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研究成果の概要：本研究では、石炭を無極性溶剤流通下、石炭が分解しない 350℃以下で抽出

することで、石炭分子の凝集構造を熱により緩和し、凝集構造中に取り込まれていた多くの低

分子成分を溶剤の溶解力で溶かし出すと同時に、溶剤の溶解力の温度依存性を利用して、抽出

された低分子成分を石油の精製のように分離精製（フラクショネーション）する技術を開発し

た。本法により、石炭を分解することなく分子量や化学構造の異なる６～８種の成分に分離す

ることに成功した。 
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１．研究開始当初の背景 

石炭は、その確認可採埋蔵量は約１兆トン
と言われ、可採年数は 200 年を超える化石資
源である。これは石油の可採年数約 40 年を
はるかに上回る。また、政情が不安定な中東
に集中している石油とは異なり、世界各地に
広く分布しているために日本にとって安定
供給可能な貴重な資源であると言える。近い
将来、石油の枯渇が懸念される中、また現在
においても原油価格が恒常的に高騰する中、
好む好まざるにかかわらず石炭を利用して

いかねばならないのは自明である。しかし、
現在日本で年間 1億 5千万トン輸入されてい
る石炭のほとんどは、発電もしくはコーク
ス・製鉄業に使われており、石油のように化
学原料としてはほとんど使用されていない。
石炭はエネルギー源として石油の代わりに
はなっても、化学原料源としての石油に取っ
て代われないのが現状である。 
石油を化学原料として利用できるのは、石

油が液体であるがゆえに蒸留操作によって
分離精製できるからである。石炭は非常に古
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くから使われており、転換方法としてガス化
や液化について数多くの研究がなされてき
たが、固体である石炭を石油の蒸留のように
分画する技術はない。もし、石炭を石油と同
じように均質な成分に効率的に分離するこ
とができれば、石油代替として貴重な石炭資
源を有効利用することができるようになる
と考えられる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、350℃以下の穏和な条件での

無極性溶剤による抽出を利用して、石油を蒸
留により分画するように、石炭を分子量の異
なる成分に分画する方法を開発する。種々の
石炭の分画、すなわちフラクショネーション
を実施し、得られたフラクションの性状を明
らかにするとともに、各フラクションの化学
原料や炭素材料源としての利用の可能性を
検討する。 
 
３．研究の方法 
(1) 試料 

試料として瀝青炭で強粘結炭のグレゴリ
ー炭 (GR) と非微粘結炭のウィットバンク
炭 (WT)、および褐炭であるロイヤン炭 (LY)
を用いた。これらの元素分析値を表 1に示す。 
 

表 1 試料の元素分析値 

 
 
 
 
 
(2) 実験方法 

図 1に抽出実験に用いた溶剤流通型抽出装
置の概略図を示す。0.5− 4  g の試料を
Swagelok 製の抽出器内の直径 11.2 mm、孔径
0.5 μm のフィルター上に充填し、溶剤のテ
トラリンを HPLC ポンプにより 1 ml/min で連
続的に抽出器に供給した。背圧弁を用いて、
系内の圧力を 10 MPa に調節した後、抽出器
部分を炉により 10℃/min で抽出温度まで昇
温し、その温度で 90 分保持した。抽出器の
温度で抽出された石炭中の成分は、抽出温度
では溶剤に溶解しているが、抽出器から出た
後室温まで冷やされる間に、その一部が固体
として析出する。このようにして析出した成
分を本報告書では析出物 (Deposit) と呼ぶ。
この析出物を抽出器の後流、背圧弁前に設け
られた 3 つのフィルター (孔径 15、7、0.5 
μm) により捕集した。これらのフィルター
を通過した析出物は室温でも溶剤に溶解し
ている成分とともに回収瓶に回収した。室温
で溶剤に溶解している成分をここでは溶解
成分 (Soluble) と呼ぶ。生成ガス (Gas) は
回収瓶に繋がれたガスバッグに捕集した。実
験終了後、抽出器を大量の水に浸して急冷し、 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 抽出実験装置の概略図 
 
系内の圧力を解放した。その後、流路を窒素
でパージし、反応系に残存する溶解液をすべ
て回収瓶に回収した。抽出器中に残る不溶残
渣 (Residue) と析出物もそれぞれを回収し、
これらに残存する溶剤を除くためベンゼン
で 3 回超音波洗浄してから、150℃で 5 時間
真空乾燥した後、重量を測定しそれぞれの収
率を求めた。ガスバッグに捕集した生成ガス 
(Gas) については、これをガスクロマトグラ
フで分析し、C6より分子量の小さい成分を定
量した。溶解成分の収率は、残渣、析出物、
ガスの収率から差によって求めた。 
以上の抽出操作を図 2に示すように段階的

に行い、石炭を 8種類のフラクションに分離
する。ここで、抽出分離される成分は便宜上、
溶剤に可溶な温度域で呼ぶことにする。例え
ば、150℃の抽出操作によって抽出される成
分のうち室温まで冷却されたときに不溶と
な り 固 体 と し て 析 出 す る 成 分 を
Frac.+25-150 、 150 ℃ で 不 溶 な 残 渣 を
Frac.+150 とする。なお、Frac.-25（室温で
溶剤に溶解する成分）については n-ヘキサン
を過剰に加えてその一部を析出させ、ヘキサ
ン不溶分 TS-HI、ヘキサン可溶分 HS 成分に分
離した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 石炭のフラクショネーションスキーム 

 

 Coal Ash
(Abbreviation) C H N O (diff.) H/C O/C [wt%, d.b.]

Gregory (GR) 83.9 5.4 1.2 9.5 0.77 0.08 6.4
Witbank (WT) 81.0 5.1 2.0 11.9 0.75 0.11 9.6
Loy Yang (LY) 66.9 4.7 0.7 27.7 0.84 0.31 1.5

Ultimate analysis [wt%, d.a.f.] Atomic ratio [-]
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４．研究成果 
(1) 石炭のフラクショネーション 

図 2に示した抽出操作の手順に従ってフラ
クショネーションを進めた結果、図 3に示す
収率で GR 炭、WT 炭、LY 炭ともに 6～8 種類
のフラクションに分離することができた。
350℃までの抽出操作で抽出された成分は GR
炭で 59%、WT 炭で 32%、LY 炭で 54%であった。
いずれの石炭においても Frac.-25 (HS) と 
Frac.+300-350が抽出物の7割前後を占めた。
褐炭の LY 炭の Frac.-25 の収率は、強粘結炭
GR 炭の 28%を上回る 33%にも達し、LY炭は比
較的多くの低分子成分を有している可能性
が示唆された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3 各フラクションの収率 

 
(2) 石炭フラクションの分子量分布 

提案法で得られた各石炭フラクションの
分子量分布を LDI-TOFMSを用いて測定した結
果を図 4に示す。まず、GR原炭の分子量分布
は、分子量 300 付近にピークを持つシャープ
な分布と、分子量 4500 付近にピークを持つ
ブロードな分布から成っている。GR 炭の
Frac.-25 には原炭の低分子側のピークに相
当する分子量 300付近にピークを持つシャー
プな分布のみが存在していた。GR 炭の
Frac.+200-250 には、原炭の高分子側の分布
に相当するピークが少し見られ、このピーク
は Frac.+250-300、Frac.+300-350 と抽出温
度が高くなるほどはっきりと見られるよう
になった。 

一方、WT 原炭中の成分は分子量 100 から
2000 に広く分布している。WT 炭の Frac.-25 
(HS) は、分子量 300 付近にピークを有して
分子量 800以下に分布する成分であることが
わかる。WT炭のFrac.+200-250では、Frac.-25 
(HS) の分布よりも少し大きい分子量 400 付
近にピークを有する分布であった。明らかに、
抽出温度が高い成分ほど、分子量分布は原炭
中に存在する成分の分子量の大きいほうへ
シフトしていることがわかる。これらの結果
は、本法が異なる分子量の成分から成る原炭
を分解することなく分離抽出できているこ

とを示しており、本法において抽出温度を選
べば、必要な分子量分布を有する成分を選択
的に取り出すことが可能であることを示唆
している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 各フラクションの分子量分布 

 
(3) 石炭フラクションの軟化溶融挙動 
得られた石炭フラクションを有効利用す

る上で、その熱軟化溶融挙動を知ることは非
常に重要である。ここでは、熱機械分析を用
いてこれを評価した。3 種類の石炭から得ら
れたフラクションを窒素気流下において、
10°C/min で昇温したときの熱機械分析曲線 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 各フラクションの熱機械分析曲線 
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を図 5に示す。図横軸は、ロッドの位相変化
を初期試料厚みで規格化した値である。これ
が-1 近くに到達している場合、その温度域で
試料が溶融しロッドが試料を押しのけてセ
ル底に到達したことを意味する。図より、3
つの石炭から得られた Frac.+350以外のフラ
クションは完全に溶融した。GR 炭、WT 炭と
もに、抽出されたフラクションが溶融してロ
ッドに押しのけられる温度域は、抽出温度が
高いほど高くなった。この結果は、抽出温度
の異なるフラクションが異なる分子量分布
を有するという結果と一致する。一方、LY 炭
から抽出されたフラクションは 200°C 程度の
比較的低温で溶融し、フラクション間の差は
分子量分布同様小さかった。 
 
(4) 石炭フラクションからのメソフェーズ
生成 

分子量が比較的揃っており顕著な軟化溶
融性を持つというフラクションの特徴を活
かし、抽出物から高性能炭素材料の前駆体と
して重要なメソフェーズの調製できるかど
うかを検討した。 

熱機械分析において 900°C で得られたチャ
ーを偏光顕微鏡により観察したところ、WT 原
炭から得られたチャーは等方性であったが、
図 6に示すように、WT 炭の Frac.+200-250 か
ら得られたチャーには異方性組織が観察さ
れた。GR 炭のフラクションについても
Frac.-25 (TS-HI)、Frac.+200-250、および
Frac.+250-300 において異方性が観察された。
このように、強粘結炭だけでなく非微粘結炭
からも異方性炭素の発達する成分を抽出分
離することに成功した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 各フラクションから得られたチャーの偏光

顕微鏡写真 

(a) WT Frac.+200-250 (b) GR Frac.-25 

 
(5) まとめ 

本研究では、石炭を無極性溶剤流通下、石
炭が分解しない 350℃以下で抽出することで、
石炭分子の凝集構造を熱的に緩和し、凝集構
造中に取り込まれていた多くの低分子成分
を溶剤の溶解力で溶かし出すと同時に、溶剤
の溶解力の温度依存性を利用して、抽出され

た低分子成分を石油の精製のように分離精
製（フラクショネーション）する技術を開発
した。フラクショネーション法を種々の石炭
に適用したところ、瀝青炭では、抽出温度が
高くなるほど、原炭中のより高分子量の成分
が抽出されることがわかり、瀝青炭を分解す
ることなく分子量の異なる６～８種の成分
に分離できることが明らかとなった。抽出物
は顕著な熱軟化溶融性を示し、また高温で抽
出される成分ほど高温で溶融することがわ
かった。抽出物のこのような性質を活かし、
抽出物から高性能炭素材料の前駆体として
重要なメソフェーズの調製を試みたところ、
瀝青炭から得られた数種の成分においてメ
ソ フ ェ ー ズ の 生 成 が 確 認 さ れ た 。 
一方、本報告書においては詳細を割愛した

が、低品位な褐炭を、同法により、化学組成
の大きく異なる成分に分離することに成功
した。また、化学的に安定な 1-メチルナフタ
レンと、水素化能を有するテトラリンを溶剤
に用い、フラクショネーション挙動に及ぼす
溶剤種の影響を検討したところ、瀝青炭では
その挙動にほとんど差はなかったが、褐炭で
は、テトラリンを用いた場合に、1-メチルナ
フタレンを用いた場合よりも、抽出率が向上
し、350℃程度の比較的穏和な条件にもかか
わらず溶剤からの水素移行が確認された。こ
のことより、褐炭のような低品位炭に対して
は、水素化改質と成分の分離を効率的に組み
合わせた転換法を開発しうる可能性が示さ
れた。 
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