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ALKUSANAT

Projekti "Kivihiilen kemiallisten ja fysikaalisten ominaisuuksien vaikutus-
mekanismien selvittdminen pitkdaikaisvarastoinnissa ja varastointihavisi-
den pienentdminen” alkoi 1.4.1985 ollen kestoltaan kolmivuotinen. Projek-
tin kokonaiskustannukset n. 540.000 mk, josta KTM:n energiaosasto rahoit-
ti 450.000 mk ja loput VI'T:n polttoainejalostustekniikan laboratorio. Pro-
jektiin osallistuivat KTM:n energiaosastosta erikoistutkija Martti Kor-
kiakoski ja VI'T:n polttoainejalostustekniikan laboratoriosta tekn.lis. Mart-
ti Aijala, fil. kand. Matti Nieminen ja dipl.ins. Antero Moilanen

Projektissa saadut tulokset julkaistiin Tokiossa 23. - 27.10. 1989 jarjestetys-
sé konferensissa International Conference on Coal Science. Esitys: 'Niemi-
nen, M., Moilanen, A., Changes in steam coal during storage - a laboratory
weathering test' on tédméan loppuraportin liitteena.
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1 JOHDANTO

Varastoinnissa tapahtuvan matalaldmpétilahapettumisen tiedetdsn hei-
kentavén kivihiilen laatua /1,2,3/, jolloin on esitetty tapahtuvan kivihiilen
itsesyttymisté, lampoéarvo- ja massahavisits. Hapettumisen kautta menete-
tyistd massa- ja energiamadiristd on kuitenkin esitetty hyvin ristiriitaisia
véitteitd. On esitetty /1/, ettd epdedullisella varastointitekniikalla (taysin
tiivistiméton auma) saavutettaisiin 7 %:n massahaviot ensimméisen varas-
tointivuoden aikana, ja ettd kolmen kuukauden varastointi on riittiva havi-
diden aikaan saamiseksi. Tasss tutkimuksessa tavoitteena oli selvitiaia eri-
laisten kivihiililaatujen (ns, héyryhiililaatujen) hapettumisherkkyyksissa
esiintyvia eroja sekd matalalampétilahapettumisen vaikutuksia kivihiilen
ns. polttoteknisiin ja petrografisiin ominaisuuksiin edella mainittuja havioi-
td silmallépitden. Vanhentamiskokeissa ei tutkittu aumaus- tai varastointi-
tekniikoiden vaikutuksia kivihiilen matalalampétilahapettumiseen vaan
ainoastaan eri kivihiililaatujen vilisia eroja laboratorio-olosuhteissa. Koe-
jarjestelyt tehtiin lampotiloiltaan ja kaasuvirtausolosuhteiltaan aumava-
rastointia vastaaviksi. Tavoitteena oli selvittda kivihiilen ominaisuuksien
merkitysts pitkdaikaisvarastoinnissa,

2 KIVIHIILEN VANHENTAMISKOKEET

Kivihiilen vanhenemisesta aiheutuvien polttoteknisten ominaisuuksien
mahdollisia muutoksia tutkittiin laboratoriokokoluokan koelaitteistolla.
Kokeissa kaytettiin naytteina kaupallisesti Suomeen tuoduista kivihiilieris-
t4 otettuja osandytteita.

2.1 Koejarjestelyt

Kivihiilinéytteitd vanhennettiin niyteputkissa (halkaisija 110 mm), joiden
pohjalla oli tihedsilméinen pohjaverkko. Putkien (néiytteiden) lapi johdet-
tiin ilmaa, jota voitiin tarvittaessa kostuttaa. Ilmavirtaus saadettiin sellai-
seksi, ettd se vastasi mahdollisimman hyvin kaytannén olosuhteissa kivihii-
liaumoissa esiintyvis ilmavirtausta, Koelaitteisto kisitti yhteensi viisi
vanhentamisputkea, joissa voitiin vanhentaa samanaikaisesti eri kivihii-
linaytteitd. Vanhentamiskokeissa kiytetyn lampétilan vakioimiseksi koko
koelaitteisto sijoitettiin lampskaappiin, jonka lampétila voitiin pitdéd vakio-



na n. 2 °C:n tarkkuudella. Néytteiden lapi johdettu ilma femperoitiin sa-
maan lampotilaan kivihiilindytteiden kanssa.

Ennen kokeiden aloittamista tutkittavista kivihiilinaytteistd masritettiin
kosteus, tuhka, haihtuvat aineet, ylempi lampsarvo, alkuainekoostumus (C,
H, N, 8) ja paisumisluku (Free Swelling Index). Kaytetyt maaritysmenetel-
mat on esitetty taulukossa 1. Vanhentamisen edistyessa kivihiilinaytteista
otettiin osandytteits eri ominaisuuksien maarittamiseksi. Naytteenotto teh-
tiin erikseen testatulla menetelmalla kayttien kourujakajaa. Kaikki nayt-
teet séilytettiin muovipusseissa typpikehassa. Kokeiden aikana otetut nayt-
teet olivat suuruudeltaan n, 20 g/nsyte.

Taulukko 1. Kéytetyt analysointimenetel mit.

OMINAISUUS MENETELMA
Kosteus DIN 51718
Tuhka DIN 51719
Haihtuvat aineet DIN 51720
Ylempi lampsarvo DIN 51900

C Leco CHN-600
H Leco CHN-600
N - Leeo CHN-600
S Leco SC-32
Paisumisluku (¥SI) ASTM D-720

Vanhentamisen aikana tapahtuvien massanmuutosten tutkimiseksi raken-
nettiin myés laitteisto, jossa néiyte oli ripustettuna vaakaan. Naytteenripus-
tin oli halkaisijaltaan n. 80 mm ja se oli tehty tihessilmaisests terdsverkos-
ta. Vaakaan oli kokeen alussa kytketty piirturi n. 10 vrk:n ajan, jonka jal-
keen vaa'an lukema luettiin kahdesti paivassi. Vaaka oli sijoitettu em, lam-
pdkaapin péélle siten, ettd nidytteenripustin niytteineen sijaitsi yhdessi
vanhentamisputkessa.

2.2 Naytteet

Kokeissa kaytetyt niytteet valittiin Suomeen tuoduista kivihiilists siten,
etté ne edustivat eri tyyppisid kivihiililaatuja. Vanhentamiskokeiden vaati-
man pitk&hkén ajan vuoksi kokeissa voitiin kiytta4 varsin rajoitettua mas-
rad néytteitd. Koelaitteistolla tehtiin kaksi varsinaista koesarjaa, Ensim-
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Kuva 1. Vanhentamiskokeissa kiytetytn koelaitteiston kaavakuva.

méisessd koesarjassa kaytettiin koko ajan 37 °C:n vakiolimpétilaa. Toisessa
koesarjassa kaytettiin 50 ja 60 °C lampétiloja ja lisaksi vanhennettiin myos
jaddyttamalla niita -20 °C:n lampétilassa 4 vrk:n ajan.

Ensimméiisessé koesarjassa kdytettiin kivihiilindytteits, joiden hiukkasko-
ko oli 1 - 2 mm. Kokeissa kaytetyt hiukkaskokofraktiot valmistettiin murs-
kaamalla yli 20 mm:n kivihiilikappaleita ja seulomalla kyseinen fraktio
néin saadusta murskeesta. Néain voitiin varmistua siit4, ettd kokeissa kiy-
tetyissi naytteissd oli tuoretta, hapettumatonta pintaa. Kaytdnnossa Suo-
meen tuotavien kivihiilien pinnan hapettumisaste vaihtelee riippuen siit4,
miten kauan hiili on ollut louhittuna ja murskattuna,

Ensimmaéisessé koesarjassa kaytetyista kivihiilinaytteista kaksi oli neuvos-
toliittolaisia, kaksi amerikkalaisia ja yksi australialainen nayte. Yksi nayt-
teistéd (4/A) oli otettu sellaisesta kivihiilesta, jonka tiedettiin olevan herkka
itsekuumenemaan, Niytteenottokohta oli kuitenkin valittu siten, ettd ko-



keissa kaytetty kivihiili ei ollut kuumentunut varastoinnin aikana, Taulu-
kossa 2 on esitetty 1. koesarjassa kiytettyjen niytteiden ominaisuuksia,

Taulukko 2. Ensimmidisessi koesarjassa kdytettyjen néytteiden ominai-

suuksia.

Nayte 1/A 2/A 3/A 4/A 5/A
Raekoko (mm) 1,0-2,0 11,020 (1,0-2,0 (1,0-2,0 [1,0-2,0
Tuhka (p-%) 18,40 23,47 14,58 9,86 14,05
Haihtuvat aineet (p-%) 28,3 27,0 31,1 35,2 26,8
Ylempi ldmpédarvo

(MdJ/kg) 26,85 26,07 26,96 30,36 28,74
C (p-%) 70,2 65,4 73,7 78,1 73,4
H (p-%) 4,3 4,1 4,7 5,1 4,2
N (p-%) 1,8 1,6 1,2 1,3 1,4
S (p-%) 1,2 1,1 1,7 1,0 0,5
FSI 11/2 2 1 1 1
Maseraaliryhmaé-

koostumus™:

Vitriniitti (til-%) 86 86 42
Eksiniitti (til-%) 5 5 3
Inertiniitti (til-%) 7 7 53
Mineraaliaines (til-%) 2 2 2
Fmaaritys tehty alkuperaisestd kivihiilinayticesta

Toisessa koesarjassa kaytettiin hiukkaskooltaan pienempis naytteitd. Sar-
jaan valittiin amerikkalainen, australialainen ja neuvostoliittolainen kivi-
hiili, Amerikkalaisesta kivihiilinaytteests valmistettiin kaksi eri hiukkas-
kokofraktiota: 0.25...0.71 mm ja 0.71...1.0 mm. Australialaisesta ja neuvos-
toliittolaisesta kivihiilestd valmistettiin naytteet, joiden hiukkaskoko oli
0.25...0.71 mm. Taulukossa 3 on esitetty toisessa koesarjassa kaytettyjen ki-
vihiilindytteiden ominaisuuksia. '

Toisessa koesarjassa néytteet 1/B ja 2/B olivat alkuperaltidn samaa kivihiil-
td, mutta niiden raekoot olivat erilaiset. Eri raekoosta johtuen myés taulu-
kossa 3 esitetyt niytteiden ominaisuudet poikkeavat hieman toisistaan.

2.3 Vanhentamisolosuhteet
Vanhentamiskokeissa koeolosuhteita valvottiin ja sdddettiin mahdollisim-

man tarkasti. Lampétila sdadettiin sijoittamalla koko vanhentamiskoelait-
teisto lampékaappiin, jonka ldmpétilaa voitiin sa&t44. Ilman virtaus siaddet-



Taulukko 3. Toisessa koesarjassa kéiytettyjen néiytteiden ominaisuuksia.

Nayte 1/B 2/B 3/B 4/B
Raekoko (mm) 0.25-0,71 10,71-1,00 {0,25-0,71 (0,25-0,71
Tuhka (p-%) 12,2 10,4 18,5 20,5
Haihtuvat aineet (p-%) 34,4 36,4 24,4 29,0
Ylempi lampéarvo

(MJ/kg) 30,55 30,79 26,45 26,96
C (p-%) 76,5 76,3 68,8 66,3
H (p'%) 5,0 5,1 4,0 4,2
N (p-%) 1,3 1,4 1,4 1,7
S (p-%) 0,8 0,8 0,4 0,9
FSI 11/2 11/2 11/2 11/2
Maseraaliryhmi-

koostumus®*;

Vitriniitti (1il-%) 86 86 42 67
Eksiniitti (til-%) 5 5 3 4
Inertiniitti (til-%) 7 7 53 22
Mineraaliaines (til-%) 2 2 2 7

tiin vastaamaan todellisissa varastoaumoissa esiintyvia virtauksia /4/. II-
man virtausta ndytteiden lapi sasadettiin rotametreills. Kokeissa kaytetty
ilma otettiin laboratorion paineilmaverkosta. Paineilmasta poistettiin vesi
ja oljy erillisilld suodattimilla, Vanhentamisilmaan liséttiin tietyissd vai-
heessa vesihoyrya liittamalla kaasulinjaan tislatulla vedella taytetyt vesi-
pullot. Kaasunpesupullot oli sijoitettu samaan lampoékaappiin kuin koelait-
teisto. Taulukoissa 4 ja 5 on esitetty vanhentamiskokeissa kaytetyt koeolo-

suhteet,

Taulukko 4. Vanhentamiskokeissa 1. koesarjassa kiytetyt koeolosuhteet.

Ilman
Aika kokeen |Liampitila Vesihoyry virtaus- Naytteen-
alusta vrk ° kylld/el nopeus otto

m/s
0-26 37 ei 5%104 X
26 - 53 37 ei 5%10+4 X
53-75 37 kylla 5%104 X
75-110 37 ei 5%104 X
110-134 37 kylla 5%104 X
134 - 160 37 ei 5%10¢ X




Taulukko 5. Vanhentamiskokeissa 2. koesarjassa kdytetyt koeolosuhteet.

Ilman
Aika kokeen |L&mpétila Vesihoyry virtaus- Néaytteen-
alusta vrk °C kylld/el nopeus otto

m/s
0-86 50 ei 5%10+4 X
6-10 50 ei 5*104 X
10-20 50 ei 5%#10-4 X
20-30 50 ei 5%104 X
30 - 50 50 el 5%104 X
50-58 - 50 kylla 5%10+
58 - 62 50 ei 5%104 X
62-72 60 ei 5%104 X
72-78 60 kylla 5%104
73 -771) -20 ei 0
77 - 87 60 el 5%104 X
87-98 60 el 5*104 X

*) Naytteita pidetliin pakastimessa neljan vuorokauden ajan, jonka jilkeen
jatkettiin vanhentamista koelaitteistossa

3 TULOKSET
3.1 Kosteus

Vanhentamiskokeissa kéytettyjen ndytteiden kosteudet madritettiin jokai-
sen nidytteenoton yhteydessi. Kosteutta seurattiin lahinns tarkkailun vuok-
- si,. silld matalalampétilahapettuminen sinsnsa ei vaikuta kivihiilen kos-
. teuspitoisuuteen. Naytteiden kosteuksien vaihtelut kokeen kestéesss ovat
seurausta erilaisista vanhentamisolosuhteista (vesihéyrylisiys vanhenta-
misilmassa).

3.2 Tuhka

Néaytteiden tuhkapitoisuuksissa havaitut muutokset olivat useiden néyttei-
den kohdalla pienempis kuin madritystarkkuus naytteenottoon sisdltyvine
epdtarkkuuksineen. Eraiden naytteiden (3/A ja 5/A) kohdalla havaittiin
kuitenkin luotettavana pidettivia kuiva-aineen tuhkapitoisuuden laskua.

Toisaalta vaakaan ripustetun niytteen massan todettiin hieman kasvavan
vanhentamiskokeen aikana. Massan kasvu lienee seurausta hapen absorp-
tiosta kivihiileen. Vastaavaa massankasvua on todettu myos muualla teh
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Kuva 2. Néiytteiden tuhkapitoisuuden muuttuminen vanhentamisen aikana,
dyissa kivihiilen matalalampoétilahapettumistutkimuksissa /5/.

3.3 Haihtuvat aineet

Haihtuvien aineiden kohdalla muutokset olivat hyvin pienid. Lisgksi useis-
sa tapauksissa médritystulosten hajonta oli niin suurta, ettei niistd voida
tehda luotettavia johtopaatoksia. Naytteiden 4/A ja 5/A kohdalla nikyi kui-
tenkin merkkej4 pienestd laskusta haihtuvissa aineissa.

3.4 Lampoéarvo

Lampdarvomenetykset nakyivit useiden néytteiden kohdalla (naytteet 2/A,
3/A, 4/A). Suurimmillaan lampbarvo laski 8 %(daf)/160/vrk (nayte 3/A).

Eraiden ndytteiden kohdalla lémpbarvomenetyksid ei havaittu lainkaan.

Lampbarvomenetykset lienevit aiheutuneet samasta syysté kuin tuhkapi-
toisuuden alenemat eli kivihiileen absorboituneesta hapesta. Samalla myos
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Kuva 3. Kivihiilindytteen painonmuutos vanhentamisen aikana.

pieni osa hiilestd on todennikoisesti reagoinut hapen kanssa muodostaen
hiilidioksidia, jolloin myés palavan aineksen misrs on pienentynyt.

3.5 Alkuainekoostumus

Kivihiilen vanhenemisilmisiden tutkimiseksi mielenkiitoisimmat alkuai-
neet ovat hiili ja happi. Hiili on tarkein kivihiilen kayttotarkoituksen, pol-
ton, kannalta, Happipitoisuuden muutokset puolestaan liittyvit varastoin-
nin aikaisiin muutoksiin hiilen koostumuksessa.

3.5.1 Hiilipitoisuus
Hiilipitoisuuden muutokset vanhentamisen aikana olivat hyvin pienii.
Useilla naytteilld mahdolliset muutokset olivat niin pienia, ettei niita voitu

luotettavasti todeta mittaustarkkuuden rajoissa.

Niytteiden 1/A, 2/A, 8/A ja 1/B kohdalla voitiin kuitenkin havaita pienti
laskua hiilipitoisuudessa (daf) vanhentamisen edetessa.
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Kuva 4. Naiytteiden haihtuvien aineiden muuttuminen vanhentamisen aikana.

3.5.2 Vetypitoisuus

Vetypitoisuuksissa ei havaittu fnuutoksia midritystarkkuuden rajoissa.
3.5.3 Typpipitoisuus

Typpitoisuuksissg ei havaittu muutoksia masritystarkkuuden rajoissa.
3.5.4 Rikkipitoisuus

Rikkipitoisuuksissa ei havaittu muutoksia mésritystarkkuuden rajoissa.
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Kuva §. Naytteiden limpéarvon muuttuminen vanhentamisen aikana.

3.5.5 Happipitoisuus

Happipitoisuutta ei méadritetty suoraan vaan se laskettiin tuhkan, hiilen,
vedyn, typen ja rikin avulla vihentéamilla nsiden summa 100 %:sta. Niin
saatavan ns. erotushapen arvon luotettavuutta heikentivat kaikkien em.
madritysten virheet. Néytteiden 1/A, 2/A, 3/A ja 4/A kohdalla happipitoi-
suuksissa havaittiin kuitenkin varsin selvéis nousua vanhentamiskokeiden
kestdessi.,

3.6 Paisumisluku (Free swelling index)

Néytteiden paisumisluvut olivat verraten alhaisia jo vanhentamiskokeiden
alkaessa eiké vanhentamisen todettu aiheuttavan niihin merkittavia muau-
toksia.
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Kuva 6. Naytteiden hiilipitoisuuden muuttuminen vanhentamisen aikana.

3.7 Petrografiset ominaisuudet

Vanhenemisen vaikutuksia kivihiilen mikrorakenteeseen tutkittiin petro-
grafisin menetelmin. Vanhenemisen on todettu vaikuttavan kivihiileen
muodostamalla tietyn tyyppisid mikrohalkeamia /6,7/. (kuva 8). Pyriitilli on
arveltu olevan merkitysts kivihiilen matalaldampétilaoksidaatiossa /8/. Tés-
sé tutkimuksessa verrattiin pyriittia sisaltivien partikkeleiden saroisyytta
pyriittia sisaltdméattomien sirdisyyteen.

Mikrohalkeamia sisdltdvien partikkelien méisras masritettiin peint-count -
menetelmalld laskemalla. Tuloksena naistd masrityksista todetaan, etta
selvdéd trendis mikrohalkeamien midran suhteen ei hapettumisajan funk-
tiona havaittu. Mikrohalkeamia sisaltavia partikkeleita oli runsaasti jo al-
kuperaisissi néytteissé, keskimaarin yli 80 % partikkeleista oli rikkoutu-
nut. Syyné tihin todennikéisesti oli se, ettd naytteiksi valitut kivihiilet oli-
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Kuva 7. Naytteiden happipitoisuuden muuttuminen vanhentamisen aikana.

vat hapettuneet ennen tutkimusta. Naytteet valittiin maahan tuoduista las-
teista, joten niiden ajkaisempaa varastointihistoriaa ei tunnettu. Myﬁskéif‘in

i yrutln lisdavaa vaikutusta m1kroha1keam1en syntyyn ei havaittu.

4 RAEKOON JA VANHENTAMISOLOSUH-
TEIDEN VAIKUTUKSET

Toisessa koesarjassa (sarja B) olivat naytteet 1/B ja 2/B samasta kivihiilests
murskaamalla ja fraktioimalla valmistetut rinnakkaisngytteet, joiden rae-
koot poikkesivat toisistaan. Vanhentamiskokeen aikana ei kuitenkaan ha-
vaittu oleellisia eroja naiden kahden niytteen kayttaytymisen vilills, Toi-
saalta yhden néyteparin perusteella ei voida tehds kovin luotettavia johto-
pastoksia,

Toisessa koesarjassa tutkittiin myds kosteiden néaytteiden jastymisests ai-
~ heutuvia muutoksia kivihiilen ominaisuuksissa. Naytteet jaadytettiin 73
vrk:n vanhentamisen jilkeen. Niytteiden pienestd lukum#adrasta johtuen
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Kuva 8. Varastoinnin aikana hapettuneen kivihiilipartikkelin sisaltamid
mikrohalkeamia (kuvan pitkd sivu vastaa n. 300 pm).

tuloksia ei voida pitaé erityisen luotettavina, mutta jasdyttamisen jalkeen
néaytteiden 3/B ja 4/B tuhkapitoisuuksissa havaittiin pientd nousua. Vastaa-
vasti ndiden néytteiden hiilipitoisuudet nayttivat hieman laskevan jaadyt-
tédmisen jélkeen. Luotettavien tulosten saamiseksi koesarja tulisi kuitenkin
toistaa huomattavasti useammilla kivihiilinaytteills.

5 JOHTOPAATOKSET

Tutkittiin laboratorio-olosuhteissa Suomeen tuotujen eri hoyryhiililaatujen
vanhenemista (matalalampétilahapettumista) ja sen vaikutusta kivihiilen
ominaisuuksiin. Vanhentamiskokeissa kaytetyt koeolosuhteet (lampétila,
kaasuvirtaukset) oli valittu siten, etta ne vastasivat verraten hyvin todelli-
sia olosuhteita varastoaumassa. Useimmissa kirjallisuudessa esitetyissi la-
boratoriomittakaavan kivihiilen vanhentamiskokeissa kaytetyt olosuhteet
ovat olleet huomattavasti ankarammat erityisesti lampotilan osalta. Vas-
taavasti tdssa tutkimuksessa havaitut kivihiilen eri ominaisuuksien muu-
tokset vanhentamisen aikana ovat useimmissa tapauksissa huomattavan

pienié verrattuna monissa muissa tutkimuksissa todettuihin muutoksiin.
)
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. Oma merkityksensé on myés silla, etts tdssd tutkimuksessa kasitellyt kivi-
hiilet ovat kaikki tavanomaisia kanavia Suomeen tuotuja kaupallisia hiilia,
jolloin ne ovat voineet olla ns. vanhentuneita (hapettuneita) jo kokeiden al-
kaessa. Toisaalta kaikki Suomessa kaytettava kivihiili on tuotu maahan ul-
‘komailta, jolloin kivihiilen vanhentumisasteesta tuontivaiheessa ei aina ole
tarkkaa tietoa. Télt4 osin koejarjestely oli tehty ndma asiat huomioon otta-
en.

Kivihiilen laboratoriomiftakaavan vanhentamiskokeissa todettiin selvid
merkkejd kivihiilen ominaisuuksien muutoksista tuhka-, hiili- ja happipi-
toisuuksissa seké lampoarvossa, Nama kaikki ovat todennakoisesti seuraus-
ta kivihiilen adsorboimasta hapesta. Happi adsorhoituu kivihiilen pintara-
kenteeseen, jolloin myés kivihiilen massa esimerkiksi tuhkapitoisuutta koh-
ti laskettuna kasvaa. Samalla osa kivihiilen hiilestd saattaa reagoida hapen
kanssa muodostaen hiilidioksidia. Massan kasvu todettiin myds vanhenta-
miskokeissa. Kirjallisuudessa on esitetty myss tutkimustuloksia, joissa kivi-
hiilen tuhkapitoisuus on kasvanut varastoinnin aikana /1, 5/. Talléin on va-
rastoauma on jo kuumentunut lihes itsesyttymispisteeseen saakka.

Kokeissa todetut muutokset olivat niin pienia, ettei niiden perusteella voida
vetiid yksikésitteisii johtopaatoksia varastoinnin aiheuttamista energiata-
loudellisista menetyksisté, eivitka kivihiililaadut eronneet merkittivasti
toisistaan. Maahan tuodut kivihiilastit saattavat olla jo niin pitkalle hapet-
tuneita kaivoksesta louhimisen jilkeen tapahtuvien varastointien aikana,
etti lisihapettuminen on hidasta, ettei kivihiilen laatu olennaisesti huono-
ne Suomen ilmasto-olosuhteissa, erityisesti Jjos varastointitekniikkaan (tii-
vistykseen) kiinnitetd4n huomiota.
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INTRODUCTION

The aim of the test was to study the behaviour of coal grades
imported to Finland during storage in the conditions Lypical
especially of Finland's climate. One particular aim was to study,
whether it is possible to determine, by laboratory tests and con-
ventional coal testing methods, possible energy losses or quality
deteriorating during storage. The study involved coal grades used
in pulverized coal combustion.

A high number of studies of low-temperature oxidation of coal are
reviewed in the literature /1/. In Several studies, for example,
losses in calorific value during storage have been found to be
significant. In addition, quality deterioration during storage
has been found especially in so-called caking characteristics.
Weathering can also affect combustion by retarding
devolatilization and thus reducing the reactivity of coke /4/.
However, the quantitative results of the studies have varied
considerably, and hence, it is difficult to evaluate economic
losses due to coal storage.

The laboratory tests were ecarried out at Lemperatures corre-
sponding to those in stockpiles and the conditions, such as air
flow and moisture, were also otherwise comparable to those in
real storage conditions.

EXPERIMENTAL

The test equipment used in the weathering experiments is shown in
" Figure 1. In the tests air was blown through the coal bed (abt 5
X 10-4 m/s)rs2/. At times water vapour was added to the air.
Otherwise dried air was used. Some samples. were also frozen down
to -20 °C during the test. The weathering cycles ranged 98 - 159
days.

The samples were produced from larger lumps by e¢rushing and
sieving certain particle size fractions (1 - 2 mm for samples 1 -
5, 0.71 - 1.0 for sample T, and 0 - 0.25 mm for samples 6, 8 and
%) for the crush (Table 1).




Table 1 Characteristics of the steam coal samples used in

the tests
Sample |Ash (dry) Volatile Gross Sulphur
matter (dry) calorific {dry)
value (dry)

wt—% wk—% MJ/kg wt—%

1 18.4 28.3 26.85 1.2
2 23.5 27.0 26.07 1.1
3 14.6 31.1 26.96 1.7
4 9.9 35.2 30.36 1.0
5 14,1 26.8 28.74 0.5
6 12.2 34.4 30.55 0.8
7 10.4 36.4 30.79 0.8
8 18.5 24.4 26.45 0.4
9 20.5 29.0 26.96 0.9

Partial samples were taken by a riffle from the coals during the
tests for the determination of different characteristics. The
accuracy of the sampling method as to the ash content was checked
before the test. The samples were stored cool in flushed double
plastic bags (PE)} in nitrogen atmosphere.

The weathering tests were carried out in two series. The tem-
perature and the moisture content of the air blown through the
sample bed were varied during the test cycles. Temperatures of 37
- 60 °C were used. In addition, one sample batch was kept at —-20
°C for four days.

Characteristics, such as moisture content {(ISO 589), ash content
(ISO 1171), volatiles (ISO 562), calorific value (IS0 1928), C,
H, N, (Leco CHN-600), S (ASTM D-4239} and FSI (ASTM D-720), were
determined for the samples taken during the weathering tests.

In addition the microstructure of coal was studied by coal petro-
graphic methods.

RESULTS AND DISCUSSION

Changes in characteristics were generally small. In many cases,
possible changes due to weathering were not observed with
conventional laboratory methods (samples 6 - 9). However, clear
hints at weathering were monitored in some samples. Due to the
rather small amount of the samples the statistic reliability
cannot be considered good.

The moisture contents of the samples varied during the ftests,
following changes in the moisture content of gas, in the range of
0.8 - 3 %. The aim of the fairly significant changes in the
moisture content was to create favourable conditions for weather-
ing.
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A slight growth in the mass of the coal sample was observed
(Figure 2). This growth is probably due to the adsorption of
oxygen on the surface of the coal. A corresponding growth has
also been monitored in other studies of coal weathering /3/.

Changes in volatiles were very small. A slight reduction was
found for some samples during the weathering test. These changes
took place not until at 50 ©C.

Losses in calorific value (Figure Y4) were detected for several
samples, for example samples 2, 3 and 4. The maximum losses were
about 3 % (daf)/160 days for sample 3. For certain samples no
losses in calorific value were obtained.

Any changes in elemental analysis were were not measureable
within the range of weasuring accuracy except that the carbon
content (daf) was reduced (Figure 5). Correspondingly, the oxygen
contents calculated as difference seemed to grow (Figure 6).

Low-temperature oxidation has been found to alter the micro-
structure of coal /5/. In the microscope this can be seen as
typical microfractures. In our study the point-count method was
applied to evaluate microfracture formation during weathering.
Typical wedged-shaped fissures were detected in coal particles
also at the beginning of the test, while an increase in their
amount as a function of weathering was observed to some extent.
This can be due to the faet that the coals used in the expe-
riments were originally not fresh or the conditions during the
weathering experiments were too mild for fissure formation. In
particles containing framboidic pyrite the fracture formation
was, however, often significantly strong compared to particles
without pyrite.
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