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SAMENV ATTING 

Het probleiem van de verwering en het gevaar vot>r zelfontbraru:ling van gestockeerde kolen stelt zich. 
op dit ogenhlik zeer dringend. Om dit!" mden Tw.f,F,en wij liet nuttig geoorde<?!d el:!.n vertaling Le geuen van 
het ltteratuuroverzicfit betref{erule hedoel.d onderwerp opgesteld door G.R. Yohc, 

Ilet is wi.-!l verstaan da.t deze auteur het n~t noodzakelijk ecms !s met de inhoud van de verscliil
len.J.e studies waarvan J e sumenvaffing gegeven wordt. Ook dient opgemcrkt J.at sommige tehten tamelt;k 
moeilijk te begrijpen z.ijn, 

Jn wcrhdifkhei.d is cle geruûgd[ieid tot oxyd.eren die men 1>i; kolen, wa.arn.eemt, en die de grond van 
het probleem TJormJ, e<3'TI. zeer complexe aigenschap die afliangt ntet aUeen van de natuurlijke af{initeit 
voor zuurstof eigen aan J.e organische bcstanJJ-el.gn van de kolen , m,'l.ar ook i,an de araad van toeganke
li;kheid va.n h.u.n in.wendige oppervlc1kten. Om de Vel'schill.e,ule f enomene.n goed te begrijpen m.oet men op 
de T10ogte zijn van uersclieideTll'3 theoretische begrippen aan.gaande de samen.stelliTl{J van de kol.en van uil 

scheikunJig en fysiek oogpunt. De Lezer zal die lJegrippen vinden in de studie van. lnichar ouer de geschikt
heùl tot zelfon.lhra.nding van de Belgische Twlen ( 2). 

RESUME 

La question de l'altération et Je,s risques d'inflammation des stocks do charbon est actuellement une 
source de graves préoccupations. Aussi, avons-nous cru utile Je lradu.ire la revue bibliographique établie 
à ce sujet par G.R Yohe. 

Bien entendu, les diverses études résumées pp.r l'aulieur n e peuoent engager celui-ci. D'autre part, la 
lecture de certains de ces résumés est assez ardl.Le'. 

Au [ait, l'aplitude à l'oxyda.Hon des houill.es, qui oonstttue le fond du problème, esl une propri:élé 
oom,plexe, {oncti:on mm. scvlemen.t de l'o:xyréactivité intri.nsèqu.e cle 1(.1 substance organique des houilles, mais 
également du degré d 'accessibilité de leur surface interne. La bonne comprélum.sion. des divers phénomènes 
suppose ainsi ÛJ. connaissance de plu.sieurs notions théoriques relatives à la corLstilti.tfon chimique eL 

physique cles houilles. Le le-cteu.r les trouve-,.a Jans l'étude oonsacrée par ln.ichar à l'aptitv.de à 1'oxydp.
tion des houilles belges fa). 

I. STOCKAGE 
ET COMBUSTION SPONTANEE 

Selon Taylor [t], Ie stockage du diarhon, dans 
des conditions normales J e température et de durée. 
présenté des avantages quf compensent les pertes 
causées par T'altération au cours du stock age. excep-

( 1) G.R. Yobe: < Oxidation of coal». Report of Investi~ 
gation. 207, Illinois State Geologkal Survey, Urbana, 
Illinois. 

t'ion faite toutefois des p~rtcs en cc qui concerne le 
pouvoir cokéfiant. 

Les multiples aspects de la détérioration du char
bon par Te fait du stockage ont été résumés par 
Schmidt [2]. Scott [5). dans une publicaHon d011t 
l'objet principal est l'étude des feux de mines an• 

(2) Voir « Mise au point d'un ense1I1ble de méthodes 
d'analyse et d'essai des houllles. 6' communication: L'ap.
tltude à l'oxydation des houûles : la température inJti.ale: 
dïnflammation , . Bulletin Technîque lnichar « Houille et 
Dérivés ~ n• 22, mai 1961. 
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thraciteuses, aborde dP. nombreux problèmes, no
tamment celui Jes charbons jeunes et celui du 
stockage ; il étudie l'influence de nombreux fac
teurs et donne une liste bibliographique de 411 -réfé
rences. D'autn...-s résmnés de la littérature relative à 
la combu stion spontanée du charbon ont été publiés 
par des auteurs étra11gers, parmi lesquels nous ci
tons : Sancl1.ez Marco ( 1'26 références) [4]. Chalqa
vorty (45 réf P.rences) fsl et Râfilcov (35 référen
ces) [6]. Cela étant, Ia présente étude sera limitée 
au.x aspects les plus récents du problème. 

Plasieur3 publications traitent des effets des con
dttions de stockage mais les idées nouvelles ne sont 
pas nombreuses. Bien que l'on admettait que 
l'ééhauffement spontané est. en général, moindre 
dans les charbons à faible teneur e.n humidité 
(Jessen (7] . E llis [8] . O lpinski [9)) , Frey [ t0] a 
étudié cette question de façon approfondie par des 
mesures manométriques d'a1sorplion d'oxygène. Ses 
résul~ats montrent que I'o.hsorption est moindre dans 
le cas de charbons secs. Quand la teneur en eau 
augmente. l'oxydation devient plus rapide. jusqu'à 
ce qu' u.ne va[eur maximum soU atteinte ; une aug
mentation plus forte de la teneur en eau retarde 
alors l'oxydation. C'est pour cene raison qa'après 
de fortes p luies. les points d'inflammation des tas de 
chaTbons se situent à l'intérieur des tas. plulôt 'que 
dans Tes zones, vo-isines de la surface, saturées en 
eau. 

On a également montré que la présence de cata
lyseurs, tels que les composés du sou fre ou du fer. 
joue un rôle important (Jesse.n [7]), q11e les fines 
s'enflamment plus facilement (J esseo f7]. EITis rsD. 
et qu'une mauvaise répartition 1,,1tauolométriqo.e 
augmente le danger (Ellis [8]. Chail< [t t]). Les 
recommandations courantes sur le tassement et la 
compacité des couches suœessives. ainsi que fes 
aulTes mises eu garde contre les occasions d'échauf
fem ent e t les courants d'air sont récapitulées (Ellis 
[8], Lange et Winzen [12)). Ûreshko [13] met 
l'accent sur le f nit que, pour tous les charbons. le 
tamisage et le classement en vue d'éliminer les 
poussiers et les fines contribuent à la sécurité du 
stockage. 

Staernmler [14.] a montré que la t ene1.ll' en fer 
d 'un lignite, spécialement les sels résultant de l'al
tération de la pyrilc, il\fluence I'1nflammalion spon 
tanée et Romwalter [15) affinne que l'auto-inflam
mation est favorisée pal.' la présence d'eau alcaline 
provenant- de l'altération des matières minérales des 
roches adjacentes. D'après Migdalski [ 16) . le fer 
favorise l'oxydation diJ. c:harbon mais le rôle de l'hu
midi té est· sujet à caution. 

L e fait qu'un stock de charbon s'échauffe sponta
nément n e dépend pas uniquement des condittons 
de stockage ou des propriétés inhérentes au charbon 
fui-même. En réalité. les deux facteurs sont impor
tants. A insi. un charbon ._dangereux» en lui-même 

peut être stocké de façon sûre, st les p récaulfons né
cessaires sont prises. et un charbon « sûr, peut 
s'échauffer s'il est stocké sans soin. A cc point de 
vue, Blaslcett (17] a d onné une mesure approxima
tive de fa tendance à l'échau.ff ement des tas de 
d1.arhon. Il indique que cette tendance est di recte· 
ment proportionnelle à ln vitesse initiale de con
sommation d'oxygène. à la chaleur spécifique et à la 
densit~ du charbon. proportionnelle au carré de la 
hauteur du tas. et- in,versément proportionnelle à la 
conductibilité t hermique du charbon. Dans la for
mule de Blaskett [17]. la seule hauteur du tas in
tervient· comme facteur relevant du stockage ; Tes 
autres facteurs sont des propriétés inhérentes au 
d1arhon. Des ·facteurs tels que Ta granulométrie, la 
ségrégation selon les caÎibl'es, l'humidité. etc.. ne 
sont vas mentionnés. En ce qui concerne les pro
priétés lelies q ue la nature du charbon lui-même, 
elles do-rvent· sans aucun doute être comprises dans 
le facteur dictant la vitesse initiale d'absorption 
d'oxygène. 

Bien qae plusiems chercheurs aient. dans le., der
nières années, évité la question controversée de l'in
fluence de la pyrite sur la comhustion spontanée-, 
nomLreuses sont les é~des soutena.nl rune ou 
l'autre des deu.,'( théories adverses. Par exemple. 
Jvlapstone [ 18] a mont-ré que Tes 'J)el'oxydes or~ani
ques peuvent oxyder la pyrite (FeS2 ~ F eS). II 
n présenté u ne théorie [19] cx.pliquant la combus
tion spontanée dans les charbons pyritique.s. Il ad
met l'oxydation de la pyrite par l'oxygène d e cet
tains complexes charhon-oxygène-. Il en résulte un 
sulfure fffl'reu..x finement divisé et «: connu comme 
étant pyrophoriqu e >. 

Collet [20] note que la pyrite, ~n contact avec 
l'air, est· sujette à l'oxydation, parlicttlièrement en 
présence d'humidité, et précise que ce fait peut pro
voquer la comhustion spontanée de tas de charbon 
exposés à la pluie pendant plusieurs mois. E llis [8] 
recommande de n·admeltre au stockage que des 
charbons à foible teneur en soufre. 

T e ichmann [:21] oxyde. dans un courant d' oxy
gène humide à 105'>. des écha.nlillons de pyri te. de 
charbon et des mélanges charbon-pyrite-. 11 en con
clut que le degré réel d'oxydation, hien que fatbie, 
est appréciahlernent p lus fo1-t- pour le mélange char
bon-pyrite que potrr la pyrite seule. La v itesse 
d'oxydation. qui est plu s forte pendant la première 
semaine. diminue jusqu'à tme valeur qui reste pra
tiquement constante à parti:r de la troisième se
maine. Toledo [22] observe que les charbons les 
plus Facilemen t oxydables sont les charbons jeunes 
(par exemple la lignHe) ftiables. exll'aits récemment 
et ayant une ,forte teneur en pyrite- ainsi qu'u ne 
grande prop.ortfon de fines. 

Pour B erkowitz et Schein [23). l'exphcation cou
rante de l'échauHement spont·ané par oxydation de 
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la pyrite est d'importance secondaire, exception faite 
peut-être pou.i: cerlains charbons à haute teneur en 
soufre et à structure ,poreuse ouverte. 

Lemaire (24) admet que la « présence de pyrète 
n'est pas dangereuse quand f e cb.arbon est en gros
ses particules». De plus, « la présence dune forte 
teneur en cendres ou en autres substances étrangè
res semble, comme les pyri1es, retarder l'oxydation. 
pourvu que la hineur en fer soit t·rès faible» . 

Frey (10]. en mt!sun1nt I'ahsorption d'oxygène 
d'un mélange constitué de charbon en poudre et 
d'une quantité égale de pyri.te finement divisée. 
trouve que cet te adjonc.l ion de pyrite inhibe I' ad
sorption d'oxygène et- que les mêmes effets sont 
obtenus avec un oharhon ayant une forte teneur eo. 
cendres et wte f aihle leneur en oxyde de fer ; une 
forte teneur en oxyde de fer favorise l'oxydation. 

Ces résultats rejoignent ceux rapportés pal' !-,]del' 
et coll. [25] . Ceux-ci ont montré que les cendres et 
les constituants minéraux Ju charbon semblent di
minuer sa tendance à I'échauifement spontané. Ils 
ont comparé des échantillons lavés et non. lavés des 
mêmes charbons, les échantillons non lavés conte
nant de fortes quantités de soufre total et de soufre 
pyritiqne. Ils ont trouvé que le lavage. avec la ré
duction .des teneurs en cendres et en· sulfure. aug
mente la tendance à l'échauffement spontané. 
D 'après ces auteurs, la diminution de l'aptitude à 
l'éd1auff ement spontané par s uite de la réduction 
de la teneur en soufre pyrilique est surcompensée 
par l'accroissement de !a concentration en charbon 
pur. 

De ses études de charbons sud-africains, Seven
ster ['46] conclut qne la pyrite ne prend aucune part 
dans l'absorption d'oxygène. Dans un résumé des 
travaux réalisés au U.S. Bureau of Mines. Davis ['.27] 
écrit: < une hypolhèse pal'l'ois émise est que l'oxy
;i. dation des matières minérales, et particulièrement 
:,, de la pyl'ite, peut e..xercer une fort·e influence sur 
» l'échauffement spontané du charbon. On peut 
> concevoi:r que la pyrih! s'échauffe plus rapidement 
» que le charbon lui-même vers un poin t critique de 
» la courbe caractéristique des charbons et peut 
» ainsi de façon dtsproporlionnée accélérer I'éch auf
» fement jusqu'à ce poinf·. Cf'pendant, nucune des 
» centaines de courbes obtenues pour différents 
» cl,arbons o'onl' montré des points d'inflexion et-. 
» de ce fait, iÎ semble Joul·cux que la pyrite· puisse 
» exercer l'effet supposé ~. 

On a envisagé la possibilité que le processus de 
croissance de micro-organismes peut contribue.r à 

l'échauffement qui provoque T'infiammalion spontn
née des cha~bons. Des expériences ont cependant 
montré que des inoculations de bactéries à des char
bons n'ont donné lieu à aucu.ne éÎévalion de t·em
pérature. à moins d'ajouter également du glucose. 
Ces e.'l:périences ont aussi montré qu'une stéiilisa
tion partielle. p•ar la formaline, de las de charbon 

échauffés ne retardait pas l'échauffement (Zavar
zinç1. [l8]). On en a conclu que l'échauffement spon
tané et l'infl am.roaVion des stocks de charbon sont 
dus à des réactions chimiques en chaîne, et ne sont 
pas d'origine bactérienne. 

Ces observutions sur l'aclion bactérienne parais
sent concorder avec celles de Dhar et Agarwal [2.9]. 
Ceux-ci ont mélangé du charbon avec des substan
ces con.tenant des hydrates de carbone (sucre ou 
paille) . el ont ajouté à ce mélange des échantillons 
de tel're. Ils ont comparé les résultats obtenus avec 
ceux d'expériences dans lesquelles le charbon et les 
hrdrates dP. carbone sont ajoutés séparément à Ta 
terre. La perte en carhone du charbon est plus 
grande en présence d'hydrale de carbone. On peut 
supposer que les hydrates de carbone servent de 
nourriture aux microorganismes des échantillons de 
terre. 

On a également relenu la chaleur de mouillage 
comme une des causes de l'élévation dangereuse des 
températures. Ceci concerne spécialement les char
bons peu évolués qui, après avoir été sécl1és, sont 
mis en contact avec l'eau. Cette façon de voir con
corde avec le:s vues de Lemaire rll4] selon lesquelles 
l'eau hygroscopique accélère. dans une certaine me
sure, l'oxydation, et avec les observaUons de 
Frey [10] au sujet de· points chauds qui, après une 
pluie, appurf.llissent dans des stocks de charbon. 

Il. MESURE DE LA TENDANCE 
A L'lNFLAIVIMATION SPONTANEE 

On sait, depuis longtemps, que certains charbons 
sont beaucoup plus susceptibles à la combustion 
spontanée que d'autres. De nombre1.lx essais ont été 
effectués en vue de mesurer celle tendance avan t le 
stockage. 

Certaines de ces mesures sont faites à partir de 
corrélations entre, d'une part, des propriétés con
nues ou des caractéristiques du charbon et, d'autre 
pari'. la tendance à la combustion spontanée. 
Olpins'ki [9] a observé que les churbons extraits de 
mines où les feux souterrains sont les p.lus fréquents 
avaient Ia p]us forte tendance à l'inflammation 
spon ta.née. D ' autres auteurs ont relié la composition 
pétrographique et les risques de combustion : Mare
vich d Travin bol affirment que les durains sont 
les plus stables, tandis que des types de comLu.sti
bles, comprimés tectoniqucment, de la classe des 
vitrains et des vitraino-fusains sont les plus oxyda
bfes. Ils notent également que des agrégats où le 
fusain et des charbons brillants sont au. contact di
rect l'un de l'autre sont particulièrement «< dimge
reux ». 

Selon Notz.old (31]. certains vitrains sont très en
clins à l'inflammation ; oet auteur propose une 
théol'ie suivant laquelie le processus d'auto-oxyda
tion seratt le résultat d 'une régénération des com
posés humiques qui, au cours de la fossilisation, 
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éta ient devenus instables par la perte de gaz sous 
pression. D e fo--rtes teneurs en hydrogène accroisse.nt 
la capacité d'absorption d'oxygène d'un charbon 
(Kartvelis hvili [32]) et des charbons non Iriables 
sont considérés comme étant très résistanls au 
slockage (Szadeczky-Kardoss [33]) , 

Des m éthodes e.'<périmentales variées ont été mi
ses en œ uvre en vue de mesurer la tendanœ d'un 
charbon à la combustion s-pontanée. Une de ces 
méthodes implique la mesure de la quantité d 'oxy
gène absorbé par le charbon (Sd1mrdt et Eider (34]). 
Skochinskii et Makarov f:;5] ont montré que la 
quantité d'oxygène absorbé par le lignite d 'Emanz
helin, combustible très inflammable. était. à 'l5 °C. 
environ qo.alTe fois la quantité absorbée par fe plus 
st·aLTe des charbons de Lisichan : la différence était 
encore plus grande' à 50° et 7S °C. 

C rennan (36]. mesUl"ant des vitesses d'absorption 
d'oÀ-ygène par des charbons australiens, trouve 
qu'aux deux granulométries expérimentées (-18+56 
B.S.S. et - 1/ 4+ t/8 inch B.S.S.), les différenè'es 
de granulométrie avaient p-eu d'effel : par contre, 
l'influence de la température était appréciable. la 
vitesse étanl plus grande à 37° qu'à 2,0". If rapporte 
qu'il n 'y a pas de différence marquée entre les di
vers types de charbon. Jessen [7] et Bfasquett [17], 
dan s leurs études ·sur fa combustion spontanée, uti
lisent également d es méthodes impliquant l'absorp
tion d'oxygène. 

Virtala et ses collaborateurs l37J ont mesuré les 
tendances à l a combustion spontanée de combusti
bles liquides et solides en déterminant l'absorption 
d'oxygène, le dégagement de chaleur à l'oxydation 
et l'indice d'iode (méthode de Wijs). Tronov et 
Grigor 'ev [:sa.) recommandent l'utilisation des in
dkes d'iode des charbons comme une mesure de 
leur tendance à la combustion spontanée. 

Chalupa et Drabck (39] s'appuient sur une com
binaison ,de différents facteurs pour exprimer l'aµ 
tilude du charbon à l'auto-irr.flammation ; parmi ces 
îacteurs. citons : la constante de vitesse d'oxydation. 
la quantité d'oxygène consommé. les pertes thermi
ques pendant l'oxydation, l'inITuence de la présence 
de gaz inertes et la composition des cendres. Ils 
spécifient qu'un accroissement des caractères hydro
philes augmente Ja vitesse d 'oxydation. 

D'après Roga et llmatowicz [40], la méthode de 
Kreulen [4t], impliquant la détermination des 
( courbes d 'acide humique ) des charbons, ,peut 
être considérée comme donnant une indication vu
laLle de l'affinité des charbons pour l'o:x,ygène. 

O lpinski et G abrys !42.), Olpjnski, Pawlikowski 
et Rozrnus [45], Olpinski et Pawlilwwski (44} et 
Olpinski [45) ont mesuré la surface spéci fique de 35 
charb ons, par adsorption d'azote à - t95°; ils t rou-

vent que, plus faible est !a surface spécifique, plus 
faibles sont Ta teneur en eau hygroscopique. la den
sité et la tendance à l'inflammation spontanée. Ces 
auteurs mesurent- la consommalion de l'oxygène de 
l'air- à 50-8o0 et trouvent que : après une période 
initiale de 3·4 heures. l'oxygène consommé atteint 
une valeur constante: l'ox:ydation du charbon pro
voque une diminution de la résLslnnce mécanique: 
le charbon lavé s'échau.ffe plus facilement ; de for
tes teneurs en cendres et en l1wnidité retardent l'in
flammation spontanée ; la chimîsorption aµgmente 
rapidement qunnd la température s'élève. 

D 'autres techniques ont encore été mises en 
œuvre pour la détermination des températures <fin
Hammation. Oreshko [46] détermine la temp.éi,ature 
à laquelîe un charbon donné aftC'int son maximum 
d'augmcnt·alion de po,ids par chauffage en présence 
d' m.-ygène : il définit cette température r.omme étant 
la < température d 'inflammation >. Kessler (47J uti
lise une technique similaire. Utilisant l'appareil de 
Bunte et Kolmel [48], Schroede.r (49] détermine des 
températures d'inflammatton. Elle pÎace I'échanlil
lon de charbon dans un tube vertical en quartz, 
chauffé électriquement : cle l'air: ou de l'oxygène 
chaud traverse l'échantillon_ L'atrtem mesure les 
températures dans la dharge et retient celle à la
quelle la masse s 'enflamme par suite de l'échauffe
ment spontané. 

Schroeder [49) trouve que des couches plus min
ces de cbarhon, des charbons de granulométrie plus 
fine et l'emploi d' o,..-ygènc plutôt que d' aiT donnent 
une lempérature d'inflammation plus basse. Cette 
température augmente d'abord hnéafrement en 
fonction de la diminution des indices de matières 
volattles jusqu'à dt-s indices de l'ordre de 13~18. 
puis augmente beaucoup plus rapidement avec 
l'abaissement ultérieur des indices. Des échantillons 
de .charbons frais ont des tempéra hues d'inflamma
tion plus hasse.c; que des échantillons de charbons 
oxydés ; des charbons ayant une forte tendance à 
la combustion spontanée donnent des températures 
d'inflammation plus basses que les aul.Tes. Ainsi, 
par des mesures convenables sur des échantillons 
de charbon frais. les aptitudes relatives à la com
bustion spontanée peuvent être évaluées. 

Olpinsld [çl rso] utilise ùne m.étliode (Sebastian 
et May ers [5 1]) semblable en principe et. d'après 
les résultats de quelque 3 .ooo déterminations. tire 
des conclusions identiques. 

Toledo [22] ulihse deux méthodes basées sur les 
principes généraux de la détermination des tempé
ratures d'inflammation. Dans la prerojère méthode, 
il place un échantillon <l~ charbon dans on tube 
chauffé à 150° et force de l'air sec au travers à 
un débit de 10 liLTes/h : fe charbon est consrdéré 
comme non dangereux. d 'oxydal'ion moyenne ou 
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dangereux, suivant que la température diminue, 
s'élève légèrement jusqu'à une valeur constante ou 
s'élève jusqu'à l'inflammation. Dans la seconde mé
thode, il chauffe l' échantiUon de charbon suivant 
nnc loi de '('/min. dans un courant (10 litres/h) 
d'oxygène sec et enregislTe comme « flash point » 
la température à laquelle on détecte la première par
ticule de charbon portée au rouge. 

D'autres variantes des méthodes de détermina
tion du point d'inflammation ont été proposées. Un 
mélange de charbon et- d' agent oxydant. tel le ni
trate de soude, est soumis à un traitement à l'air 
chaud et des mesures de température sont- faites 
à T'enlrée de l'air et en des points bien dél'erminés 
de la charge (Veselovskii et Terpogosova (52)). La 
température d'inflammation ainsi mesurée est consi
dérée comme donnant une indication valable de la 
tendance à l'inflammation spontanée. 

Budryk (53] met en œuvrc un mélange de pous
sières d e charbon et de nitrile de soude. 11 obtient 
une bonne corrélat ion entre les teneurs en matières 
volatiles des charbons et leur température d'innam
mation. Cependant, contrail'ement aux l'ésultats de 
Marevich et Travin [so]. il trouve que le vitrain 
et Te durain ont pratlqu.emenl les mêmes tempéra
tures d'inflammation. 11 note. en outre, que les char
bons non oxydés ont des températures d'inflamma
tion du même ordre de grandeur. 

Orleanskaya f 54] utilise également un mé[ange 
de nitrite de soude et de charbon et effectue, paral
lèlement. des expériences de contrôle st.tr les char
bons sans agent· oxydant. Il élève la température des 
échantillons de 5<>/min el enregistre, au moyen d'un 
thermocouple, la températme à l'instant de l'auto
inflarnmalion. Il conclut qtte la température d'in
flammation est abaissée- pill' l'oxydation atmosphé
rique qui intervient lors de l'extraction ou d'autres 
expositions à l'air. Il note que les agents oxydants 
abaissent la tempéralure d'inflammation de ~5-40° 

pour un charbon qui s'oxyde facilement, mais seule
ment de 1-5<1 pour un charbon qui s'oxyde difficile
ment. 

Zashl<vara et Krym [55] 11tilisent une technique 
identique pour Ia détermination des tempfratures 
d'tnflammarion cl concluent que les valeurs obte
nues de cette façon sont plus Lmises pour des char· 
bons peu évolués et plus hautes pour des charbons 
fortement évolués. D'autre part. la tempéralure d'in
flammation diminue avec J' accroissement des durées 
de stockage ou d'oxydation; à ce point de vue, un 
charbon qui, après une durée de stockage donnée, 
accuse le moins de variation de la température d'in
flammation est aussi le plus résistant au vieillisse
ment. 

Orleansltaya [56J décrit également une technique 
basée sur la ilimioution des températures d'inflam
mation ; cette diminî1tion est provoquée par u.ne oxy-

dation préalable par I' eau oxygénée. Il conclut 
qu'une diminution inférieure à 10° indique un char
bon «sûr». tandis qu'une diminution de 20-30<> in
dique u n charbon « dangereux ) . 

Skochinskii et collaborateurs [57] utilisent un ap
pareJlnge d'analyse thermique Jlff ércnticlle dans 
lequel l'échantillon de charbon est chauffé en pré~ 
sence d 'oxygène (air 7). 

Un calorimètr~ adiabatique a été construit- et uli
lisé pnr Eider et ses collaborateurs [25J pour l'étude 
de la tendance comparée de certains charbons à 
l'échauffement spontané. Ils ont e.xaminé de nom
breux charLons de rangs variés et concluent que 
l'aptitude à l'échauffement spon:tané dépend des 
facteurs suivants : a) rang- - p lus le rang diminue, 
p lus la lenclance à l'échauffement auamente ; b) 
température - l'échauffement augmente très rapi
dement quand la température augmente ; c) la 
quantilé d'oxygène qu'il a déjà absorbé, la v itesse 
de réaction. dimjnuant rapidement pour les durées 
de stockage <>t d es quanlit~s d'oxygène consommé 
croissantes ; d) concentration en oxygène - la vi
tesse d'oxydation est proportionnelle à la puissance 
o,66 d e la concentration en <~xygêne en contact avec 
le ch arbon ; e) surface exposée - la vitesse esl 
proportionnelle à fa racine cubique de la surface et 
f) humidité et teneurs en cendres du charbon -
les cendres apparaissent comme un diluant inerte 
diminuant la tendance relative à l'échauffement, la 
présence d'une ,forte teneur en lwrnidité provoquant 
également une diminution de cette tendance grâce à 
la chaleur latente de vaporisation et la forte chaleur 
spéci.f ique de l'eau. 

Doornum ls8] utilise également un calorimètre 
adiabatique pour mesurer l'aptitude à la combus
tion spontanée. 1l applique des métl10dcs de calcul 
qui perm.ettent de juger des meilleures dispositions 
à p rendre pour le slodcage de charbons de curacté
ristiques données. 

Tanaka et Y amasaki [59) utilise.11t un simple ca
lorhnètre pour mesuœr la chalem ,dégagée quand 
des charbons dé.gazés, à surface «fraîche ». sont mis 
au contact d'air humjde. 

BogoyavÎe[l,sldi et Petrenlm {60] conc~sent le 
charbon jusqu'à 1.5 mm, le scellent dans une bombe 
d'aci<'!r sous une pression initiale en oxyg-ène de 
4 atm et le porlent à la lempéralure de l'ea11, houil
lante. Us jugent de sa résistance à l'oxydation par 
la longueur cle la période d'induction (période sans 
formalion de méthane, d 'anhydride carbonique et 
d'oxydt> de clllrhone) el par la vitesse de la réaction 
après cette période d 'induction. Les temps des pé
riodes d'indu.dion vont de 7 min pour un lignite 
à 120 fnin pour un anthraclteux et !es vi1esses de 
réaction se traduisent par des chutes de pression 
allant de 0,0125 à 0,0019 atm respectivemfmt, pour 
lt>s mêmp:,; cl,ar'bons. 
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IIL PREVENTION DE L'ALTERAIION 

La protection d'un stock de charbon peut être 
considérée sous deux aspects, la prévention clc l'oxy
dation e t celle de la cornhustiort spontanée n'étant 
pas néccssairemenl synonymes. Si on désire se pré
munir uniquement contre l'auto-inflammalion. une 
des techniques est d'assurer une bonne v-entîlation. 
Ceci provoque une faible oxydation mais la chaleur 
produite est éliminée et on évite toute élévation de 
température pouvant conduire à I'tnflammaticm. 

Dans de nombreux cas et si les possiLîf ilés C.'-1S· 

tent. il est soulaaitahlc de prévenir également l' oxy
dation du charbon pour se prémunir. non seulement 
contre la combustion spontanée, mais égalemexit 
contre la diminution du pouvoir calorifique, du pou
voir cokéfiant, etc. Beaucoup cl'étades ont été pu
hl iées sur les techniques permettant d'éviter r accès 
de l'oxygène ; stoclcage en tas compact ou en 
couches, tas couverts, stockage sous eau, etc., et 
i[ existe de nombreux .résumés de ces techniques 
(Schmidt [~]. Scott b). Tofedo [~~] . Allen et 
Parry [61 l. Bodmer (62], Goodman et coll. [63]. 
Clar}( et Walker [641). 

L'inhthition de l'oxydation par l'addition de fai
bles quantités de certaines substances (antio:iry
dants) a rencontré un succès marquant dans Ie 
cas du caoutchouc et du pétrole, mais n'a guère 
retenu l'attention en ce qui concerne le stockage 
du charbon. Les rnoHfs sont les suivants : Te char
hon est lln solide hétérogène et l'application d'une 
substance protectrice convenable et en quantité suf
fisante sur la surface de particules aussî frtahles 
constitue un problème : il y a aussi le fait que le 
pri,c d.u traitement ne peut dépasser quelques francs 
à la tonne. Néanmoins, il semhle que l'utilisation 
d'antioxydants puisse offrir des possibilittis. 

Gillet et Fastre [6.9] ont trouvé que le chal'bon 
traité par une solution d'hydroquinone à 3 % et 
exposé ensotte à J' air gardait un rappo-rt H/C et 
0/C pratiquement constant pendant 24 jours, tan
dis qu'un charbon non protégé montrait wte dimi
nution sensible du rapporl H/C et un accroisse
ment marqué du: rapport 0/C. 

Skochinskii et Makarov [66] ont étudié les effets 
de r addition de certaines substances « antipyrogéni
qnes ». Ils ont essayé J) de l'arr contenant 1.76 % 
de sulfure d'hexafluorure ; 2) des solutions aqueu
ses à base de chlorure de calcium., de silicate de 
soude et de bicaibonate de calcium : 3) des sus
pensions de bicarLonale de calcium dans l'eau. 
D 'aJ)l·ès les auteurs, ces substances diminueraient 
considérablement la quantité d 'oxygène adsorbé par 
le charbon; ils signalent en outre qu'm1e <,;eau 
ultra-dure:> additionnée de bicarbonate de calcium 
donne des résultats satisfaisants dans la lutte contre 
l'inflammation. 

Grig-or'ev (67) a étudié l'effet de l'addition de té
trachlorure de carbone à de l'oxygène passant sur 

du charbon. Il trouve qu'il n· y a pas d:'ïnhibition, 
maîs que le télrnchJorure joue le seul rôle d'agent 
inerte. 

OrleansÎ<aya [54] signale que le traitement du 
charbon plll cf.es solutions aqueuses diluées d'agents 
tensio- actifs abaisse la température d'inflammation. 
Toutefois. certains agents tensio-actifs ont un effet 
opposé et sont jnhibiteurs de l'auto-inflammation. 

Au coW'S de recherches effectuées .Par T erpoqo
sova [68). des produits pétroliel's, leurs émulsions, 
des acides gras, de 1'11.yctroxyde calcique et < d'au
tres substances » ont été examinés en fonction de 
leur action inhibitrice de l'oxydation du charbon. 
Tous les produits pétrolieTs et leurs émulsions pro
tègent le charbon, mais les autres substances sont 
.- moins effectives ». 

Yohe et coll. (69] ont immergé des échantillons 
de tO g d'un charbon de la couche n° 6 de l'1Tli
nois, territoire de Franklin, dans une solution à 

s % d'un an.tio,-._,rdant e-n solution dans l'éther. 
Après essorage et évaporation de l'éther. ils ont me
suré le volume d'oxygène- absorbé par l'échantillon, 
penclant une période de plusiew·s jours, Des essais 
de comparaison ont été eff eclués sur des échantil
lons traités de la mêmr. façon à f'éther, mais sans 
antioxytlant. Les antioxydants saivants ont été ex
périmentés ; hydroquinone. 2-4-6-tritertbutylphenol. 
diphénylamine, N-nitrosodiphenylamine et le ~.2.

his-(4-hydroxyphenyl) propane : toutes ces subsl:an
ces sont connues pour leurs proprîétés antioxydan
tes. Dans d'autres essais ils ont essayé une cire 
paraffinique commerciale. Aucun de ces antioxy
dants ne protège le charbon de façon satisfaisante. 
De tous ces additifs. c'est la paraffine qui inhibe le 
plus l'absorption d'oxygène, probablement par fa 
formation d 'une pellicule sur les surfaces des parti
cules du charbon. 

Il est intéressant de noter qu'un procédé- cle traite
ment des gaillettes en vu.e de prévenir leur altéra
tion a été breveté (Marmaduke (70)) ; il implique 
le recouvremenl de la surface par une pellicule 
cireuse 

IV. MESURE DU DEGRE D'OXYDATION 

Il est· important de pouvoir déterminer le degré 
d'altération ou: d'oxydation du d,arhon. 

Plustcm·s méthodes ont été proposées (Kra~ 
mers [71]), mais la plu,part sont qualitatives et 
n'ont de '1aleur pratique que sj l'on peut r.ompal'er 
les résultats à ceux. que donnent des échantillons 
frais du même cbarbon. On sa it, par exemple. que 
les propriétés plastifiantes et cokéfiantes de plusiew-s 
charbons peuvent être fortement modifiées par une 
altération tel!ement faihle qu'on ne peut la détecter 
analytiquement (Schmidt Eider et Davis [1~J. 
Schmidt [2]). 

C'est pourquoi on a envisagé de déterminer Je- d~ 
gré d'altération ou d'oxydation par la mesure de 
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propriétés .plastiques. Il faut considérer ces « détc-r
minations » comme qualitatives. Elles ne sont uti
lisées que pour étahhr la comparaison entre un 
charbon frais qui donne des résultats satisfaisants, 
dans un four à coke par exemple. et le même char
bon, altéré au po4nt de poser des p,,ohlèmes tech
niques (poussée et difficultés de défournement) et 
de conduire à l'obtention d'un coke de mauvaise 
qualité. 

D'après Sd1midt [73]. Schmidt. Eldèr et Da
vis [72]. Rees et Wagner (74] . une c.timimrtion mar-
quée du pouvofr agglutinant est une des indications 
les plus certaines de l'oxydation du charbon. Il en 
est ainsi de l'indice de gonfl ement (free sweTilng in
dex). A.S.T.M. f?s]. qui tombe rapidement pom 
des charbons oxydés (Rees et Wagner f.74]) ; en 
raison de la facilité et de la rapidité de cette déter
mination, on l'utilise dans de nombreuses cokeries 
p.our ju1;er de l'état d 'un charbon. La « fluidité ». 
telle qu'elle est mesurée au pÎastomètre de Gieseler, 
donne des indications dans le même sens ( Rees et 
coll. [761). L'emploi du dilatomètre (Casam,assina 
et Meo [77]) a également été envisagé. 

Des variations dans les quantités de sous-produits 
obtenus (Marshall et Draycott [78], Bastiçk (79]) 
et une détérioration des proprîétés physiques du 
coke produit sont aussi cit·écs comme mèsures sensi
hles du degré d'oxydation d'un charbon (Schmidt. 
Elckr et Davis [72]). 

Brewer et coll. [Sol. après une étude poussée 
des effets de l'oxydation sur les pwpriétés coké
fiantes du charbon, notent que : « De toutes les 
» propriétés passées en revue, les meilleurs critères 
:, permettant de juger du. degré d'oxydation d'un 
:, charbon semblent . être Ta mesure et l'indice d'ag
» gÎutinalion, Te rendement en goudron et les pro
» priétés mécaniques du coke». 

Onusaitis et Khrisanfova [81] signalent que des 
mesures de conductivité éle<:lrique sur des échantil
lons Je coke permettent de jug-er du degré d' oxyda
tion des charbons de départ. 

Des variations dans Ia capacité d'absorption des 
charbons vis-à-vis des gnz ou des vapeurs ont été 
mises en corrélation. avec le degré d'oxydation des 
charbons. Lamba et Ettinger [82] montrent que la 
surf ace du charbon frais est lyophobiquf) vis-à-vis 
de l'eau; elle devient Îyophilique par l"ox.yda.tion. 
Dès lors au fur et à mesure que la surface s· hydrate, 
il y a une réduction marquée de la capacité d'ab
sorption du méthane. On peut mdlre cet effet en 
relation avec les observations faites par Zagrebel' 
naya [83] dans ses travaux sur l'étude des facteurs 
influençant Ia densité en vrac du charbon ( voir 
original). 

Les effets notés par Sun [84] dans son étude sur 
la rlottation des charbons paraissent aussi être liés 
au changement de la nature Îyopl10bique en lyophi
lique de la surface dans le processus d'oxydation,. 

----

Utilisant une huile de pétrole légère., il trouve que 
fa flottabilité est peu affectée (améliorée occasion
nellement) par une oxydation superficielle à hasse 
température, mais qu'eUe diminue progressivement 
par une oxydation plus poussée. Cet effet est at
tribué à l'acounulation, sur fa surface du charbon. 
de produits d'oxydation insolubles dans r eau. 

Gogotidze et Plaksin [85] signalent également 
que la flottabilité des charbons est légèrement, mais 
régulièrement altérée par Te stockage à l'air, et 
qu'elle peut être rendue- nulle par tTaitement au 
permanganate de polassium. Cependant. la flotta
bilité peut être partiellement ou compÎètcmcnt réta
blie. en faisant houtllir le charbon dans de l'eau. 
en le chauff ruit dans le vide à 4.o-6o" ou en rédui
sant chimiquement sa surf ace par la ·b en:T.idi.ne en 
solution dans la soude caustique à 1 %. 

Vologdin et Kamendrovskaya [86) et VoJogdin 
[87] proposent une méthode permettant de déter
miner le degré d'oxydation des charbons d'après 
son action sur des sof ulions clc l'ion ferrique. Us 
affirment que l'ion ferrique est réduit. mais non 
absorbé par des charbons non oxyd.és. tand.is que 
pour ·des charbons oxydés, il y a uniquement ad
sorption. Cependant. dans des travau..x ultérieurs, 
Grigor'ev et Plekhanova rssl signalent que cette 
méthode n'est pas si'lre et que le degré d'oxydation 
de charbons de Kuznetsk ne peut être déterminé ni 
par I' adion du d1Iorure ferrique ni par celle du 
suTf ate f t!rrique. 

Thomas et coTI. (Thomas (89]. Wallon et 
coll. [90)) trouvent que la charge électroslatique 
acquise par un courant de fines particules de char
bon après conlact avec une surface métaTiique dé
pend du degré d 'oxydation du charhon et ils utili
sent cet effet c:omme base d'un instrument permet
tant des contrôles industriels. 

Bangham et Dryden [91] observent que l'oxyda
tion provoque une augmentation de la chaleur de 
moujllage par le méthanol et un accroissement de la 
différence existant entre les chaleurs de mouillage 
dn méthanol et de· l'éth:ylènediamine. L 'augmenta
tion de la chaleur de mouillage de l'étb.ylènedia
mine serait· due à la chaleur provoquée par Ia réac
tion des groupes carboxyles formés pendan.t l' OÀ'Y· 

dation. Podbel'skii [92] décrit une méthode basée 
sur l'absorption des vapeurs de p,yridine. dans un 
thermostat. Une méthode basée sur la mesure de la 
luminescence d'extraits alcool-benzène de charbon 
a été publiée (Men' shchil,o~ el Rozmanova (931). 
L'oxydation provoque de tels changements dans les 
constituants organ.iqucs que, au fur et à mesure que 
Je processus d'oxydation progresse. l'intensité et la 
longueur d'onde de la luminescence varient, Ta Ton
gueur d'onde se déplaçant, dans Te spectre, vers la 
firi du violet. 

Bien qu'elle n°ait reçu que peu J'appÎicalion 
duns le domaine de l'oxydation, Ia détermination 
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directe des groupcmenls acides pTésents dans le 
chaI"bon parûÎt présenter de l'intérét sous ce roppor~. 
Les méthoJ,:s qui peuvenl être appliquées sont la 
titration à f'aminoHhoxyde de sodium. telle qu'elle 
est employée par Brooks el Maher (~4] [951 et 
la titratioo hydroxyde de sodium - carbonate de 
sodium proposée pat Uporovô et Rafikov [96]. 

Kawana et Sato [97) trouvcnl que l'oxydation 
pai· l'air J'un lignite augmente sa c:apacilé d'adsorp
tion vis-à-vis d 'ions UO'.'+- d'Wle solution de 
U02 (NOsh elle passe de 0.83 à 12.12 mg/g. 

La détenninalic>n des variations de t."Omposition 
chimique peut êhe intéressante pour suivre une 
oxydatcon intense. Zabavin el coll. [98] ont pu.blié 
des analvscs de divers cha-rbons du Bassin de 
Kuznetsk-soum.is à différents degrés d'altération na

turelle. 
Plusieurs chercheurs ont appliqué l'i11dice de 

permanganate à la détermination du degré d'oxyda
tion du charbon. Cet indice:: t.!Sl le nombre- de centi
mètres cuhe& de N-permanganale de- potasse. ré
duits par 0,5 g <.l'un charbon. sans cendres. lratlé 
par la pyrid.ine ù 100 °C. pendant une heure (Heath
coat· [99]). O'apres Khrisa.nfova [100]. l'oxygène 
agil· comme agent polymérisant dans l'oxydation 
initiale du charbon el·. d ams le cas de charhons ag
gf ulinant.s, dim..in.ue l'indice de permanganate, le 
quel indice 11

1 
augmente à nouveau qu'après une 

oxydation plus poussée 
Egorova bot] considère q·ue- les indices de per

manganate peuvent êhe utilisés pour détenniner le 
degré d'oxydation des charbons et pour distinguer 
les charbons altérés des non-.dtérés. Il rapporte que, 
pom quelqueJ charbons. l'indice de permanganate 
diminue dans Je premier stade de l'oxydation et 
augmente ensuite rapidement dans un second slade, 
tandis que. pour d'autres variétés de charbon, il n'y 
a guère de variatior.L dans le premier stade, mais 
bien Wle rapide augmentation dans Je second. 

Radspinne.r et Ho,-vard [ t O'l] oxydent plusieurs 
types de cl1orhoo bitumineux à des températures aT 
lant jusqu'à 1 :25 ()C. cl pendant des lemps v-ariabfes. 
fis délerminen.t les groupes carboxyliques présents 
par réaction avec l'acétate cle calcium et titration 
de l'acide acétique libéré. Ils trouvent qu'une re
lation linéaire existe entre l'oxygène présent el les 
groupr,s carboxylique~ déterminés el que cette rela
tion permet une estimation de la surface oxydée. 
lis ont trouvé également une détermine.Hon pfus 
sensible Lasée sa:r tJTie relation linéaire exislanl en
tre l'oxygèn,• fixé et les oxydes de c:arbont! dégagéi, 
lors de la décomposition I î,errnique. à 350" dans le 
vide. de charbons oxydés. 

Zabramnyr et Tadzhiev ( 103] se .basent égale
ment sur les analyses de gaz. dégagés lors d~ Ta 
carbonisation à basse température. lis trouvent que 
le rappot-t l,ydrocarbures + hydrogène/oxydes de 
carbone (C.;Hw + CH,1 + IL)/(C0:.1 + CO) est 

7,27-10,4 pour des charbons bitumineux non oxy
Jés. mais lombe à o, 12.-6,30 pou1 des charbons bitu
mineux oxydés. Le rapport quanlHé d'oxygène sous 
forme d'eau à In quantité d'o,:,.:ygènt: sous forme 
d'o:-:yd1;,s. de carbone est ;3.78-4.:;15 pour des charbons 
frais et 0:27 3,89 pour des charbons oxydés. 

Les variations de • Ta lem.pératUJ'e cl'i.n.flamma
lion > des charbons pa, oxydation atmosphérique 
permellt aient. selon un certain nornhre cl' auteurs, 
d'estimi~r leur degré d'oxydation : cependant, il y a 
de telles divergences d'opinion qu ·il est dangereax 
d' affinner. en se basanl sur des hn1othèses. que le~ 
1·éso.ltats obtenus sur un charbon donné peuvenl 
être vériliés par d'autres charbons. 

Budryl< [53] suggère que Jcs charbons non ox.ydfa 
ont des températures d'inllammation du même ordre 
de grauJeur que ceHes des charbons oxydés : Rees 
et W~gner f74] ont étudié des charbons bitumi-
11eux A el C de l'lllinois à forte teneur en matières 
volatiles. lis trouvent que la température d'inflam
mation ne varie pas de façon significarive ni p-al' 
!<lockage ni par oxydation atmosphérique. Sch.toe
cler [49] rapporte que des échantillons de charbons 
oxydés onl une température d'inflammation plus 
élevée que des charbons 1'1·ais c;orrcspondanls. Par 
contre, un tertain nomhre d'auteurs sig'nalent que 
l'oxydation provoque l'abaissement cle lu tempéra
ture d'inflammatfon. 

o· aprës Orlcansf<aya [56), la combustion spon
tanée du cbarho11 est précédée d'une période d' oxy
dation à hflsse ternpérature accompagnée d'une di
minution de la température d'inl'lammation . Oaps 
des lrava.ux ultérieurs sur Ia détermination des tem
pératures d'ioflanimalion par chauffage <lu charbou 
en présence d'ogents ox:rdanls, tel le nil-rite de
soude, il conclut qu.e l'oxvdation initiale (par ex~m
ple, pendanl l'extTaction) abaisse la ternpératute 
d 'inflammation (Orleanskaya ls4]) 

D'après plusieurs au!LUrs. bien que l'oxydation 
provoque une diminution de la température d'in
flammation. on ,peul ramener le charbon à son état 
initial en y ajoulanl de la benzidinc (Zashkvara 
el Kryro [53), Lamba et Eltinger [8:2], Vesclovskii et 
Terpogosova [104], Veselovsldi <:t Orleanski\"ya 
l cos] , C'est amsi qu'il est possîble d'établir la com
paraison des températnres d'inflammation des char 
bons oxydés el des d1arbo111S « rrais ), même quand 
on ne dispose plus que de l'éclm11ti1lon oxydé. 

Zashkvara et Krym l_:55), basant leurs travaux sur 
ceux de V eselovskii et Orleanskaya [ 106] considè
rent que l'addition de benzrdine, en ramenant la 
terop(>ratu:re d'inflammation du charbon à sa valeur 
la plus élevée, établi! le d1arbon dans uo état de 
11 o % d'oxydation• : le traitement d'un échantillon 
par le _peroxyde d'hydrogène, qui abaisse Ta lempé
rnlure d'ïnflammalion à sa valeur la plus has:oe, 
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établit l'état« 100 % d'oxydation>. Le degré d'oxy
dation d'un échantillon peut ainsi s'évaluer comme 
un pourcr.ntagc de l'état d'oxydation. 

Farendcn et Spencer [107]. expérimentant un 
charbon faiblement cokéfiant du Yorkshire. l'oxyde 
en ITuidisé, par I' arr à 150°, Des analyses d'échan
tillons e.-xtraits l)ériodiquemenl monlrcnt une relation 
linéaire entre le volmne spécifique et la teneTU en 
hydrogène (V :...: 0,046H -1 0,527) et indiquent 
qu'une lellc relation peul être généralisée dans 
l'étude de l'oxydation cf"un charbon. 

La présence de soufre de sulfates dans un char
bon est, en général, une indicalion que le charbon 
a subj UJlC ambiance oxydante. Rees et Kalinowski 
[ to8] montrent que des charbons stockés pendant 
4 à 5 année·s à .30-32" gagnent, en moyenne. 530 % 
en soufre de sulfates, tandis qu'ils perJeoL seule
ment 2,29 % en pouvoir calorifique. 
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