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(57)【要約】
　本発明の一実施形態は、触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混
合し、得られる混合液と炭化水素油とを混合して乳化液を作製し、この乳化液と、二酸化
炭素を含む気体又は水溶液と接触させ、下記（式１）及び（式２）：（１）CnHm + CH3OH
 → Cn+1Hm+2+ H2O、（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）、（３）CnHm + CO2 + 
H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2、（４）CnHm + CO2+ 2H2O → Cn+1Hm+4+ 2O2に示される反応に
基づいて増量されることを特徴とする炭化水素油の増量方法を提供する。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合し、得られる混合液と
炭化水素油とを混合して乳化液を作製し、この乳化液と、二酸化炭素を含む気体又は水溶
液と接触させ、
下記（式１）及び（式２）：
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
に示される反応に基づいて増量されることを特徴とする炭化水素油の増量方法。
【請求項２】
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合し、得られる混合液と
炭化水素油とを混合して乳化液を作製し、この乳化液と、二酸化炭素を含む気体又は水溶
液と接触処理し、
下記（式１）及び（式２）：
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
に示される反応に基づいて得られる処理物から炭化水素油を採取することを特徴とする炭
化水素油の製造方法。
【請求項３】
　触媒の存在下で水とメタノールとを混合して得られた乳化液を炭化水素油と混合し、そ
の混合液を二酸化炭素と接触させることにより増加した炭化水素油の増加量を推算する方
法であって、
　メタノールの減少量を測定するステップと、
　水の減少量を測定するステップと、
　炭化水素油の増加量を推算するステップと、
を有し、
　前記推算するステップは、下記（式１）及び（式２）に基づいて、炭化水素油（Ｃｎ＋

１Ｈｍ＋４）の増加量を推算するステップを有し、
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
　αは、－１＜α＜１の値をとり、炭化水素油の増量条件に応じて変化する定数であるこ
とを特徴とする炭化水素油の増加量を推算する方法。
【請求項４】
　コンピュータに請求項３に記載の炭化水素油の増加量を推算する方法を実行させること
を特徴とするコンピュータプログラム。
【請求項５】
　触媒の存在下で水とメタノールとを混合して得られた乳化液を炭化水素油と混合し、そ
の混合液を二酸化炭素と接触させることにより増加した炭化水素油の増加量を推算する装
置であって、
　メタノールの減少量（Ｍ３）を測定する第１測定部と、
　水の減少量（Ｗ３）を測定する第２測定部と、
　炭化水素油の増加量を推算する推算部と、
を備え、
　前記推算部は、下記（式１）及び（式２）に基づいて、炭化水素油（Ｃｎ＋１Ｈｍ＋４
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）の増加量を推算し、
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
　αは、－１＜α＜１の値をとり、炭化水素油の増量条件に応じて変化する定数であるこ
とを特徴とする炭化水素油の増加量を推算する装置。
【請求項６】
　前記推算部は、前記（式１）から、
　メタノールに起因する炭化水素油の増加量Ｄ４（ｋｇ）＝Ｍ３×14/32
　水の増加量Ｗ４（ｋｇ）＝Ｍ３×18/32
を求め、（式２）から
　水に起因する炭化水素油の増加量
　　　Ｄ５（ｋｇ）＝（Ｗ３＋Ｗ４）×｛14/18×（１-α）＋（16/36）×α｝
を求め、前記炭化水素油の増加量（ｋｇ）をＤ４＋Ｄ５から求めることを特徴とする請求
項５に記載の炭化水素油の増加量を推算する装置。
【請求項７】
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合して得られる混合液と
炭化水素油とを混合して作製された乳化液であって、
　前記乳化液の二酸化炭素の取り込み速度が、前記混合液の二酸化炭素の取り込み速度よ
りも大きい、前記乳化液。
【請求項８】
　前記乳化液の二酸化炭素の取り込み速度が、前記混合液の二酸化炭素の取り込み速度よ
りも１．４～５倍大きい、請求項７に記載の乳化液。
【請求項９】
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合して得られる混合液と
炭化水素油とを混合して作製された乳化液を、室温及び常圧下で、二酸化炭素を含む気体
又は水溶液と接触させながら攪拌するステップを含み、
　前記攪拌の開始後１２０秒の前記乳化液の二酸化炭素の量が、前記乳化液１００ｍｌあ
たり１５００ｍｌ以上である、ことを特徴とする炭化水素油の増量方法。
 
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　この発明は、炭化水素油の増量方法、炭化水素油の製造方法、炭化水素油の増加量を推
算する方法、炭化水素油の増加量を推算する方法を実行させるプログラム、及び、炭化水
素油の増加量を推算する装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、二酸化炭素排出による地球温暖化問題が深刻化し、化石燃料の使用の増加は二酸
化炭素の排出に拍車をかけることになる。
【０００３】
　燃料炭化水素の燃料効率を改善させる発明として、特許文献１に記載されたものがある
。特許文献１に開示された発明は、天然植物性複合酵素を水に混合して作成された酵素水
を油と反応させて燃料油を製造する燃料製造方法及びその装置を提供する。特許文献１の
発明において、天然植物性複合酵素を水に混合して作成された活性水を油と反応させ、酵
素による原料油の加水分解反応により、反応した水も燃料として機能させている。このた
め、特許文献１の発明によって、燃料効率を向上させることができ、有害物質の発生を抑
制することが容易であり、しかも安定している燃料油を製造することが可能となる。
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【０００４】
　特許文献２には、水及び酵素を空気のバブリングにより攪拌混合して生成された活性水
を、原料油及びメタノールと混合して乳化液を生成し、該乳化液を二酸化炭素に接触させ
ることにより炭化水素油を増量する方法が開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０１２－７２１９９号公報
【特許文献２】国際公開第２０１５／１４７３２２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　二酸化炭素を含む気体又は液体を原料として炭化水素油を増量する技術において、炭化
水素油をより効率よく増量する技術、及び、炭化水素油の増加量を推算する技術が求めら
れている。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明は、以下の実施形態の炭化水素油の増量方法、炭化水素油の製造方法、炭化水素
油の増加量を推算する方法、炭化水素油の増加量を推算する方法を実行させるコンピュー
タプログラム、及び、炭化水素油の増加量を推算する装置を提供する。
　［１］
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合し、得られる混合液と
炭化水素油とを混合して乳化液を作製し、この乳化液と、二酸化炭素を含む気体又は水溶
液と接触させ、
下記（式１）及び（式２）：
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
に示される反応に基づいて増量されることを特徴とする炭化水素油の増量方法。
　［２］
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合し、得られる混合液と
炭化水素油とを混合して乳化液を作製し、この乳化液と、二酸化炭素を含む気体又は水溶
液と接触処理し、
下記（式１）及び（式２）：
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
に示される反応に基づいて得られる処理物から炭化水素油を採取することを特徴とする炭
化水素油の製造方法。
　［３］
　触媒の存在下で水とメタノールとを混合して得られた乳化液を炭化水素油と混合し、そ
の混合液を二酸化炭素と接触させることにより増加した炭化水素油の増加量を推算する方
法であって、
　メタノールの減少量を測定するステップと、
　水の減少量を測定するステップと、
　炭化水素油の増加量を推算するステップと、
を有し、
　前記推算するステップは、下記（式１）及び（式２）に基づいて、炭化水素油（Ｃｎ＋
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１Ｈm+4）の増加量を推算するステップを有し、
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
　αは、－１＜α＜１、好ましくは－０．１＜α＜０．１、より好ましくは－０．０２＜
α＜０．０２の値をとり、炭化水素油の増量条件に応じて変化する定数であることを特徴
とする炭化水素油の増加量を推算する方法。
　［４］
　コンピュータに［３］に記載の炭化水素油の増加量を推算する方法を実行させることを
特徴とするコンピュータプログラム。
　［５］
　触媒の存在下で水とメタノールとを混合して得られた乳化液を炭化水素油と混合し、そ
の混合液を二酸化炭素と接触させることにより増加した炭化水素油の増加量を推算する装
置であって、
　メタノールの減少量（Ｍ３）を測定する第１測定部と、
　水の減少量（Ｗ３）を測定する第２測定部と、
　炭化水素油の増加量を推算する推算部と、
を備え、
　前記推算部は、下記（式１）及び（式２）に基づいて、炭化水素油（Ｃｎ＋１Ｈm+4）
の増加量を推算し、
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
　αは、－１＜α＜１、好ましくは－０．１＜α＜０．１、より好ましくは－０．０２＜
α＜０．０２の値をとり、炭化水素油の増量条件に応じて変化する定数であることを特徴
とする炭化水素油の増加量を推算する装置。
　［６］
　前記推算部は、前記（式１）から、
　メタノールに起因する炭化水素油の増加量Ｄ４（ｋｇ）＝Ｍ３×14/32
　水の増加量Ｗ４（ｋｇ）＝Ｍ３×18/32
を求め、前記（式２）から
　水に起因する炭化水素油の増加量
　　　Ｄ５（ｋｇ）＝（Ｗ３＋Ｗ４）×｛14/18×（１-α）＋（16/36）×α｝
を求め、前記炭化水素油の増加量（ｋｇ）をＤ４＋Ｄ５から求めることを特徴とする［５
］に記載の炭化水素油の増加量を推算する装置。
　［７］
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合して得られる混合液と
炭化水素油とを混合して作製された乳化液であって、
　前記乳化液の二酸化炭素の取り込み速度が、前記混合液の二酸化炭素の取り込み速度よ
りも大きい、前記乳化液。
　［８］
　前記乳化液の二酸化炭素の取り込み速度が、前記混合液の二酸化炭素の取り込み速度よ
りも１．４～５倍大きい、［７］に記載の乳化液。
　［９］
　触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合して得られる混合液と
炭化水素油とを混合して作製された乳化液を、室温及び常圧下で、二酸化炭素を含む気体
又は水溶液と接触させながら攪拌するステップを含み、
　前記攪拌開始後１２０秒の前記乳化液の二酸化炭素の量が、前記乳化液１００ｍｌあた
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り１５００ｍｌ以上である、ことを特徴とする炭化水素油の増量方法。
【発明の効果】
【０００８】
　本発明の一実施形態は、温暖化の原因の一つとされている二酸化炭素を原料として炭化
水素油を一層効率よく増量することを可能にする。また、本発明の他の実施形態は、炭化
水素油の増加量を推算することを可能にする。
【図面の簡単な説明】
【０００９】
【図１】活性水を生成する活性水生成装置の構成図である。
【図２】均質混合装置の構成図である。
【図３】油混合槽の構成を示す構成図である。
【図４】攪拌器の構成を説明する説明図である。
【図５】攪拌器の内部を示す縦断面図である。
【図６】パルスフィルタと精密フィルタの構成を説明する説明図である。
【図７】ニュートン分離槽の縦断面図である。
【図８】別の実施例の攪拌器を示す縦断面図である。
【図９】一実施例のＣＬＡ－ＣＬの測定結果を示すグラフである。
【図１０】一実施例のＣＬＡ－ＣＬの測定結果を示すグラフである。
【図１１】一実施例のＣＬＡ－ＣＬの測定結果を示すグラフである。
【図１２】一実施例のＣＬＡ－ＣＬの測定結果を示すグラフである。
【図１３】一実施例の吸光度の測定結果を示すグラフである。
【図１４】一実施例のＣＬＡ－ＣＬの測定結果を示すグラフである。
【図１５】一実施例のＣＬＡ－ＣＬの測定結果を示すグラフである。
【図１６】一実施例の炭化水素油の増加量を推算する装置を示すブロック図である。
【図１７】一実施例の炭化水素油の増加量を推算する方法を示すフロー図である。
【図１８】一実施例の溶液中の二酸化炭素の濃度と攪拌時間との関係を示すグラフである
。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
　本発明の一実施形態においては、水と触媒としてのゼオライト又はゼオライト様物質と
を攪拌混合して触媒懸濁液を準備し、該触媒懸濁液を酸素で通気処理等を行って活性水を
生成する。炭化水素油の炭素源である二酸化炭素から炭素ラジカル種の生成に寄与する活
性酸素種の量は、触媒懸濁液中よりも酸素で通気処理等を行った後の活性水中の方が多い
。そして、活性水、アルコール、及び原料の炭化水素油の混合溶液を二酸化炭素を含む気
体又は水溶液（炭酸水）に接触させることにより、炭化水素油を増量する。
【００１１】
　ここで、ゼオライト又はゼオライト様物質の細孔内に含まれる金属は、触媒として働き
、空気又は酸素を活性化させ、水中に活性酸素種（ＲＯＳ）を生成するのに寄与すると考
えられる。活性酸素種には、スーパーオキシドアニオンラジカル（Ｏ２

－）、ヒドロキシ
ラジカル、過酸化水素（Ｈ２Ｏ２）、及び一重項酸素のうちの少なくとも１種が含まれる
。また、ゼオライト様物質として公知の合成ゼオライトを用いることができ、ＣＤＳ－１
(cylindrically double saw-edged zeolite)（例えば特開２００４－３３９０４４号公報
、特開２００５－１４５７７３号公報）や、ＰＬＳ－１(pentagonal-cylinder layered s
ilicate)（例えば特開２００８－１６２８７８号公報）等の合成ゼオライトを用いてもよ
い。
【００１２】
　また、天然ゼオライトとしては、ホウ沸石、モルデナイト、クリノプチロライト、ＺＳ
Ｍ－５等どのような種類のものを用いてもよく、好ましくはフェリエライト類（ferrieri
tes）を用いるとよい。天然のフェリエライト類は、斜方晶系（Orthorhombic）な構造を
有するカチオン性の鉱物であり、主要カチオン種がマグネシウム、ナトリウム、カリウム
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の場合、ferrierite-Mg, ferrierite-Na, ferrierite-Kなど称される。天然のフェリエラ
イト類には、カルシウムやその他のミネラルがカチオンとして含まれる場合も多く、置換
により任意のカチオンを実装することもできる。ここで、天然ゼオライトのフェリエライ
ト類にはＣＯ２吸着能を示すものがあり（例えば、ナトリウム置換フェリライト）、ＣＯ

２濃縮に用いられている（下記参考文献１）。このようなＣＯ２の濃縮能を併せ持つ素材
を上記のＣＯ２由来炭素ラジカル種の生成反応に利用することでより大きな効果が期待で
きる。
　（参考文献１）Pulido, A., Nachtigall, P., Zukal, A., Dominguez, I., and Cejka,
 J. (2009) Adsorption of CO2 on Sodium-Exchanged Ferrierites: The Bridged CO2Com
plexes Formed between Two Extraframework Cations. J. Phys. Chem. C, 2009, 113 (7
), pp 2928-2935
【００１３】
　本発明の一実施形態の炭化水素油の増量方法は、(i) ゼオライト又はゼオライト様物質
と水とを空気のバブリングにより攪拌混合し、触媒懸濁液を生成する工程；(ii) 触媒懸
濁液を酸素で通気処理し、活性水を生成する工程；並びに(iii) 活性水、アルコール、及
び原料の炭化水素油の混合液を二酸化炭素を含む気体又は水溶液（炭酸水）に接触させる
工程を含む。
【００１４】
  本発明において、上記(i)から(iii)までの工程における反応式は、下記（式１）及び（
式２）によって示される。
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
　このとき、αは、－１＜α＜１、好ましくは－０．１＜α＜０．１、より好ましくは－
０．０２＜α＜０．０２の値をとり、炭化水素油の増量条件に応じて変化する定数である
。後述する実施例に記載されているように、αの値が０に近いほど、最終的な炭化水素油
の重量変化が大きい。－１＜α＜１とするとこの重量変化が大きく、－０．１＜α＜０．
１とするとよりよく、－０．０２＜α＜０．０２とするとさらによりよいことが分かった
。
【００１５】
　例えば、上記（１）及び（２）に示す式の反応が常温常圧化でなされるようにするため
に、常温常圧下で２４～７２時間程度、水及びゼオライト（又はゼオライト様物質）を空
気のバブリングにより攪拌混合して活性水を生成することが好ましい。ただし、原料の水
の状態等により攪拌混合の時間を適宜変更しても構わない。ここで、空気のバブリングは
、直径が数μｍ～数百μｍ程度の微小な空気の気泡を多量に発生させ、気泡により溶液を
攪拌混合することである。なお、空気の代わりに、酸素を用いてもよい。
【００１６】
　本発明において、炭化水素油とは、炭化水素を主成分とし、常温常圧下（例えば温度１
５度及び１気圧）において液状を呈し、化学式ＣｎＨｍ又はＣｎ＋１Ｈｍ＋２で示される
物質である（鎖式飽和炭化水素）。ｎは、１～４０であり、好ましくは１～２０である。
このような炭化水素油としては、重油、軽油（例えばｎ＝10～20）、ガソリン（例えばｎ
＝４～10）、ナフサ、ケロシン（例えばｎ＝10～15）、灯油（例えばｎ＝９～15）などが
挙げられるが、これらに限定されるものではない。
【００１７】
　本発明の一実施形態に係る炭化水素油の増量装置は、ゼオライト又はゼオライト様物質
と水とから活性水を生成する活性水生成装置１と、該活性水、アルコール、及び原料の炭
化水素油から燃料油を製造する燃料油製造装置２とを含む。
【００１８】
　図１は、本発明の一実施形態にかかる炭化水素油の増量に用いる活性水を生成する活性
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水生成装置１の概略構成図である。活性水生成装置１は、１つ又は複数の触媒混合槽１１
（１１ａ～１１ｄ）、１つ又は複数のフィルタ１２（１２ａ～１２ｂ）、安定化槽１４、
触媒混合槽１１に空気を送り込むブロワーポンプ１５、各槽間で液体を移動させるポンプ
Ｐ、及び液体の移動の際に不純物等を除去するフィルタＦを備える。なお、活性水生成装
置１は、触媒混合槽１１ｄからの触媒懸濁液を酸素で通気処理する通気処理槽をさらに備
えていても良い。
【００１９】
　触媒混合槽１１ａ～１１ｄは、図示上下に２系統設けられており、両系統とも、触媒混
合槽１１ａ，１１ｂ，１１ｃ，１１ｄの順にポンプＰとフィルタＦとで接続されている。
なお、触媒混合槽１１は、その数が１つであっても２つ以上であってもよいし、２系統で
はなく１系統であっても２系統以上に分けて設けてもよい。また、フィルタ１２ａ、１２
ｂは、各系統で共通の１つであっても良いし、各系統ごとに設けてもよい。
【００２０】
　触媒混合槽１１では、水とゼオライト又はゼオライト様物質とが、所定の割合（例えば
水１０００リットル、ゼオライト５００ｇ等）で供給され、これらがブロワーポンプ１５
から供給される空気のバブリングによって、２４～７２時間攪拌混合される。また、触媒
混合槽１１において、酵素粉末（例えばＥＰ－１０）をさらに追加してもよい。水として
は水道水を用いてもよいが、好ましくは軟水、イオン交換水、又は純水を用いる。
【００２１】
　水とゼオライト又はゼオライト様物質との比率は、水９５％（重量比）に対してゼオラ
イト又はゼオライト様物質５％（重量比）、好ましくは水９９％（重量比）に対してゼオ
ライト又はゼオライト様物質１％（重量比）、さらに好ましくは水９９．９５％（重量比
）に対してゼオライト又はゼオライト様物質０．０５％（重量比）とするとよい。
【００２２】
　また、触媒混合槽１１に酵素を加える場合には、酵素は、動物由来であると植物由来で
あると又は微生物由来であるとを問わない。酵素は、リパーゼを主原料とすることが好ま
しく、リパーゼとセルラーゼで構成し、リパーゼを９８％（重量比）、セルラーゼを２％
（重量比）とすることがより好ましい。
【００２３】
　触媒混合槽１１ａにおける水とゼオライト又はゼオライト様物質との混合水（触媒懸濁
液）は、一定時間経過後にポンプＰによって次の触媒混合槽１１ｂへ移動される。この移
動の際、フィルタＦで不純物が取り除かれる。そして、触媒混合槽１１ｂでは、再度ブロ
ワーポンプ１５から供給される空気のバブリングによって攪拌混合される。これを触媒混
合槽１１ｄまで繰り返す。触媒混合槽１１ａ～１１ｄにおける攪拌時間の合計は２４～７
２時間程度である。
【００２４】
　触媒混合槽１１ｄで攪拌混合された触媒懸濁液は、フィルタ１２ａ、１２ｂに送られる
。フィルタ１２ａ、１２ｂは、１０μｍ以下ｍの目開き（孔径）を有するフィルタであり
、触媒混合槽１１ｄから送られてきた触媒懸濁液を濾過する。ここで、フィルタ１２で濾
過した触媒懸濁液を活性水と称する。
【００２５】
　フィルタ１２ａ、１２ｂにおいて濾過された触媒懸濁液（即ち、活性水）は安定化槽１
４に移され、安定化槽１４にて活性水にアルコールが添加される。このアルコールは、例
えばメタノールやエタノールとすることができ、メタノールを用いることが好ましい。こ
のアルコールの配合率は、例えば活性水に対してメタノール５％～２０％（重量比）程度
とすることが好ましい。活性水に添加するアルコールの役目は、主に、水と油の混和を助
ける役目と、炭化水素油増量の初期反応において消費される役目である。
【００２６】
　安定化槽１４にてアルコールが添加された活性水は、安定化槽１４からポンプＰにより
取り出される。その際、１つ又は複数のフィルタＦによりさらに不純物やゼオライト又は
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ゼオライト様物質が取り除かれる。取り出された活性水は、適宜の容器に移すか、あるい
は、次の図２に示す燃料油製造装置２の活性水タンク２２に貯留する。
【００２７】
　活性水生成装置１によって活性化された水（活性水）は、常温においても、反応工程に
おいて、原料油（炭化水素油）を加えたときに反応式（１）及び（２）の反応がなされる
ように活性化されている。また、詳細には後述するが、活性水中の活性酸素種の量は、目
開き１０μｍ以下のフィルタ１２で濾過することにより、該フィルタ１２で濾過しない場
合に比べて増加する。
【００２８】
　図２は、燃料油製造装置２の構成図を示す。燃料油製造装置２は、原料の炭化水素油を
貯留する油貯留部としての原料油タンク２１、活性水を貯留する活性水貯留部としての活
性水タンク２２、１つ又は複数の油混合槽２３、制御盤２４、パルス付与部２５、ニュー
トン分離槽２６、分離タンク２７、精密フィルタ部２８、完成タンク２９、および排液タ
ンク３０により構成されている。
【００２９】
　原料油タンク２１は、原料となる油を貯留するタンクであり、貯留している原料の炭化
水素油を必要量ずつ油混合槽２３へパイプＲを通じて注ぎ込む。原料の炭化水素油は、例
えばＡ重油、Ｂ重油、Ｃ重油、軽油、灯油等とすることができる。
【００３０】
　活性水タンク２２は、活性水生成装置１で精製した活性水を貯留するタンクであり、貯
留している活性水を必要量ずつ油混合槽２３へパイプＲを通じて注ぎ込む。
【００３１】
　二酸化炭素供給部３１は、気体の二酸化炭素又は二酸化炭素が溶けた水（炭酸水）を充
填するボンベ又はタンクを備え、気体の二酸化炭素又は炭酸水を油混合槽２３へ供給する
。油混合槽２３に供給される二酸化炭素の濃度は、大気中の二酸化炭素濃度（約０．０３
～０．０４％、３００～４００ppm）を超える濃度であって、濃度が高ければ高いほど反
応に使用される二酸化炭素が増えるためよい。例えば、二酸化炭素供給部３１から供給さ
れる気体の二酸化炭素（又は炭酸水）の濃度は、９０％以上であり、好ましくは９９％以
上、さらに好ましくは９９．５％以上の濃度である。なお、二酸化炭素供給部３１は、二
酸化炭素を充填したボンベであってもよいし、発電所や製鉄所、石油プラント等の二酸化
炭素の大規模発生源等で生じる燃焼ガスから二酸化炭素を回収する装置そのもの、又は当
該装置で回収された二酸化炭素を供給する装置等であってもよい。
【００３２】
　油混合槽２３は、原料油タンク２１から供給された原料の炭化水素油及び活性水タンク
２２から供給された活性水を混合攪拌し、その混合液を二酸化炭素供給部３１から供給さ
れた二酸化炭素を含む気体又は水溶液に接触させて、増量した炭化水素油（「燃料油」と
いう。）を生成するタンクである。油混合槽２３内では、主に活性水中の活性酸素種（Ｏ

２
－、ヒドロキシラジカル、Ｈ２Ｏ２、及び一重項酸素のうちの少なくとも１種を含む。

）が二酸化炭素（並びに重炭酸イオン、炭酸イオン等、及び二酸化炭素由来イオン）と反
応し炭素ラジカル種を生じさせ、炭素ラジカル種が原料の炭化水素油と反応し、炭化水素
油の炭素鎖を伸長させると考えられる。
【００３３】
　油混合槽２３に原料の炭化水素油と活性水との比率（重量比）は、原料の炭化水素油の
種類によって適宜調整するとよく、例えば、Ａ重油６０％と活性水４０％、軽油７０％と
活性水３０％、あるいは、灯油７０％と活性水３０％といった比率にすることが好ましい
が、原料の炭化水素油の性状により適意調整して構わない。また、油混合槽２３への二酸
化炭素の供給は、炭化水素油と活性水とが十分に攪拌混合され乳化した混合液となった後
に行ってもよいし、炭化水素油と活性水とを攪拌混合中に二酸化炭素を供給し、二酸化炭
素との反応がより早く進むようにしてもよい。
【００３４】
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　制御盤２４は、燃料油製造装置２の各部を制御する制御部であり、電力供給のＯＮ／Ｏ
ＦＦなどの各種制御を実行する。パルス付与部２５は、油混合槽２３で製造された燃料油
に振動を与えて残渣物を取りやすくする。残渣物には、反応し切れなかった水や重油中の
不純物等が含まれる。
【００３５】
　ニュートン分離槽２６は、燃料油を貯留して重力によって残渣物を下方へ落とし、上方
に残る燃料油を抽出する。
【００３６】
　分離タンク２７は、燃料油からさらに残渣物を分離する。精密フィルタ部２８は、燃料
油からフィルタによって残渣物を取り除く。完成タンク２９は、完成した燃料油を貯留す
る。排液タンク３０は、パルス付与部２５およびニュートン分離槽２６で発生した残渣物
を含む排液を貯留する。
【００３７】
　図３は、油混合槽２３の構成を示す構成図である。油混合槽２３は、略円筒形の攪拌空
間４０が設けられ、この攪拌空間４０内に、攪拌器４３（４３Ｌ，４３Ｒ）、及びポンプ
４４（４４Ｌ，４４Ｒ）が設けられている。攪拌器４３では、図示左方の攪拌器４３Ｌが
攪拌空間４０内の下方に設けられ、図示右方の攪拌器４３Ｒが攪拌空間４０内の上方に設
けられており、それぞれが上下左右に分散配置されている。各攪拌器４３は、ポンプ４４
（４４Ｌ，４４Ｒ）が接続されており、このポンプ４４から原料の炭化水素油及び活性水
、又はこれらの混合物が供給される。また、各撹拌器４３には、通気管（又はポンプ）４
５が接続され、二酸化炭素供給部３１から二酸化炭素（又は炭酸水）が撹拌器４３内に供
給される。
【００３８】
　ポンプ４４Ｌは、吸入口４１Ｌが上方に配置されたパイプが接続されており、ポンプ４
４Ｌが原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物を攪拌器４３Ｌへ送り出し、攪
拌空間４０内の燃の炭化水素油及び活性水、及び二酸化炭素（若しくは炭酸水）、又はこ
れらの混合物を略均等に循環させている。
【００３９】
　ポンプ４４Ｒは、吸入口４１Ｒが下方に配置されたパイプが接続されており、ポンプ４
４Ｌが原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物を攪拌器４３Ｌへ送り出すこと
によって、攪拌空間４０内の原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物などを略
均等に循環させている。このポンプ４４Ｌ，４４Ｒは、いずれも３０気圧～４０気圧のポ
ンプを用いることが好ましい。
【００４０】
　図４は、攪拌器４３の構成を説明する説明図である。攪拌器４３は、内部中空の金属製
であり、略円筒形の頭部５１と、その下に続く逆円錐形の胴部５９と、その下の後端部６
０とで主に構成されている。頭部５１の上面中央には、円筒形の中心軸５３が設けられて
いる。この中心軸５３は、上下方向に貫通する流入孔５３ａ（図５参照）が設けられてお
り、この流入孔５３ａから原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物が流入する
。
【００４１】
　頭部５１の側面の一部には、原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物が流入
する流入口５７が設けられている。この流入口５７は、外から内へ貫通する孔であり、円
筒形の連結カバー５５で周囲が囲繞されている。連結カバー５５の内面にはネジ溝５６が
設けられており、ポンプ４４と連結するパイプが取り付けられる構成になっている。
【００４２】
　また、流入口５７の位置および連結カバー５５の向きは、図４（Ｂ）のＡ－Ａ断面図に
示すように、攪拌器４３の中心より偏心して内周へ向かって原料の炭化水素油、活性水、
あるいは活性水と油の混合物が流入するように構成されている。これにより、流入口５７
のから流入した原料の炭化水素油等が、円筒形の中心軸５３を軸にして効率よく回転する
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。
図５のＢ－Ｂ断面図に示すように、攪拌器４３の内部には、内周に沿って複数のピン６３
が立設されている。この複数のピン６３は、それぞれが交差しないように隙間を空けて配
置されている。例えば、０．０３ｍｍのピンを、１０ｍｍ程度の間隔を開けて５５～８０
本設けるとよい。
【００４３】
　攪拌器４３の後端部６０には、排出孔６１が設けられている。このように構成された攪
拌器４３は、油と活性水を効率よく攪拌して分解反応させることができる。詳述すると、
流入口５７から流入した原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物は、中心軸５
３の周囲を回転しつ、排出孔６１へ向かって回転半径が徐々に小さくなる竜巻状に移動す
る。その際、内部に設けられた複数のピン６３によって攪拌される。また、竜巻状に回転
することによって、中心軸５３の下方付近に負圧が発生し、これによって流入孔５３ａか
ら原料の炭化水素油及び活性水、又はこれらの混合物が流入する。すなわち、図３に示し
た攪拌器４３Ｌは、吸入口４１Ｌから吸入する主に油をポンプ４４Ｌによって流入口５７
から取り込み、流入孔５３ａから主に活性水を取り込んで攪拌する。これと逆に攪拌器４
３Ｒは、吸入口４１Ｒから吸入する主に活性水をポンプ４４Ｒによって流入口５７から取
り込み、流入孔５３ａから主に油を取り込んで攪拌する。この攪拌器４３により、強力な
水圧の中で活性水と油を激突させて攪拌し、反応式（1）の反応を促進させることができ
る。 
【００４４】
　この攪拌器４３を備えた油混合槽２３にて所定時間（例えば１５分～２０分程度）攪拌
すると、攪拌器４３内で竜巻状に移動して攪拌されている油と酵素が３００回から５００
回接触し、加水分解反応が促進されて分子構造が小さくなり、比重も軽くなる。
【００４５】
　図６（Ａ）は、パルス付与部２５に設けられるパルスフィルタ７０の斜視図である。こ
のパルスフィルタ７０は、２つのラインミキサーの間に設けられ、格子状の間仕切り７１
の間に形成される孔に燃料油を通過させる。このパルス付与部２５（特に間仕切り７１）
は、セラミック焼成体で形成されている。
【００４６】
　間仕切り７１は、内部でスクリュー状に緩やかにねじれており、流入してきた燃料油を
振動させ、反応を促進させる。これにより、不純物を取り除きやすい状態にすることがで
きる。
【００４７】
　図６（Ｂ）は、精密フィルタ部２８に設けられる精密フィルタ８０の斜視図を示す。こ
の精密フィルタ８０は、メッシュ状の素材で形成された円筒形の筒部８２の周囲に、中心
から放射状に広がるフィルタ８１が設けられている。このフィルタ８１に対して外周から
筒部８２内へ向けて燃料油を通過させることで不純物を取り除くことができる。
【００４８】
　フィルタ８１は放射状に設けられているため、図６（Ｃ）の一部拡大平面図に示すよう
に、基部側８１ａから先端側８１ｃまでの板状面８１ｂ全体で燃料油を通過させることが
できる。このため、基部側８１ａに不純物が蓄積してきて通過しづらくなっても、板状面
８１ｂで燃料油を問題なく通過させて不純物を取り除くことができる。
【００４９】
　図７は、本発明にかかる接触槽としてのニュートン分離槽２６の縦断面図を示す。ニュ
ートン分離槽２６は、底部付近に設けられた傾斜板９６と、その上方位置に交互に複数設
けられた高位板９２と低位板９３とで主に構成され、前段に液体流入口９１が、後段に液
体排出口９５が設けられている。高位板９２は、下端と傾斜板９６の間に空間が設けられ
ており、燃料油が前後へ移動できるように構成されている。低位板９３は、上端が高位板
９２より低く形成されており、貯留している燃料油の上部を溢れさせて隣の貯留部に移動
させることができる。この低位板９３は、下端部に可動板９４が設けられており、この可
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動板９４の下端が傾斜板９６に接触するように構成されている。高位板９２と低位板９３
は、この順で交互に並べて構成されており、傾斜板９６の傾斜に合わせて各長さが次々に
短くなるように構成されている。
【００５０】
　この構成により、液体流入口９１から第１貯留部９０ａに流入した燃料油は、不純物が
下方へ蓄積して精製されるとともに、反応式（１）及び（２）により燃料油が生成されて
、次の第２貯留部９０ｂへあふれ出る。これを第１貯留部９０ａから第４貯留部位９０ｄ
まで繰り返して綺麗になった燃料油は、液体排出口９５から排出される。
【００５１】
　各貯留部９０ａ～９０ｄで沈殿した不純物は、傾斜板９６に沿って下方へ移動する。こ
の際、可動板９４が開いて不純物が下方へ移動することを許容する。なお、この可動板９
４は、逆方向には開かないため、不純物が逆流することはない。
【００５２】
　傾斜板９６に沿って下方へ移動した不純物は、回収開口部９７からバルブ９９ａを介し
て回収部９８へ移動し、この回収部９８内に回収される。バルブ９９ａは、間欠的に開閉
動作し、ある程度残渣が溜まれば開放して回収部９８に回収し、閉鎖する。このとき、回
収部９８の上部付近に設けられた排気バルブ９９ｃより排気される。回収部９８に回収し
た不純物は、回収バルブ９９ｂから取り出して廃棄等するとよい。
【００５３】
　なお、攪拌器４３は、図８に示すように異なるタイプの攪拌器４３Ａを用いてもよい。
この攪拌器４３Ａは、後端部６０に排出孔が設けられていない。また、上述した実施例の
中心軸５３の代わりに中心パイプ５４が設けられている。この中心パイプ５４は、内部に
中空部６７を有する円筒形状を有しており、その上端６７ａが燃料油の排出口として機能
する。このように構成された攪拌器４３Ａは、流入口５７から流入した活性水と油を回転
させ、回転半径を小さくしながら竜巻状に下方へ移動させ、中心パイプ５４の下端から上
端へ移動して上端から排出される。この攪拌器４３Ａも、上述した実施例の攪拌器４３と
同一の作用効果を奏することができる。
【００５４】
　以上に説明した活性水生成装置１、燃料油製造装置２及びニュートン分離槽２６等を通
じて、反応式（１）及び（２）による反応をなさしめ、燃料油を生成することができる。
【００５５】
　以下、実施例により本発明をさらに具体的に説明する。但し、本発明はこれら実施例に
限定されるものではない。
【実施例１】
【００５６】
［１］活性酸素種の定量的評価の方法
　ゼオライト又はゼオライト様物質と水とを空気のバブリングにより攪拌混合した触媒懸
濁液を触媒として利用することで、原料の炭化水素油及びアルコールと混合した溶液中で
活性酸素種の生成が継続的に起こり、該活性酸素種が二酸化炭素から炭素ラジカル種の生
成を促し、該炭素ラジカル種が炭化水素油の増加に寄与していると考えられる。即ち、活
性酸素種の生成が反応の律速段階の一つである。そこで、本実施例では、触媒懸濁液中で
連続的に生成する活性酸素種を定量的に調べた。
【００５７】
　酵素水が触媒として働くことにより生成される活性酸素種の定量的評価には、一般的に
植物由来酵素（下記参考文献２）や動物由来ペプチド（下記参考文献３）が触媒するスー
パーオキシドアニオンラジカル（Ｏ２

－）の生成反応や光触媒により生成するＯ２
－（下

記参考文献４及び５）を観察する方法である、ウミホタル由来ルシフェリンアナログ（Ｃ
ＬＡ）の化学発光（ＣＬ）を利用する方法を採用した。ＣＬＡ－ＣＬの積算値は、Ｏ２

－

の生成量と相関（比例）しており、ＣＬＡ－ＣＬの積算値が大きいほど、Ｏ２
－の生成量

も多いと考えられる。
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　（参考文献２）Kawano, T., Kawano, N., Hosoya, H. and Lapeyrie, F. (2001) Funga
l auxin antagonist hypaphorine competitively inhibits indole-3-acetic acid-depen
dent superoxide generation by horseradish peroxidase. Biochemical and Biophysica
l Research Communications 288 (3): 546-551.
　（参考文献３）Kawano, T.  (2007) Prion-derived copper-binding peptide fragment
s catalyze the generation of superoxide anion in the presence of aromatic monoam
ines. International Journal of Biological Science 3 (1): 57-63.
　（参考文献４）Kagenishi, T., Yokawa, K., Lin, C., Tanaka, K., Tanaka, L. and K
awano, T. (2008) Chemiluminescent and bioluminescent analysis of plant cell resp
onses to reactive oxygen species produced by newly developped water conditioning
 apparatus equipped with titania-coated photocatalystic fibers. In: Bioluminesce
nce and Chemiluminescence, 2008 (Eds, Kricka, L.J., Stanley, P.E.), World Scient
ific Publishing Co. Pte. Ltd., Singapore. pp. 27-30.
　（参考文献５）Lin, C., Tanaka, K., Tanaka, L. and Kawano, T. (2008) Chemilumin
escent and electron spin resonance spectroscopic measurements of reactive oxygen
 species generated in water treated with titania-coated photocatalytic fibers. I
n: Bioluminescence and Chemiluminescence, 2008 (Eds, Kricka, L.J., Stanley, P.E.
), World Scientific Publishing Co. Pte. Ltd., Singapore. pp. 225-228.
【００５８】
　ここで、一般的に活性酸素種としてＯ２

－のみが生成するとは考えにくく、Ｏ２
－の生

成とともに、Ｏ２
－から派生する過酸化水素（Ｈ２Ｏ２）やＨ２Ｏ２から派生するヒドロ

キシラジカル等の他の活性酸素種も生成していると考えられる。そして、Ｏ２
－の生成量

が多ければ、他の活性酸素種も相関的に多く生成していると考えられる。そのため、Ｏ２
－の生成量を基に、触媒懸濁液（又は活性水）中に生じる活性酸素種の生成量をある程度
定量的に評価することができると考えられる。
【００５９】
　ＣＬＡの化学発光を利用する方法の具体的は、下記参考文献６に記載されている。当該
方法におけるＣＬの検出には、ルミノメーターを利用した。なお、ＣＬＡは、Ｏ２

－に特
異的な化学発光プローブとされるが、わずかに一重項酸素（１Ｏ２）とも反応することが
知られている。
　（参考文献６）Kawano, T., et al., (1998) Salicylic acid induces extracellular 
superoxide generation followed by an increase in cytosolic calcium ion in tobacc
o suspension culture: The earliest events in salicylic acid signal transduction.
 Plant and Cell Physiology 39 (7): 721-730.
【００６０】
　そこで、本実施例では天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間（４８時間）空気でバ
ブリングして攪拌混合した触媒懸濁液を準備した。実施例１～５では、天然ゼオライトと
して、フェリエライト類（ferrierites）の天然ゼオライトを主に含むものを用いた。該
触媒懸濁液に、過酸化水素を除去するカタラーゼ（ＣＡＴ）、Ｏ２

－を除去するスーパー
オキシドジスムターゼ（ＳＯＤ）、および１Ｏ２の除去試薬である1,4-ジアザビシクロ[2
.2.2]オクタン（1,2-diazabicyclo[2.2.2]octane：ＤＡＢＣＯ）を添加した試料をそれぞ
れ準備した。各試料についてＣＬＡの化学発光（ＣＬＡ－ＣＬ）の積算値（積算時間３分
間、単位：rlu）を測定した（図９）。
【００６１】
　図９中、「２dayバブリング」は天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間バブリング
させて混合した触媒懸濁液の試料を表し、「DDW」はイオン交換水のみの試料を表し、「4
kU/ml CAT」は該触媒懸濁液にＣＡＴを４ｋＵ／ｍｌ添加した試料を表し、「20kU/ml CAT
」は該触媒懸濁液にＣＡＴを２０ｋＵ／ｍｌ添加した試料を表し、「5kU/ml SOD」は該触
媒懸濁液にＳＯＤを５ｋＵ／ｍｌ添加した試料を表し、そして、「DABCO」は該触媒懸濁
液にＤＡＢＣＯを添加した試料を表す。
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【００６２】
　図９に示すように、「２dayバブリング」の試料のＣＬＡ－ＣＬ積算値は、イオン交換
水のみの「DDW」の試料の値よりも４倍以上大きい値であった。このことから、天然ゼオ
ライトとイオン交換水とを２日間バブリングさせて混合した触媒懸濁液中にＯ２

－の活性
酸素種が生成していることがわかった。また、触媒懸濁液に過酸化水素を除去するＣＡＴ
を添加した試料「4kU/ml CAT」及び「20kU/ml CAT」並びに１Ｏ２を除去するＤＡＢＣＯ
を添加した試料「DABCO」のＣＬＡ－ＣＬ積算値に比べ、Ｏ２

－を除去するＳＯＤを添加
した試料「5kU/ml SOD」のＣＬＡ－ＣＬ積算値が大きく減少したことから、当該方法が、
Ｏ２

－の定量的な評価に適していることがわかる。
【００６３】
　ここで、ＣＬＡは特にＯ２

－に対して高い選択性を示すが、１Ｏ２にたいしても反応す
ることが知られている（下記参考文献７）。ＣＬＡ－ＣＬがＯ２

－を特異的に検出してい
ることを示すために、ＤＡＢＣＯなどの１Ｏ２除去試薬の利用が有効であり、１Ｏ２が発
生する系であればＣＬＡ－ＣＬをＤＡＢＣＯを用いてクエンチすることができる（下記参
考文献８）。したがって、図９に示すように、試料「２dayバブリング」のＣＬＡ－ＣＬ
積算値と試料「ＤＡＢＣＯ」のＣＬＡ－ＣＬ積算値との間に大きな違いがなかったことか
ら、観察されたＣＬＡ－ＣＬはＯ２

－に特異的であることが示唆されている。また、Ｏ２
－の除去酵素ＳＯＤを添加した試料「ＳＯＤ」のＣＬＡ－ＣＬ積算値の結果からも、観察
されたＣＬＡ－ＣＬはＯ２

－に特異的であることがわかる。また、過酸化水素（Ｈ２Ｏ２

）を除去するＣＡＴを添加した試料「4kU/ml CAT」及び「20kU/ml CAT」のＣＬＡ－ＣＬ
積算値は、試料「２dayバブリング」のＣＬＡ－ＣＬ積算値とそれほど大きくは違わなか
った。ただし、酵素濃度を高めた試料「20kU/ml CAT」の値の方が、試料「4kU/ml CAT」
の値よりも小さかった。これらの結果から、Ｏ２

－生成の上流にＨ２Ｏ２が必要ではない
と考えられる。
【００６４】
　参考として、実際に植物の酵素（ペルオキシダーゼ）によるＯ２

－生成の場合には、Ｈ

２Ｏ２をＯ２
－の前駆物質として（上流に）必要とするため、ＣＡＴの添加によりＣＬＡ

－ＣＬが阻害されることが知られている（下記参考文献９）。しかし、このことは、Ｏ２
－から派生してＨ２Ｏ２およびその下流のヒドロキシラジカルが生成することを否定して
いるものではない。
　（参考文献７）Nakano M, Sugioka K, Ushijima Y, Goto T. Chemiluminescence probe
 with Cypridina luciferin analog, 2-methyl-6-phenyl-3,7-dihydroimidazo [1,2-a] p
yrazin-3-one, for estimating the ability of human granulocytes to generate O2-. 
Anal Biochem 1986; 159:363-9.
　（参考文献８）Yokawa K, Suzuki N, Kawano T. Ethanol-enhanced singlet oxygen-de
pendent chemiluminescence interferes with the monitoring of biochemical superoxi
de generation with a chemiluminescence probe, Cypridina luciferin analog. ITE Le
tt Batter New Technol Medic 2004; 5:49-52.
　（参考文献９）Kawano, T. and Muto, S. (2000) Mechanism of peroxidase actions f
or salicylic acid-induced generation of active oxygen species and an increase in
 cytosolic calcium in tobacco suspension culture. Journal of Experimental Botany
 51 (345): 685-693.
【００６５】
　そして、活性酸素種としてＯ２

－の生成とともに他の活性酸素種も生成していると考え
られるので、該他の活性酸素種も、Ｏ２

－の生成量に相関的に生成していると考えられる
。
【実施例２】
【００６６】
［２］活性酸素種の生成に対するバブリングの影響
　本実施例では、触媒懸濁液を攪拌混合して生成する際の空気のバブリングの有無が、活
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性酸素種の生成に対してどのように影響するのかを調べた。
【００６７】
　まず、実施例１と同様に天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間（４８時間）攪拌混
合させて触媒懸濁液の試料を準備した。該攪拌混合は、空気のバブリングによる攪拌混合
と、バブリングによらずスターラーによる攪拌混合の二種類のパターンで行った。また、
空気のバブリングにより準備した触媒懸濁液及びバブリングをせずに準備した触媒懸濁液
それぞれに対して、Ｏ２

－の除去試薬であるタイロン（Ｔｉｒｏｎ）、ヒドロキシラジカ
ルの除去試薬であるジメチルシオウレア（ＤＭＴＵ）、一重項酸素（１Ｏ２）の除去剤で
あるＤＡＢＣＯ（1,2-diazabicyclo[2.2.2]octane）並びに金属イオンのキレート剤であ
る2,2'-ビピリジン（Ｂｉｐｙ）及びオルトフェナントロリン（Ｏ－Ｐｈｅ）をそれぞれ
添加した。各試料は、目開き（孔径）０．２μｍのフィルタを用いて濾過した。そして、
実施例１と同様に、各試料に対してＣＬＡの化学発光の積算値（測定時間３分間、単位：
rlu）を測定した（図１０）。ここで、Ｂｉｐｙ及びＯ－Ｐｈｅは金属イオンのキレート
剤であり、鉄イオン（とくにＢｉｐｙは主に２価鉄イオン）や銅イオンを除去する。
【００６８】
　図１０中、「Air0.2」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液の試料
を表し、「Air0.2 Tiron2.5mM」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁
液にタイロン２．５ｍＭ添加した試料を表し、「Air0.2 Bipy1mM」は空気のバブリングに
よる攪拌混合で準備した触媒懸濁液に2,2'-ビピリジン１ｍＭ添加した試料を表し、「Air
0.2 Dabco2.5mM」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液にＤＡＢＣＯ
を２．５ｍＭ添加した試料を表し、「Air0.2 DMTU1mM」は空気のバブリングによる攪拌混
合で準備した触媒懸濁液にＤＭＴＵを１ｍＭ添加した試料を表し、そして「Air0.2 o-Phe
1mM(1%EtOH)」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液にオルトフェナ
ントロリンを添加した試料を表す。また、図１０中、「w/o Air0.2」はバブリングせずに
準備した触媒懸濁液の試料を表し、「w/o Air0.2 Tiron2.5mM」はバブリングせずに準備
した触媒懸濁液にタイロン２．５ｍＭ添加した試料を表し、「w/o Air0.2 Bipy1mM」はバ
ブリングせずに準備した触媒懸濁液に2,2'-ビピリジン１ｍＭ添加した試料を表し、「w/o
 Air0.2 Dabco2.5mM」はバブリングせずに準備した触媒懸濁液にＤＡＢＣＯを2.5mM添加
した試料を表し、「w/o Air0.2 DMTU1mM」はバブリングせずに準備した触媒懸濁液にＤＭ
ＴＵを１ｍＭ添加した試料を表し、そして、「w/o Air0.2 o-Phe1mM(1%EtOH)」はバブリ
ングせずに準備した触媒懸濁液にオルトフェナントロリンを添加した試料を表す。
【００６９】
　図１０に示すように、試料「Air0.2」のＣＬＡ－ＣＬ積算値が試料「w/o Air0.2」の値
よりも大きいことから、空気のバブリングによる攪拌混合がＯ２

－の生成を向上させるこ
とがわかった。同時に、空気のバブリングの攪拌混合によって、Ｏ２

－の生成が向上する
とともに、他の活性酸素種の生成も向上させると考えられるので、空気のバブリングによ
りに、Ｏ２

－に加えてヒドロキシラジカル等の他の活性酸素種の生成量も向上する。
【００７０】
　また、図１０に示すように、実施例１のＳＯＤとは異なるＯ２

－の除去試薬であるタイ
ロンを添加した試料「Air0.2 Tiron2.5mM」及び「w/o Air0.2 Tiron2.5mM」とヒドロキシ
ラジカルの除去試薬であるＤＭＴＵを添加した試料「Air0.2 DMTU1mM」及び「w/o Air0.2
 DMTU1mM」のＣＬＡ－ＣＬ積算値が比較的低いことがわかった。この結果から、実施例１
と同様に触媒懸濁液中にＯ２

－が生成されることについて更なる確証が得られるとともに
、Ｏ２

－生成に至る触媒懸濁液が触媒する反応中でヒドロキシラジカルの生成が生じてい
る可能性があることがわかった。なお、ＤＭＴＵはヒドロキシラジカルの生成を阻害する
ものであるが、本実施例では高濃度のＤＭＴＵを用いたため、Ｏ２

－の生成に関わる活性
酸素種の様々な中間体が除去された可能性があり、その結果、ＤＭＴＵを添加した試料「
Air0.2 DMTU1mM」及び「w/o Air0.2 DMTU1mM」のＣＬＡ－ＣＬ積算値の値が小さくなった
と考えられる。
【実施例３】
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【００７１】
［３］触媒懸濁液に対する酸素による通気処理の影響
　本実施例では、触媒懸濁液に対する酸素による通気処理の影響について調べた。
【００７２】
　まず、実施例１と同様に天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間（４８時間）空気の
バブリングにより攪拌混合させて触媒懸濁液を準備し、目開き０．２μｍのフィルタで濾
過した試料を準備した。そして、該濾過した試料に酸素（Ｏ２）、二酸化炭素（ＣＯ２）
、及び窒素（Ｎ２）の気体をそれぞれ１０秒間通気処理した後、各試料についてＣＬＡ－
ＣＬ積算値（積算時間３分間、単位：rlu）を測定した（図１１）。該通気処理は、フィ
ルタで濾過した触媒懸濁液に対して、それぞれ酸素、二酸化炭素、及び窒素のバブリング
による攪拌混合を行った。通気処理に用いた酸素（Ｏ２）、二酸化炭素（ＣＯ２）、及び
窒素（Ｎ２）の気体の純度はいずれも９９．９％以上のものである。
【００７３】
　図１１中、「２dayバブリング」は通気処理を行っていない試料、「２dayバブリング+O

2 10sec」は酸素で通気処理した試料、「２dayバブリング+CO2 10sec」は二酸化炭素で通
気処理した試料、「２dayバブリング+N2 10sec」は窒素で通気処理した試料を表す。
【００７４】
　図１１に示すように、通気処理を行っていない試料「２dayバブリング」のＣＬＡ－Ｃ
Ｌ積算値に比べて、酸素で通気処理した試料「２dayバブリング+O2 10sec」の値が顕著（
７～８倍程度）に向上した。このことから、触媒懸濁液を酸素で通気処理することで、酸
素で通気処理しない場合に比べて、Ｏ２

－の生成量を大幅に向上できることがわかった。
Ｏ２

－の生成とともに他の活性酸素種も生成していると考えられるので、酸素の通気処理
により他の活性酸素種の生成量（単位体積あたりの活性酸素種の量）も、酸素で通気処理
する前の触媒懸濁液における生成量（単位体積あたりの活性酸素種の量）よりも大幅に向
上すると考えられる。
【００７５】
　なお、二酸化炭素で通気処理した試料「２dayバブリング+CO2 10sec」のＣＬＡ－ＣＬ
積算値が小さく、触媒懸濁液を二酸化炭素で通気処理することでＯ２

－生成活性を大幅に
阻害されることがわかった。これは、通気処理に用いた二酸化炭素由来の炭素成分が、触
媒懸濁液中のＯ２

－と反応したことによる影響であると考えられる。
【００７６】
　このように、触媒懸濁液を生成後に酸素で通気処理することによって、活性酸素種の生
成量を顕著に（７～８倍に）増加させることができるため、活性酸素種の豊富な活性水を
炭化水素油の増量のための触媒として用いることができる。
【００７７】
　そして、活性水、アルコール、及び原料の炭化水素油を混合して乳化液を生成し、該乳
化液を二酸化炭素を含む気体又は水溶液（炭酸水）に接触させることで、該乳化液中の活
性酸素種の量に応じて二酸化炭素から炭素ラジカル種が生成され、該炭素ラジカル種の生
成量に応じて炭化水素油の増量が生じる。なお、該乳化液に接触させる二酸化炭素の濃度
が高ければ高いほど、乳化液と二酸化炭素を含む気体（又は水溶液）との界面に存在する
二酸化炭素分子の量が増えるため、該乳化液中の活性酸素種と反応する二酸化炭素分子の
数が増え、その結果、炭素ラジカル種の生成量も増えると考えられる。
【実施例４】
【００７８】
［４］触媒懸濁液に対する濾過の影響
　本実施例では、触媒懸濁液をフィルタで濾過する処理に用いるフィルタの目開きの大き
さの影響について調べた。
【００７９】
　まず、実施例１と同様に天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間（４８時間）攪拌混
合させて触媒懸濁液を準備し、様々な目開きのフィルタで濾過した試料を準備した。該攪
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拌混合は、空気のバブリングによる攪拌混合と、バブリングによらずスターラーによる攪
拌混合の二種類のパターンで行った。また、濾過に用いたフィルタは、目開きが０．２μ
ｍ、５μｍ、１０μｍ、及び４０μｍであるものを用いた。そして、各濾過した触媒懸濁
液の試料についてＣＬＡ－ＣＬ積算値（積算時間３分間、単位：rlu）の測定を行った（
図１２）。本実施例で用いたフィルタは、目開き０．２μｍのフィルタがメルクミリポア
製のシリンジ用フィルタ（HPLC用マイレクス（登録商標）（マイレクス LG/LH））であり
、目開き５μｍ、１０μｍ、及び４０μｍのフィルタは、ナイロンメッシュ（網状のクロ
ス）フィルタである。
【００８０】
　また、最適な目開きのフィルタを決定するために、天然ゼオライトとイオン交換水とを
２日間（４８時間）空気のバブリングにより攪拌混合させて準備した触媒懸濁液を、様々
な目開きのフィルタで濾過した後、各試料について空気中で波長６００ｎｍの光の吸光度
（濁度）を測定し、濁度の違いを調べた（図１３）。フィルタは、上記と同様、目開きが
０．２μｍ、５μｍ、１０μｍ、及び４０μｍのものを用いた。
【００８１】
　図１２中、「DDW」はイオン交換水のみの試料、「Air0.2」は空気のバブリングによる
攪拌混合で準備した触媒懸濁液を目開き０．２μｍのフィルタで濾過した試料、「Air5」
は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液を目開き５μｍのフィルタで濾
過した試料、「Air10」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液を目開
き１０μｍのフィルタで濾過した試料、「Air40」は空気のバブリングによる攪拌混合で
準備した触媒懸濁液を目開き４０μｍのフィルタで濾過した試料を表す。また、図１１中
、「w/o Air0.2」はバブリングせずに準備した触媒懸濁液を目開き０．２μｍのフィルタ
で濾過した試料、「w/o Air5」はバブリングせずに準備した触媒懸濁液を目開き５μｍの
フィルタで濾過した試料、「w/o Air10」はバブリングせずに準備した触媒懸濁液を目開
き１０μｍのフィルタで濾過した試料、「w/o Air40」はバブリングせずに準備した触媒
懸濁液を目開き４０μｍのフィルタで濾過した試料を表す。
【００８２】
　図１２に示すように、最も大きいＣＬＡ－ＣＬ積算値を示したのは、二日間空気のバブ
リングによる攪拌混合処理を行い、目開き０．２μｍのフィルタで濾過した試料「Air0.2
」であった。また、図１３に示すように、フィルタの目開きが１０μｍ及び４０μｍで濾
過した試料の吸光度（懸濁度）はほとんど変化しなかった。このことから、本測定の試料
に用いた天然ゼオライトの大きさが概ね１０μｍ以下であることがわかる。そうすると、
図１２において、１０μｍで濾過した試料「Air10」、「w/o Air10」、及び４０μｍの目
開きのフィルタで濾過した試料「Air40」、「w/o Air40」は、濾過していない触媒懸濁液
ともいえる。
【００８３】
　図１２の説明に戻り、試料「Air0.2」及び「Air5」のＣＬＡ－ＣＬ積算値が、濾過して
いない触媒懸濁液とみなせる試料「Air10」、「Air40」のＣＬＡ－ＣＬ積算値よりも大き
く、さらに、試料「Air0.2」のＣＬＡ－ＣＬ積算値が試料「Air5」のＣＬＡ－ＣＬ積算値
よりも大きかった。バブリングを行わずに準備した試料「w/o Air0.2」～「w/o Air40」
についても同様の結果であった。
【００８４】
　このことから、天然ゼオライトとイオン交換水とを攪拌混合して準備した触媒懸濁液に
対して小さい目開きの（好ましくは目開きが１０μｍ以下、さらに好ましくは０．２μｍ
以下の）フィルタを用いて濾過するほど、触媒懸濁液中の活性酸素種の量を向上させるこ
とができることがわかった。さらに言い換えると、外径のより小さい（好ましくは外径が
１０μｍ以下、さらに好ましくは外径が０．２μｍ以下の）天然ゼオライトを使用すれば
するほど、触媒懸濁液中の活性酸素種の量を向上させることができることがわかった。こ
の理由としては、あるサイズ（とりわけ１０μｍを超えるサイズ）の粒径を有するゼオラ
イト又はゼオライト様物質が、触媒懸濁液中での活性酸素種を発生させる反応を一部阻害
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するためであると考えられる。
【実施例５】
【００８５】
［５］触媒懸濁液中の金属イオンの影響
　本実施例では、触媒懸濁液が触媒する活性酸素種の生成反応に対する金属イオンの影響
を調べた。
【００８６】
　まず、実施例１と同様に天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間（４８時間）攪拌混
合させて準備した触媒懸濁液を、目開き０．２μｍのフィルタで濾過した試料を準備した
。該攪拌混合は、空気のバブリングによる攪拌混合と、バブリングによらずスターラーに
よる攪拌混合の二種類のパターンで行った。また、濾過した試料に、二価の鉄イオン（Ｆ
ｅ２＋）５０μＭ又は三価の鉄イオン（Ｆｅ３＋）５０μＭを添加し、それぞれについて
ＣＬＡ－ＣＬ積算値を測定した（図１４）。
【００８７】
　図１４中、「Air0.2」はバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液を濾過した試
料を表し、「Air0.2 (Fe2+)50μM」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸
濁液を濾過し二価の鉄イオン（Ｆｅ２＋）５０μＭを添加した試料を表し、「Air0.2 (Fe
3+)50μM」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液を濾過し三価の鉄イ
オン（Ｆｅ３＋）５０μＭを添加した試料を表す。また、図１４中、「w/o Air0.2」はバ
ブリングせずに準備した触媒懸濁液を濾過した試料を表し、「w/o Air0.2 (Fe2+)50μM」
はバブリングせずに準備した触媒懸濁液を濾過し二価の鉄イオン（Ｆｅ２＋）５０μＭを
添加した試料を表し、「w/o Air0.2 (Fe3+)50μM」はバブリングせずに準備した触媒懸濁
液を濾過し三価の鉄イオン（Ｆｅ３＋）５０μＭを添加した試料を表す。
【００８８】
　図１４に示すように、鉄イオンを添加した試料「Air0.2 (Fe2+)50μM」、「Air0.2 (Fe
3+)50μM」、「w/o Air0.2 (Fe2+)50μM」、及び「w/o Air0.2 (Fe3+)50μM」のＣＬＡ－
ＣＬ積算値は、鉄イオンを添加しない試料「Air0.2」及び「w/o Air0.2」の値よりもいず
れも小さかった。このことから、Ｏ２

－生成活性の低下を防ぐ又は低減するために、触媒
懸濁液中から鉄成分を除去することにより、活性酸素種の量が低減するのを防ぐことがで
きることがわかった。
【００８９】
　即ち、最終的に炭化水素油の増量に用いる活性水中に鉄イオンが含まれないようにして
おくことにより、鉄イオンの存在による活性酸素種の量の低減を防ぐことができる。生成
する活性水中の鉄イオン成分を除去するために、水としてイオン交換水や純水を用いても
よい。また、活性水中の鉄イオンを除去するために、活性水生成装置１中のフィルタ１２
ａ、１２ｂと安定化槽１４との間に（又は安定化槽１４と燃料油製造装置２との間の流路
中に）鉄分除去部を設け、フィルタ１２ａ、１２ｂで生成された活性水中から鉄イオンを
除去するようにしてもよい。また、触媒懸濁液中の鉄イオンを除去するために、触媒混合
槽１１ａ～１１ｄのうち少なくとも１つの隣接する触媒混合槽の間に（又は触媒混合槽１
１ｄとフィルタ１２ａ、１２ｂとの間に）、鉄分除去部を設け、フィルタ１２ａ、１２ｂ
へ送られる前の触媒懸濁液中から鉄イオンを除去するようにしてもよい。鉄分除去部とし
て、イオン交換樹脂若しくは逆浸透（ＲＯ）膜を用いてもよいし、又は、キレート剤や酸
化剤で析出させて沈殿させ若しくは濾過することにより除去する装置を用いてもよい。
【００９０】
　次に、天然ゼオライトとイオン交換水とを２日間（４８時間）攪拌混合して準備した触
媒懸濁液を、目開き０．２μｍのフィルタで濾過した試料を準備した。該攪拌混合は、空
気のバブリングによる攪拌混合と、バブリングによらずスターラーによる攪拌混合の二種
類のパターンで行った。また、濾過した試料に、一価の銅イオン（Ｃｕ＋）５０μＭ又は
二価の銅イオン（Ｃｕ２＋）５０μＭを添加し、それぞれについてＣＬＡ－ＣＬ積算値を
測定した（図１５）。
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【００９１】
　図１５中、「Air0.2」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液を濾過
した試料を表し、「Air0.2 (Cu+)50μM」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した
触媒懸濁液を濾過し一価の銅イオン（Ｃｕ＋）５０μＭを添加した試料を表し、「Air0.2
 (Cu2+)50μM」は空気のバブリングによる攪拌混合で準備した触媒懸濁液を濾過し二価の
銅イオン（Ｃｕ２＋）５０μＭを添加した試料を表す。また、図１５中、「w/o Air0.2」
はバブリングせずに準備した触媒懸濁液を濾過した試料を表し、「w/o Air0.2 (Cu+)50μ
M」はバブリングせずに準備した触媒懸濁液を濾過し一価の銅イオン（Ｃｕ＋）５０μＭ
を添加した試料を表し、「w/o Air0.2 (Cu2+)50μM」はバブリングせずに準備した触媒懸
濁液を濾過し二価の銅イオン（Ｃｕ２＋）５０μＭを添加した試料を表す。
【００９２】
　図１５に示すように、銅イオンを添加した試料「Air0.2 (Cu+)50μM」及び「Air0.2 (C
u2+)50μM」のＣＬＡ－ＣＬ積算値は、銅イオンを添加しなかった試料「Air0.2」の値と
大きな違いはなかった。また、銅イオンを添加した試料「w/o Air0.2 (Cu+)50μM」及び
「w/o Air0.2 (Cu2+)50μM」のＣＬＡ－ＣＬ積算値は、銅イオンを添加しなかった試料「
w/o Air0.2」の値と大きな違いはなかった。このことから、銅イオンの影響によるＯ２

－

生成活性（即ち活性酸素種の量）の低減はほとんど無く、反応液に金属イオンを添加する
場合には、鉄イオンではなく、銅イオンが望ましいことがわかった。また、図１～８に示
す活性水生成装置、均質混合装置、混合装置、油混合槽、撹拌器、パルスフィルタ、精密
フィルタ、及びニュートン分離槽等のうち、触媒懸濁液、活性水、並びに活性水、アルコ
ール、及び原料の炭化水素油との混合液である乳化液が触れる部分には、鉄製の部材をで
きるだけ使用せずに、もっぱら銅製の部材を使用して構成するようにするとよい。
【実施例６】
【００９３】
［６］炭化水素油の増加量を推算する装置
　本実施例では、上述した炭化水素油の増量装置に生成された物質の収支結果と、下記反
応式とに基づく炭化水素油の増加量を推算する方法について説明する。
　炭化水素油の増加量を推算する方法に基づく推算は、当該推算を実行するためのコンピ
ュータプログラムが記憶された推算部としてのコンピュータを備えた炭化水素油の増加量
を推算する装置に、炭化水素油の増量装置にて生成された物質の収支結果が入力されて実
行される。
　炭化水素油の増加量を推算する装置１００は、図１６に示すように、メタノールの減少
量を測定する第１測定部１０１と、水の減少量を測定する第２測定部１０２と、炭化水素
油の増加量を推算する推算部としてのコンピュータ１０３と、を備えている。
【００９４】
　炭化水素油の増加量は、図１７に示すように、第１測定部１０１によりメタノールの減
少量を測定するステップＳ１と、第２測定部１０２により水の減少量を測定するステップ
Ｓ２と、第１測定部１０１及び第２測定部１０２による測定結果（物質の収支結果）に基
づいて、下式により炭化水素油の増加量を推算するステップＳ３と、を経て炭化水素油の
増量装置に生成された炭化水素油の増加量が推算される
　すなわち、推算部では、下記のような、メタノールに係る反応式（式１）及び水に係る
反応式（式２）～（式４）に基づいて、炭化水素油（Ｃｎ＋１Ｈｍ＋４）の増加量を推算
するためのコンピュータプログラムが記憶され、コンピュータ１０３上で実行される。
　　（１）CnHm+ CH3OH → Cn+1Hm+2+ H2O　
　　（２）（１－α）×（式３）＋α×（式４）
　　（３）CnHm+ CO2 + H2O → Cn+1Hm+2 + 3/2O2
　　（４）CnHm+ CO2 + 2H2O → Cn+1Hm+4 + 2O2
　ここで、αは、－１＜α＜１、好ましくは－０．１＜α＜０．１、より好ましくは－０
．０２＜α＜０．０２の値をとり、炭化水素油の増量条件に応じて変化する定数である。
【００９５】
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　以下、具体的な物質の収支結果に基づいて、炭化水素油の増加量を推算する方法及び検
証結果を説明する。
【００９６】
（具体例１）
＜物質の収支結果＞
反応前
　軽油　　　　　１８６９．５ｋｇ・・・Ｄ１
　水　　　　　　７７１４．８ｋｇ・・・Ｗ１
　メタノール　　　２００．０ｋｇ・・・Ｍ１
反応後
　軽油　　　　　３５２７．３ｋｇ・・・Ｄ２
　水　　　　　　７１００．５ｋｇ・・・Ｗ２
　メタノール　　　　　０．０ｋｇ・・・Ｍ２
全体の物質収支　－１５６．１ｋｇ・・・ＯＭＢ
成分ごとの物質収支
　軽油　　　　　　６５８．２ｋｇ・・・Ｄ３
　水　　　　　　－６１４．３ｋｇ・・・Ｗ３
　メタノール　　－２００．０ｋｇ・・・Ｍ３
【００９７】
　メタノールがすべて（式１）にしたがって反応したとすると、
　　軽油の増加：-（M3）×（14/32）＝200.0×（14/32）＝87.5ｋｇ・・・Ｄ４
　　　水の増加：-（M3）×（18/32）＝200.0×（18/32）＝112.5ｋｇ・・・Ｗ４
　水がすべて（式３）（式４）にしたがって反応し、（式２）における（式４）の比率α
＝-0.022とすると、
　　軽油の増加：（-W3+W4）×{(14/18)×(1-α)+(16/36)×α}＝(614.3+112.5)×{(14/1
8)×(1+0.022)+(16/36)×（-0.022）}=570.6kg・・・Ｄ５
　したがって、メタノールと水の減少量から推算した軽油の増加量は、
　　軽油の増加：Ｄ４+Ｄ５=87.5+570.6=658.1ｋｇ・・・Ｄ６
　　推算値／実測値=Ｄ６／Ｄ３=658.1ｋｇ／658.2ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
　（式２）の反応では、計測できない気体（ＣＯ２の吸収とＯ２の放出）があるので、そ
の気体の増減分を試算すると、
　　気体の増減：（-W3+W4）×{(-4/18)×(1-α)+(-20/36)×α}＝(614.3+112.5)×{(-4/
18)×(1+0.022)+(-20/36)×（-0.022）}=-156.2kg・・・ＩＤＧ
　　推算値／実測値=ＩＤＧ／ＯＭＢ=-156.2ｋｇ／-156.1ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
【００９８】
（具体例２）
＜物質の収支結果＞
反応前
　軽油　　　　　１８６３．５ｋｇ・・・Ｄ１
　水　　　　　　７７０５．９ｋｇ・・・Ｗ１
　メタノール　　　１９８．７ｋｇ・・・Ｍ１
反応後
　軽油　　　　　２５１５．９ｋｇ・・・Ｄ２
　水　　　　　　７０９２．７ｋｇ・・・Ｗ２
　メタノール　　　　　０．０ｋｇ・・・Ｍ２
全体の物質収支　－１５９．５ｋｇ・・・ＯＭＢ
成分ごとの物質収支
　軽油　　　　　　６５２．４ｋｇ・・・Ｄ３
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　水　　　　　　－６１３．２ｋｇ・・・Ｗ３
　メタノール　　－１９８．７ｋｇ・・・Ｍ３
【００９９】
　メタノールがすべて（式１）にしたがって反応したとすると、
　　軽油の増加：-（M3）×（14/32）＝198.7×（14/32）＝86.9ｋｇ・・・Ｄ４
　　　水の増加：-（M3）×（18/32）＝198.7×（18/32）＝111.8ｋｇ・・・Ｗ４
　水がすべて（式３）（式４）にしたがって反応し、（式２）における（式４）の比率α
＝-0.007とすると、
　　軽油の増加：（-W3+W4）×{(14/18)×(1-α)+(16/36)×α}＝(613.2+111.8)×{(14/1
8)×(1+0.007)+(16/36)×（-0.007）}=565.4kg・・・Ｄ５
　したがって、メタノールと水の減少量から推算した軽油の増加量は、
　　軽油の増加：Ｄ４+Ｄ５=86.9+565.4=652.3ｋｇ・・・Ｄ６
　　推算値／実測値=Ｄ６／Ｄ３=652.3ｋｇ／653.4ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
　（式２）の反応では、計測できない気体（ＣＯ２の吸収とＯ２の放出）があるので、そ
の気体の増減分を試算すると、
　　気体の増減：（-W3+W4）×{(-4/18)×(1-α)+(-20/36)×α}＝(613.2+111.8)×{(-4/
18)×(1+0.007)+(-20/36)×（-0.007）}=-159.5kg・・・ＩＤＧ
　　推算値／実測値=ＩＤＧ／ＯＭＢ=-159.5ｋｇ／-159.5ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
【０１００】
（具体例３）
＜物質の収支結果＞
反応前
　軽油　　　　　１５４３．４ｋｇ・・・Ｄ１
　水　　　　　　７６０８．４ｋｇ・・・Ｗ１
　メタノール　　　１７５．７ｋｇ・・・Ｍ１
反応後
　軽油　　　　　２２５０．７ｋｇ・・・Ｄ２
　水　　　　　　６８９４．５ｋｇ・・・Ｗ２
　メタノール　　　　　５．５ｋｇ・・・Ｍ２
全体の物質収支　－１７６．８ｋｇ・・・ＯＭＢ
成分ごとの物質収支
　軽油　　　　　　７０７．３ｋｇ・・・Ｄ３
　水　　　　　　－７１４．０ｋｇ・・・Ｗ３
　メタノール　　－１７０．１ｋｇ・・・Ｍ３
【０１０１】
　メタノールがすべて（式１）にしたがって反応したとすると、
　　軽油の増加：-（M3）×（14/32）＝170.1×（14/32）＝74.4ｋｇ・・・Ｄ４
　　水の増加：-（M3）×（18/32）＝170.1×（18/32）＝95.7ｋｇ・・・Ｗ４
　水がすべて（式３）（式４）にしたがって反応し、（式２）における（式４）の比率α
＝-0.012とすると、
　　軽油の増加：（-W3+W4）×{(14/18)×(1-α)+(16/36)×α}＝(714.0+95.7)×{(14/18
)×(1+0.012)+(16/36)×（-0.012）}=632.8kg・・・Ｄ５
　したがって、メタノールと水の減少量から推算した軽油の増加量は、
　　軽油の増加：Ｄ４+Ｄ５=74.4+632.8=707.2ｋｇ・・・Ｄ６
　　推算値／実測値=Ｄ６／Ｄ３=707.2ｋｇ／707.3ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
　（式２）の反応では、計測できない気体（ＣＯ２の吸収とＯ２の放出）があるので、そ
の気体の増減分を試算すると、
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　　気体の増減：（-W3+W4）×{(-4/18)×(1-α)+(-20/36)×α}＝(714.0+95.7)×{(-4/1
8)×(1+0.012)+(-20/36)×（-0.012）}=-176.8kg・・・ＩＤＧ
　　推算値／実測値=ＩＤＧ／ＯＭＢ=-176.8ｋｇ／-176.8ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
【０１０２】
（具体例４）
＜物質の収支結果＞
反応前
　軽油　　　　　１５５１．３ｋｇ・・・Ｄ１
　水　　　　　　７６０９．３ｋｇ・・・Ｗ１
　メタノール　　　１７６．２ｋｇ・・・Ｍ１
反応後
　軽油　　　　　２１８７．８ｋｇ・・・Ｄ２
　水　　　　　　６９６０．３ｋｇ・・・Ｗ２
　メタノール　　　　１１．２ｋｇ・・・Ｍ２
全体の物質収支　－１７７．５ｋｇ・・・ＯＭＢ
成分ごとの物質収支
　軽油　　　　　　６３６．５ｋｇ・・・Ｄ３
　水　　　　　　－６４９．０ｋｇ・・・Ｗ３
　メタノール　　－１６５．０ｋｇ・・・Ｍ３
【０１０３】
　メタノールがすべて（式１）にしたがって反応したとすると、
　　軽油の増加：-（M3）×（14/32）＝165.0×（14/32）＝72.2ｋｇ・・・Ｄ４
　　　水の増加：-（M3）×（18/32）＝165.0×（18/32）＝92.8ｋｇ・・・Ｗ４
　水がすべて（式３）（式４）にしたがって反応し、（式２）における（式４）の比率α
＝0.050とすると、
　　軽油の増加：（-W3+W4）×{(14/18)×(1-α)+(16/36)×α}＝(649.0+92.8)×{(14/18
)×(1-0.050)+(16/36)×0.050}=564.6kg・・・Ｄ５
　したがって、メタノールと水の減少量から推算した軽油の増加量は、
　　軽油の増加：Ｄ４+Ｄ５=72.2+564.6=636.8ｋｇ・・・Ｄ６
　　推算値／実測値=Ｄ６／Ｄ３=636.8ｋｇ／636.5ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
　（式２）の反応では、計測できない気体（ＣＯ２の吸収とＯ２の放出）があるので、そ
の気体の増減分を試算すると、
　　気体の増減：（-W3+W4）×{(-4/18)×(1-α)+(-20/36)×α}＝(649.0+92.8)×{(-4/1
8)×(1-0.050)+(-20/36)×0.050}=-177.2kg・・・ＩＤＧ
　推算値／実測値=ＩＤＧ／ＯＭＢ=-172.2ｋｇ／-177.5ｋｇ=0.998
であり、誤差は０．２％であった。
【０１０４】
（具体例５）
＜物質の収支結果＞
反応前
　軽油　　　　　１５５０．６ｋｇ・・・Ｄ１
　水　　　　　　７６０７．１ｋｇ・・・Ｗ１
　メタノール　　　１７５．４ｋｇ・・・Ｍ１
反応後
　軽油　　　　　２１９０．１ｋｇ・・・Ｄ２
　水　　　　　　６９５０．４ｋｇ・・・Ｗ２
　メタノール　　　　　４．９ｋｇ・・・Ｍ２
全体の物質収支　－１８７．７ｋｇ・・・ＯＭＢ
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成分ごとの物質収支
　軽油　　　　　　６３９．５ｋｇ・・・Ｄ３
　水　　　　　　－６５６．７ｋｇ・・・Ｗ３
　メタノール　　－１７０．５ｋｇ・・・Ｍ３
【０１０５】
　メタノールがすべて（式１）にしたがって反応したとすると、
　　軽油の増加：-（M3）×（14/32）＝170.5×（14/32）＝74.6ｋｇ・・・Ｄ４
　　　水の増加：-（M3）×（18/32）＝170.5×（18/32）＝95.9ｋｇ・・・Ｗ４
　水がすべて（式３）（式４）にしたがって反応し、（式２）における（式４）の比率α
＝0.081とすると、
　　軽油の増加：（-W3+W4）×{(14/18)×(1-α)+(16/36)×α}＝(656.7+95.9)×{(14/18
)×(1-0.081)+(16/36)×0.081}=565.0kg・・・Ｄ５
　したがって、メタノールと水の減少量から推算した軽油の増加量は、
　　軽油の増加：Ｄ４+Ｄ５=74.6+565.0=639.6ｋｇ・・・Ｄ６
　　推算値／実測値=Ｄ６／Ｄ３=639.6ｋｇ／639.5ｋｇ=1.000
であり、誤差は０．０％であった。
　（式２）の反応では、計測できない気体（ＣＯ２の吸収とＯ２の放出）があるので、そ
の気体の増減分を試算すると、
　　気体の増減：（-W3+W4）×{(-4/18)×(1-α)+(-20/36)×α}＝(656.7+95.9)×{(-4/1
8)×(1-0.081)+(-20/36)×0.081}=-176.8kg・・・ＩＤＧ
　　推算値／実測値=ＩＤＧ／ＯＭＢ=-187.6ｋｇ／-187.7ｋｇ=0.999
であり、誤差は０．1％であった。
【実施例７】
【０１０６】
［７］増加した二酸化炭素の取り込み速度を有する乳化液
　本実施例では、触媒の存在下で空気をバブリングさせた水とメタノールとを混合して得
られる混合液と、該混合液と原料の炭化水素油とを混合して得られる乳化液を作製し、該
乳化液の二酸化炭素の取り込み速度（単位攪拌時間当たりの二酸化炭素の取り込み量）が
、該混合液の該速度よりも大きいことが分かった。
【０１０７】
　まず、触媒としての天然ゼオライトの存在下で空気を４８時間バブリングさせた水（７
．７ｋｇ）とメタノール（０．２ｋｇ）とを混合して得られる混合液を作製した。また、
該混合液（３．９５ｋｇ）と軽油（０．８５ｋｇ）とを攪拌混合して乳化液を作製した。
【０１０８】
　容器に入れた該混合液（１００ｍｌ）を空気中大気圧下でマグネットスターラーを用い
て攪拌を行い、攪拌直後から、隔膜式ガラス電極法等を利用した炭酸ガス濃度計を用いて
容器中の該混合液の二酸化炭素の量を測定していった。測定した結果を、図１８の「混合
液」に示す。
　該混合液中の二酸化炭素の量（該混合液１００ｍｌ当たりの二酸化炭素の量ｍｌ）の値
は、攪拌直後は該混合液１００ｍｌ当たりの二酸化炭素の量がおよそ１０００ｍｌであっ
たが、攪拌を続けると線形的に増加し、攪拌開始後６００秒に該混合液１００ｍｌ当たり
の二酸化炭素の量がおよそ２０００ｍｌとなった。
　攪拌開始から６００秒までの間、該混合液の空気中からの二酸化炭素気体の取り込み速
度は、概ね一定であり、約（２０００－１０００）／６００≒１．６７（ｍｌ／秒）であ
った。
【０１０９】
　次に、容器に入れた該乳化液（１００ｍｌ）を空気中大気圧下でマグネットスターラー
を用いて攪拌を行い、攪拌直後から炭酸ガス濃度計を用いて容器中の該乳化液の二酸化炭
素の量を測定していった。測定した結果を、図１８の「乳化液」に示す。
　該乳化液中の二酸化炭素の量（該乳化液１００ｍｌ当たりの二酸化炭素の量ｍｌ）の値
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は、攪拌直後はおよそ１０００ｍｌであったが、攪拌を続けると非線形的（上に凸の二次
関数）に取り込む量が増加し、攪拌開始後およそ１２０秒で該乳化液１００ｍｌ当たりの
二酸化炭素の量がおよそ２０００ｍｌとなり、攪拌開始後およそ３９０～４００秒で該乳
化液１００ｍｌ中の二酸化炭素の量がおよそ３０００ｍｌとなり、攪拌開始後６００秒で
該乳化液１００ｍｌ中の二酸化炭素の量がおよそ３５００ｍｌとなった。
【０１１０】
　攪拌開始から１２０秒間の該乳化液の空気中からの二酸化炭素の取り込み速度（線形近
似した速度）は、約（２０００－１０００）／１２０≒８．３３（ｍｌ／秒）であった。
また、攪拌時間１２０秒～３９０秒間の該乳化液の空気中からの二酸化炭素の取り込み速
度（線形近似した速度）は、約（３０００－２０００）／（３９０－１２０）≒３．７０
（ｍｌ／秒）であった。また、攪拌時間３９０秒～６００秒間の該乳化液の空気中からの
二酸化炭素気体の取り込み速度（線形近似した速度）は、約（３５００－３０００）／（
６００－３９０）≒２．３８（ｍｌ／秒）であった。該乳化液が空気中からの二酸化炭素
を取り込む速度は、該混合液が空気中から二酸化炭素を取り込む速度に比べて、約１．４
～５倍大きいことが分かった。
【０１１１】
　比較例として、容器に軽油（１００ｍｌ）を入れ、空気中大気圧下でマグネットスター
ラーを用いて攪拌を行い、攪拌直後から炭酸ガス濃度計を用いて容器内の該軽油の二酸化
炭素の量を測定していった。測定した結果を、図１８の「原料炭化水素油（軽油）」に示
す。
【０１１２】
　攪拌開始から該軽油中の二酸化炭素の量（該軽油１００ｍｌ当たりの二酸化炭素の量ｍ
ｌ）の値は線形的に減少していき、攪拌開始後６００秒で該軽油１００ｍｌ当たりの二酸
化炭素の量がおよそ８００ｍｌとなった。
【０１１３】
　攪拌開始から６００秒間の軽油の空気中からの二酸化炭素気体の取り込み速度は、約（
８００－１０００）／６００≒－０．３３（ｍｌ／秒）であった。
【０１１４】
　なお、図１８に示す「乳化液」、「混合液」、及び「原料炭化水素（軽油）」の全ての
結果は、同一の攪拌条件下（常温（室温）下、同一の攪拌速度（１００ｒｐｍ）、同一の
容器、空気中、常圧（大気圧）下など）で行っている。また、攪拌速度は、１０ｒｐｍ～
１０００ｒｐｍであってもよく、攪拌速度を変えたところで、得られた結果に大きな影響
を及ぼすものではない。
【０１１５】
　図１８のグラフに示す結果から分かるように、軽油による二酸化炭素の取り込みには限
界があるが、上記混合液と軽油とを混合することにより作製された上記乳化液が、二酸化
炭素の取り込み量及び取り込み速度を急増させることがわかった。
【０１１６】
　上記乳化液を用いることで、空気中（又は二酸化炭素を含む気体若しくは水溶液）から
二酸化炭素を取り込む量及びその速度を増加させることができる。また、炭化水素油の増
量方法において、該乳化液と二酸化炭素を含む気体又は水溶液とを接触させて攪拌する際
に、攪拌後わずか６０～１２０秒程度で該乳化液中の二酸化炭素の濃度が、撹拌前の該濃
度の約１．５倍以上となるため、攪拌時間を低減することができ、炭化水素油の増量効率
が向上する。このように、温暖化の原因の一つとされている二酸化炭素を原料として炭化
水素油を一層効率よく増量することが可能となる。
【産業上の利用可能性】
【０１１７】
　本発明は、炭化水素油の増量方法、炭化水素油の製造方法、炭化水素油の増加量を推算
する方法、炭化水素油の増加量を推算する方法を実行させるプログラム、及び、炭化水素
油の増加量を推算する装置に利用することができる。
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