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論文内容の要旨

本論文は，石炭の一段階接触液化に対して液化油を選択的かっ効率的に生産する高性能複合塩触媒q架

索と，二段階石炭液化における第一段階の高効率化ならびに第二段階に適用する触媒の選択性とその効果

に影響を及ぼす因子の解明を目的として行った研究をまとめたもので，八章から構成されているo

第一章の緒論では，本研究の目的と概要を述べている。

第二章では，従来殆ど検討されなかったMo C 13 と Ni C 1 2 等を含む種々の複合塩を液化触媒として

Wandoan亜涯青炭の液化に適用し. MoC13 -LiCi -KCl と NiC1 2 一LiCl -KC1 が従来高活性液

化触媒として知られている Z n C1 2 や Sn C1 2系複合塩よりも高い石炭転化活性とオイル選択性を示す優

れた新規触媒である乙とを見い出しているD

第三章では第二章で見い出したMoC1 3 -Li Cl -KC1 と Ni C12 -Li Ci -KC1 の両複合塩触媒を

用いて.低石炭化度のMor wel1褐炭と太平洋亜漉青炭の液化を行い，炭種と産炭地の異なる褐炭と亜涯

青炭の液化lと対する両触媒の適用性を確立している。また，液化油の~lH N MR 分析とモデル反応の結果

から，両複合塩触媒が高いオイル選択性と液化活性を示すのは乙れらが石炭液化を強く促進するものの，

過度な水素化分解を抑えるためである乙とを明らかにしている。

第四章において上記の両複合塩触媒による赤平漉青炭の液化を検討し，乙れらの新規触媒が涯青炭の液

化に対しても有効である乙とを明らかにしているD 更に乙れらの触媒反応系に水素供与性テトラリン溶媒

を添加すると，無溶媒時l乙比べ全水素消費量が低下したにもかかわらず，オイル収率と転化率が更に向上

することを見い出している。

第五章ではテトラリン存在下の石炭液化に対する上記の両触媒添加量の影響を調べ触媒添加量の増加
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につれてオイル収率が増加しテトラリンからの水素移動量が減少する乙と，並びに低い添加量では

N i C1 2 系触媒がMoC1 3 系よりも効果的であり.高い添加量では両触媒が同程度の効果を示すことを見

い出している。また，生成物分布と性状分析等から両複合塩触媒の作用特徴を明らかにしている o

第六章では，二段階石炭液化の第一段階として気相水素を使用せず.窒素ーテトラリン系中で短接触時

間熱分解型液化反応 (S C T-P L)を行い噌新規な第一段階法である S CT-P L の有効性を明らかに

している。次に，一段階液化に有効であったMoC1 3 系ないし NiC12 系複合塩触媒を用いてSCT-PL

から得た SRCの水素化分解を検討し，このような S CT-S R Cが高い反応性を示し，比較的容易に水

素化分解されることを明らかにしている。

第七章では. SCT-SRCの水素化分解に対する酸化物系 (NiO-Mo0 3 /AI 2 0 3 )および硫化

物系 (S-NiMo/AI 2 03 ) 担持触媒の効果を調べている。その結果酸化物系触媒は前章で検討した

塩化物系触媒と同程度の触媒効果を示すのに対し，硫化物系触媒はそれらのいずれよりも高活性であるこ

とを認めている。さらに，細孔径の異なる S-NiMo/AI 2 0 3 触媒を用いて SRCの反応を行い，細孔径

の大きい触媒がより効果的に反応を促進するなどの触媒孔径の影響に関する基礎知見を得ている。

第八章総括で=は.本研究で得られた主な結果と知見をまとめている。

論文の審査結果の要旨

本論文は，石炭の一段階液化に対する高性能触媒の開発と触媒特性の検討および二段階石炭液化の高効

率化と触媒の選択を目的とした研究の結果をまとめたもので，その主要な成果を要約すると次の通りであ

る。

(1) Wandoan 亜涯青炭の液化に対して. MoC1 3 と Ni Cli等を含む種々の複合塩の触媒効果を検討し

MoC1 3 一Li Ci -KCl と NiCI2 -LiCi-KCl両複合塩が高い触媒活性とオイル選択』性を示す優

れた新規触媒である乙とを見い出している。

(2) MoC1 3 系と Ni C 1 2 系両複合塩触媒を用いて，褐炭から涯青炭にわたる石炭の液化を検討し，炭種

と産炭地の異なる多種の石炭の液化に対する両新規触媒の有効性を確立しているo また• lHNMR に

よる液化油の分析とモデル反応結果から両複合塩触媒が高いオイル選択性を示すのは乙れらが過度な水

素化分解を抑えるためである乙とを明らかにしている。

(3) 上記の両複合塩触媒を用いた液化反応系に水素供与性テトラリン溶媒を添加すると，無溶媒時K比べ

全水素消費量が低下したにもかかわらず，オイル収率と転化率が更に向上する乙とを見い出している。

また，両触媒添加量の増加につれてオイル収率が著しく増加し，テトラリンからの水素移動量が減少す

ること，並びに低い添力[量では Ni C 1 2 系触媒がMoC 13系よりも効果的であり.高い添加量では両者

が同程度の効果を示す等，両触媒の作用特徴を明らかにしている。

(4) 石炭の二段階液化の第一段階として窒素ーテトラリン系中での短接触時間熱分解型液化反応(SCT

-P L) を提案し，新規な S CT-P L 法は低い水素消費で高い石炭転化率を与えることを見い出して
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いる。また S C T-P L から得た S RC (溶剤精製炭)が高い反応性を示し，比較的容易に水素化分解

されることを認めている。

(5) 種々の Mo系とNi 系触媒を用いてSRC の水素化分解を行い，硫化物系触媒は最も効果的である乙

とを認めている。またI S RC の軽質化において，同じ硫化物系触媒でも，細孔径の比較的大きい触媒

がより有効である乙とを示している。

以上の成果は，学術ならびに応用の両面において石炭液化触媒および高効率液化法の開発に貢献する

と乙ろが大きい。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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