に用いることを可能とするべく、石炭系や石
油系のピッチを粘結性を補填する粘結材として原料炭に配合する技術が広く知られている
。
　前者の石炭系ピッチは、粘結炭を乾留して得られるコールタールを原料とするコールタ
ールピッチであり、後者の石油系ピッチとしては、プロパン脱瀝アスファルト（ＰＤＡ）
、アスファルトピッチ（ＡＳＰ）等が知られている。
　石油系ピッチは一般に硫黄含有率が高いこと、また化学構造的な特徴からみた石炭との
馴染みの良否の点から、石油系ピッチに比べて石炭系ピッチの方が優れるとされている。
　この種の技術は種々のものが提案されており、枚挙にいとまがない。
【０００４】
　一方、低価格で資源量が莫大な亜瀝青炭および褐炭等の粘結性の低い一般炭（以下、こ
れを非粘結性一般炭ということがある。）を原料として粘結材を製造する技術も検討され
ている。
　例えば、一般炭を、鉄系の使い捨て触媒の存在下、４２０℃以上の温度、７０気圧以上
の高圧で水素添加反応させる技術があり、その代表例としてアメリカのＳＲＣ－Ｉプロセ
スが知られている（例えば特許文献１、非特許文献１参照。）。
【特許文献１】特開昭５８－２４３０１号広報
【非特許文献１】鉄鋼便覧、第II巻　製銑・製鋼、１９８２年１２月２５日発行、ｐ２１
２
【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、上記ＳＲＣ－Ｉプロセスは、高温、高圧下での反応であるため装置費が
高く、さらに高度に水素化分解反応が進行するため、液化油とメタン等の炭化水素ガスも
副生し、主製品の粘結材収率が５０％程度に止まるなどの問題がある。また、高価な水素
の消費量が多く、さらにまた脱灰工程のコストがかかるなどの問題もある。このため、こ
の方法は、現在も商業化には至っていない。
【０００６】
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　本発明は、上記の課題に鑑みてなされたものであり、粘結性の低い一般炭を原料とする
新規で好適なコークス用粘結材の製造方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　非粘結性一般炭からコークス用粘結剤の製造方法における課題を再度まとめると、（１
）製造装置費の低減、（２）反応に使用する水素消費量の低減、そして（３）粘結材収率
向上の三つである。本発明者等は、これらの課題を同時に解決する手段について種々検討
の結果、水素化重質溶剤を用いた２段階熱分解水素化反応によって初めて達成可能である
ことに想到し、本発明を完成した。
【０００８】
　上記目的を達成するために、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、コークス用
原料炭の粘結性を補填するために該コークス用原料炭に配合して用いるコークス用粘結材
の製造方法において、
　非粘結性一般炭を、水素化重質溶剤存在下、管型反応器および槽型反応器をこの順に用
いて２段階水素化反応させて粘結性を有する重質成分に転換することを特徴とする。
【０００９】
　また、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、前記管型反応器での反応を温度３
５０℃～４００℃、反応時間６０秒～３００秒で、前記槽型反応器での反応を温度３５０
℃～４００℃、反応時間１０分～６０分でそれぞれ行うことを特徴とする。
【００１０】
　また、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、前記水素化重質溶剤が、芳香族性
指数０．５～０．６、沸点２２０℃～５４０℃の重質油および前記コークス用粘結材をコ
ークス用原料炭に配合して乾留する際に発生するコールタール中の沸点２２０℃～５４０
℃の重質留分を原料とし、芳香族性指数０．５以下に水素化処理したもののうちの少なく
ともいずれかひとつであることを特徴とする。
【００１１】
　また、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、前記非粘結性一般炭１０質量％～
６０質量％に対して前記水素化重質溶剤を９０質量％～４０質量％配合して反応に供する
ことを特徴とする。
【００１２】
　また、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、前記非粘結性一般炭１００質量部
に対して鉄系触媒を１質量部以下添加して反応に供することを特徴とする。
【００１３】
　また、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、槽型反応器にコークス炉ガスを送
入し、０．５ＭＰａ～１．５ＭＰａの圧力下、水素および一酸化炭素雰囲気で反応させる
ことを特徴とする。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、非粘結性一般炭を、水素化重質溶剤存在
下２段階水素化反応させて、粘結材となる重質成分を得るため、粘結性の低い一般炭を原
料とする新規で好適なコークス用粘結材の製造方法を提供するものである。
　また、本発明に係るコークス用粘結材の製造方法によれば、製造装置の費用が安価で、
反応に使用する水素消費量が少ないこと等により製造費用が安価で、かつ粘結材収率が高
い。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１５】
　本発明に係るコークス用粘結材の製造方法について、以下に説明する。
【００１６】
　本発明に係るコークス用粘結材の製造方法は、非粘結性一般炭を原料に管型反応器にお
ける急速加熱短時間反応を１段目、槽型反応器における長時間反応を２段目とする２段階
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熱分解水素化反応により、粘結性を有する重質成分である粘結材に転換するものである。
　これにより、マイルドな反応温度とすることができるため、非粘結性一般炭の過度の分
解が抑制され、液化油や炭化水素ガスの生成はほとんど起こらない。また、このため、高
価な水素消費量は非粘結性一般炭１００質量部あたり１質量部以下に抑えられる。
　上記の作用機構により、副生成物の大部分は炭酸ガスと水であるため、粘結材の収率は
８０％程度にも達するばかりではなく、粘結材の性能として求められる軟化領域、粘度（
溶融粘度）、水素供与性、溶解力、炭化収率など全ての項目において従来のものと同等以
上の機能を発揮する。
【００１７】
　本発明に係るコークス用粘結材の製造方法について、図１に示す製造プロセス概略図を
参照して、さらに詳細に説明する。
【００１８】
　原料である非粘結性一般炭は、水素化重質溶剤と混合された状態で管型反応器１０に送
入される。このとき、非粘結性一般炭１０質量％～６０質量％に対して水素化重質溶剤を
９０質量％～４０質量％、好ましくは非粘結性一般炭３５質量％～４５質量％に対して水
素化重質溶剤を６５質量％～５５質量％、より好ましくは、非粘結性一般炭約４０質量％
程度に対して水素化重質溶剤を約６０質量％程度配合したものを管型反応器１０に供給す
る。
　ここで用いる水素化重質溶剤は、好ましくは、芳香族性指数０．５～０．６、沸点２２
０℃～５４０℃の重質油である。また、水素化重質溶剤は、コークス用粘結材をコークス
用原料炭に配合して乾留する際に発生するコールタール中の、好ましくは、沸点２２０℃
～５４０℃の重質留分を原料とし、好ましくは芳香族性指数０．５以下に水素化処理した
もの（コールタール重質油）であってもよい。あるいはまた、水素化重質溶剤は、これら
の重質油の混合物であってもよい。
　また、非粘結性一般炭１００質量部に対して微粉末使い捨て鉄系触媒を１質量部以下添
加して反応に供すると、より水素化反応が進行する。使用できる鉄系触媒としては、安価
な鉄鉱石から、パイライト（主成分ＦｅＳ２）、へマタイト（主成分Ｆｅ２Ｏ３）、リモ
ナイト（主成分ＦｅＯＯＨ）等が、また合成触媒からは、αオキシ水酸化鉄（αＦｅＯＯ
Ｈ）やγオキシ水酸化鉄（γ－ＦｅＯＯＨ）等が例示できる。
【００１９】
　管型反応器１０では、好ましくは、温度３５０℃～４００℃、反応時間６０秒～３００
秒、より好ましくは温度３８０～４００℃程度、反応時間２００秒程度の条件で急速加熱
する。
　管型反応器１０を出た混合物は槽型反応器１２で、好ましくは、温度３５０℃～４００
℃、反応時間１０分～６０分、より好ましくは、温度３７０～３９０℃程度、反応時間３
０分程度の十分な反応条件の下、一般炭の熱分解温度付近まで加熱する。これにより、炭
酸ガスと水を生成する。この時発生する熱分解フラグメントに対して水素化重質溶剤から
の発生期の活性水素が反応して、熱分解水素化反応が生じる。
　このとき、粘結材製造装置（図１中、実線で示す範囲）をコークス炉１４に隣接して設
ける場合は、コークス炉１４から発生するガス（ＣＯＧ）を槽型反応器１２に低圧送入す
ることで、水素源とすることができる。この場合、０．５ＭＰａ～１．５ＭＰａの圧力下
、水素および一酸化炭素雰囲気で反応させると好適である。
　槽型反応器１２で得られる石炭反応物は、連続的に抜き出されてフラッシュドラム１６
で炭酸ガスと水が分留される。
【００２０】
　炭酸ガスと水を分留した残りのフラッシュドラム１６の塔底油は、減圧蒸留塔１８にて
、例えば、塔底温度３１０℃～３５０℃、圧力５ｋＰａ～１５ｋＰａの条件で減圧重質油
を分留し、減圧蒸留塔１８の底部から粘結剤が抜き出される。
　減圧重質油は溶剤水素化反応塔２０へ送入され、水素で水素化されて、水素化重質溶剤
として循環使用される。
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　なお、粘結材製造装置がコークス炉１４に隣接する場合はコークス炉ガス（ＣＯＧ）中
の水素を減圧重質油の水素化に利用できる。
【００２１】
　減圧蒸留塔１８で得られる粘結材は、沸点範囲が常圧換算５００℃以上、軟化点が１５
０℃以上あり、硬ピッチに近い性状を有する。このため、粘結材製造装置をコークス工場
に併設する場合は、減圧蒸留塔１８からの粘結材をホットな溶融状態で石炭に添加するこ
とができ、省エネルギーとなる。ただし、この場合は、粘結材と石炭粒子を加熱下で混練
して両者が馴染むようにするための装置が必要になる。すなわち、冷却固化することなく
ニーダー２２で一般炭と混錬後、ミキサー２４で装入炭と配合してコークス炉１４へ装入
することによって、低価格一般炭の使用比率増大やコークス強度の向上などの効果がある
。これに対して、粘結材製造装置とコークス工場が隣接していない場合は、粘結材を冷却
固化させた後、コークス工場まで輸送し、適当な粒度に粉砕し、ニーダー２２を経由する
ことなくミキサー２４で一般炭と配合して、コークス炉１４への装入炭に添加する。これ
により、粘結性補填効果が享受できる。すなわち、低価格一般炭の使用比率増大やコーク
ス強度の向上などの効果がある。
【００２２】
　粘結材製造装置では、上記のように、コークス工場から大量に生成する水素を使用でき
るので、水素発生装置が不要である。また、コークス工場で発生する、水素化重質溶剤の
原料となるコールタールをそのまま利用できる。
また、粘結材製造装置をコークス工場に併設する場合は、コークス工場に既設の石炭のハ
ンドリング施設が完備しており、石炭の荷揚げ、輸送、配合などの装置を新たに設置する
必要がない、など多くの利点がある。
【実施例】
【００２３】
　タニトハルム炭（インドネシア産：亜瀝青炭）を原料とし、２段目反応温度として３７
０℃と３９０℃の二種類の代表的な反応条件で粘結材を製造した、実施例１および実施例
２の反応条件を表１に、および反応生成物の収率等を表２に、それぞれ示す。なお、表２
中、「ｄａｆ」はdry ash free（無水無灰ベース）の意味である。
【００２４】
【表１】

【００２５】
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【表２】

【００２６】
　実施例１の２段目反応温度が３７０℃の場合、比較例として示した実施例２の２段目反
応温度が３９０℃のより水素化反応が進行する場合と比較して、より水素消費量が少なく
、脱炭酸ガスと脱水反応の進行が低くなり、その結果として粘結材の収率がより高くなっ
ていることがわかる。
つぎに、原料として使用したタニトハルム炭と生成した粘結剤の元素分析値をそれぞれ表
３に示す。また、得られた粘結材を対炭あたり６質量％添加した装入炭および比較のため
に粘結材を無添加の装入炭をそれぞれ試験コークス炉にて所定の条件で乾留し、得られた
コークスのドラム強度指数を表４に示す。実施例１の２段目反応温度が３７０℃の場合、
実施例２の２段目反応温度が３９０℃の場合と比較して、水素分と酸素分が幾分高いが、
コークス強度の差はみられない。
【００２７】

【表３】

【００２８】
【表４】

【図面の簡単な説明】
【００２９】
【図１】本発明のコークス用粘結材の製造プロセスの概略図である。
【符号の説明】
【００３０】
　１０　管型反応器
　１２　槽型反応器
　１４　コークス炉
　１６　フラッシュドラム
　１８　減圧蒸留塔
　２０　溶剤水素化反応塔
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　２２　ニーダー
　２４　ミキサー

【図１】
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