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SYNOPSIS
E 岱 cient　utilization　methods 　of　low　rank 　coals　must 　realize　not 　only 　dcwatering　and 　upgrading 　but　suppress 血g
self −ignition　tendency 　 of 　low　r   〔k　coals ．　 The 　 authors 　have　recently 　proposcd　a　novel 　method 　to　dewater　and 　to
upgrade 　 low　rank 　 coals ．　 The　 method 　treats　 coals 　in　 non −polar　 solvcnt

，
　 such 　 as 　 l−methylnaphthalene （1−MN ），　at

temperatures 　below　350°C．　 In　this　stUdy ，　the　possibility　of　this　solvent 　treatment　was 　examincd 　as 　a　mcthod 　to
suppress 　self −igriition　tendency　of 　low　rank 　coals 　as 　well 　as　to　dewater　and 　to　upgrade 　them．　 It　was 　fb匸md 　that　the
samples 　obtained 　from　an　Australian　brewn　coal　by　the　treatment　in　either　1−MN 　or 　subcritical 　water 　were 　almost 　free
仕om 　wate ち and 　thoir　hcating　values 　were 　higher血 an 　the　heating　value 　of 　the　original　coal．　 The　values 　warc 　as 　high
as 　30　MJ ！kg　on 　the　treated　coal 　basis　which 　corresponded 　to　the　heating　values 　ofsubbitumlnous 　or　bit匸m 血 ous 　coals．
The　selrignidon 　tendencies　of 血 e　solvent 杜eated 　coal 　and 　the 　water 　treated 　coal　were 　slightly　higher　or 　a   ost　same 　as

the　 self −igriition　tendency 　of 　the　raw 　coa1．　 These 　treated　 coals 　 were 　 separated 　into　the　 extracted 　fraction　and 　the
residue 　at　the　treatment　temperatUre　to　investigate　the　change ｛nduced 　by　the　solvent 　treatment　in　more 　detail．　 It　was
found　that　the　self」ignition　tendencies　ofthe 　extracte 面 acdons 　were 　signi 丘cantly 　suppressed ，　whereas 　the　selfLignition
tendencies　of 　the　residues 　were 　higher　than 　that　of　the　origillal　coals ．　This　self−ignition　suppression 　of 　the　extracted
fraction　was 　mainly 　realiZed　by　their　thermoplasitic　property，　which 　 reduces 　their　pore　surface 　area　and 　minimizes

gaseous　oxygen 　access ・　Ths 　result 　sugges 偲 that　these　extracted 食actions　can 　be　used 　as　an　additive 　to　suppress

self二igni廿on 　tendency」

　LIIEEZ 褐炭は，世界 中に広 く分布 し埋蔵 量が

豊 富で あ る が，
一

般に 高含水率の た め 発熱量が 小

さく，乾燥す る と自然発火す る欠点を有す るた め

産炭地以外で は ほ とん ど利用 されて い ない ．今後 ，

褐炭 をエ ネル ギー源 と し て 利用するた めには，改

質 ・脱水の み で な く自然発火性を抑制す る技 術の

開発が不可欠で あ る．本研究室で は こ れ ま で に褐

炭を溶媒中で 350°C 以下 の 穏和な条件で 熱処 理す

る低品位炭改質法を提案 し て い る［1〜3］．本研 究

で は ，無極 性溶剤 で ある 1一メ チ ル ナ フ タ レ ン

（1−MN ）お よび亜 臨界水 を溶剤 と し て 用い ，提案
法 で得 られ た改質炭の 自然発火性 を検討 した ．
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　 2．1．試
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ス トラ リア 産褐炭約 15

g −d．・ a．・f．を Fig．　1 に 示す sus 製オ ー
トク レープに

充填 し，溶剤 と し て 1−MN を約 300　cm3 を導入 し

た ．その 後，350 °C に

昇温 し 1時間保持 し，
室温 まで 冷却す る こ と

で 溶剤 処 理 炭 （STC ；

Solvent　treated　coal ）を

調製 し た．また，同様
の 処理を 200cm3 の 水

を溶剤 と して用 い て水

熱処理炭 （WTC ；Water
treated 　coal ）を調 製 し

た．さらに，それ ぞれ

の 処理炭を よ り詳細に

検討する た め に ，上記
と同様 の 処理 をそれぞ

れ施 し た後，処理 温 度
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Fig．1 装置の 概略 図
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Fig．2 温 度 プ ロ フ ァ イ ル お よび 重 量 変化 の （STC ）
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で ろ過 し ， 溶剤可溶成分 と溶剤に 不溶な成分で あ
る Residueに分離 した．溶剤可溶成分は さらに 室

温 で ろ過 分離 し， 処理 温度で は 溶 剤可溶だが，常
温 で 析 出す る成分で あ る Deposit，お よび 常温 で も
溶剤 に可溶な成分で あ る Solubleに 分離 し た．こ

れ らの 試料に つ い て ，元素組成，お よ び 25°C に

おけ る CO2 吸着を用 い た細孔表 面積 を測定 し た ．

　 2．2．自 、発火 　の 評価　 自然発火性の 評価 は

マ イ ク ロ ガ ス ク ロ マ トグ ラ フ と直結 し た熱 天 秤 を

用 い て 行 っ た．Fig．2 にそ の 例 を示す．1−MN に よ

る処理 で得 られ た Residue，　 Depositお よび STC に

は微 量 の 溶剤 が含まれ て い る た め，残 存する溶剤
を取 り除い た後，65°C ま で 冷却 し た．一

方，原炭
お よび 水 に よ る処 理 で 得 られた 各試 料は ま ず
110°c で 30　min 保持 し，65°c ま で冷却 した ．そ の

後，22 ％ 021He雰囲気 に切 り替 え 65°C で 2 時間

保持 し た．こ の 保持時間中の 重量変化お よ び ガス

生成量 か ら酸素吸着量 （no ）を 求め ，自然発 火性
の 評価指標に用 い た ，

　3．結果 と考察　調製 し た試料の 元素分析，収率，
発熱量 お よ び 細孔 表面積を Fig．3 に 示 す．1−MN
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Fig．3 各試 料 の 元 素組成，収率，発熱量 お よび 細 孔 表面積
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Fig．41 −MN に よ る 処 理 で 得 られ た 各 試 料 の 酸 素 吸着

　　　量 の 経時変化

を溶剤に用 い た試料は い ずれ も完全に脱水 され て

い る上に ， 処理炭基準 の 発 熱量 が 約 30MJ ！kg と

高 品位炭 で ある瀝 青炭 と同程度ま で 向 上 し た ．さ

らに，STC の 発熱 量 は原炭基準で比 較して も原炭

よ り大き くな り ， 提案法 は発熱量 の 損失 を伴 わな

い 処理 法 で ある こ とが 確認 され た ．一
方，水 を溶

剤 に用 い て 得 られ た試料で も含水率が 5wt ％ 以 下

と大幅に減少 した，また，Soluble は酸素含有率が

高 い た め 発 熱量 が 小 さく な っ た が，他 の 試料 の 処

理炭基準 の 発熱量は，1−MN を溶媒に し た処理炭

と同様に，約 30MJ ／kg と瀝青炭 と 同程度 まで 向
上 し た ．

　Fig．4 お よび 5 に各試料の 酸素吸着fi　no の経時

変化 を示 す．STC お よび WTC の no はそれぞれ 1．6
mg −0 ！9−sa 皿 ple， 1．1　mg −O 　f　9− sample で あ りい ず

れ も原炭 の no の 値 1．1　 mg −0 ／g−sample よ りも少
し大き くな っ た ．つ ま り，STC お よ び WTC は原

炭 よ り も自然発 火 性 が 少 し 大 き く，これ ら改質炭
の利用に は さらなる 自然発火性抑制が求め られる ．
一

方，それ ぞれ の フ ラ ク シ ョ ン を比 較す る と，い

ずれ の 溶媒 を用い た場合も，350°C に お い て 溶剤

可溶な Depositお よ び Solubleの no の値 は 1．O
mg −0 ／g−sample 以下 と小 さくな り，自然発火性が

大幅に抑制 され た ，一
方，Residue の n

。
は 2．o

mg −0 ／g−sample 以上 と原炭お よ び 改質炭 よ りも

大き く，Residue は 自然発火性 が 抑制 され て い な か

っ た ．

　細孔表面積に 注 目す る と，Depositと Solubleの
細孔 表面積は非常に 小 さくなっ た ．こ れ は溶剤可

溶成分 が 軟化溶融性 を持 っ こ と に 起因 し て お り，

処理 中に こ れ らの 成分が溶融す る こ とで細孔 表面
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Fig，5 水 に よ る 処 理 で 得 られ た 各 試 料 の 酸 素 吸着量

　　　 の 経時変化

積が減少 し た と考え られ る．それ によ り，Deposit

や Soluble へ の 酸素 の ア クセ ス が 抑制 され ，自然

発火性 が 大幅 に 抑制 され た と考え られ る．ま た
，

STC お よび WTC は Residue よ りも細孔表 面積が

小 さい が，それ は Deposit や Solubleが Residue の

表 面 を覆 っ て い る た め で ，そ れ に よ り STC ，　 WTC

の 自然発火性が Residue よ りも抑制され た と考 え

られ る．こ の こ とか ら，溶剤可溶成分は 自然発火

性抑制 の た め の 添加 剤 と し て 利用 で き る 可能性が

示 された ，

　4．　 t 　本研究室 で 提案 し た新規脱水 ・改質法
を用 い ，褐炭を 1−MN お よ び 水溶媒中で 熱処 理 し

た処理 炭の 自然発火性を評価 し た．こ の 処理 で は

ほ ぼ完全な脱水 と大幅な改質が可能で ，STC お よ

び WTC の 発熱量 は 高品位炭 と 同程 度ま で 増大 し

た．しか し，そ れ らの 自然発火性は原炭 と同程度
で あ っ た．ま た ，各フ ラ ク シ ョ ン の 自然発火性 を

検討 し た と こ ろ Deposit や Soluble は 原炭 よ り も酸

素吸着量が小 さく，自然発火性が大幅に抑制 され

た ，これは，溶剤可溶成分の もつ 軟化溶融性に起

因 し，細孔表面積が著 し く小 さく酸素の ア ク セ ス

が抑制 されたた め で ある と考え られ る．さらに ，
処理炭は Residueよ りも細孔表面積が 小 さく，自

然発火性が 抑制 さ れ た こ と か ら，
これ ら溶剤可溶

成分の 添加 に よ る 自然発火性抑制 の 可能性が示 さ

れた．
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