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RESUME

ASPECTS ENVIRONNEMENTAUX LIES A LA PYROLYSE DE LA BIOMASSE

L’équipement en matiére de carbonisation est essentiellement constitué de fours a combustion partielle sans
systéeme de récupération des produits cogénérés (gaz et composés organiques condensables). Cette situation se
traduit par une pollution atmosphérique non négligeable et de faibles rendements de conversion. C’est pourquoi,
a la demande du Ministére Frangais de I’Environnement et de ’A.D.M.E. (Agence de ’Environnement et de la
Maitrise de I’Energie), le C.T.F.T. a entrepris la caractérisation de ces émissions de pyrolyse et ’étude des systémes
de traitement adaptés.

Dans cet article sont présentées la composition et la toxicité des effluents de pyrolyse. Des résultats
expérimentaux (études cinétiques, concentrations et facteurs d’émission des polluants) sont donnés pour différents
procédés de pyrolyse (four pilote de laboratoire, four artisanal ou industriel). Les résultats montrent notamment
comment le traitement thermique peut réduire considérablement les quantités de polluant émises tout en
ameéliorant les rendements de production. C’est actuellement la voie de dépollution la plus prometteuse. Les aspects
legislatifs sont discutés et quelques méthodes de traitement et de valorisation de ces effluents sont également
présentées (condensation, incinération).

ABSTRACT

ENVIRONMENTAL ASPECTS OF THE BIOMASS PYROLYSIS

The main industrial pyrolysis technologies currently employed in Europe and world-wide produce charcoal
and essential oils. The charcoal production equipment consists of partial combustion kilns without recovery of
co-generated products (gases and condensable organic compounds). This results in atmospheric pollution and low
energy conversion yields. For this reason C.T.F.T. undertook a study of the characteristics of such emissions at the
request of the French Ministry of the Environment.

This article describes the composition and toxicity of pyrolysis effluents. Experimental results (kinetic
studies, concentration and emission factors of polluants) are given for different pyrolysis processes. The legal
aspects are discussed, and some techniques of treatment and profitable utilization of such effluents (condensation,
incineration) are also described.

RESUMEN

ASPECTOS MEDIOAMBIENTALES RELACIONADOS CON LA PIROLISIS DE LA BIOMASA

En el aspecto de la carbonizacion, el equipamiento disponible corresponde, basicamente, a los hornos de
combustion parcial, sin sistemas de recuperacion de los productos cogenerados (gas y compuestos organicos
condensables). Semejante situacion se traduce por una contaminacion atmosférica nada insignificante, asi como
por rendimientos de transformacion reducidos. Por todo ello, el C.T.F.T. ha emprendido la caracterizacion de estas
emisiones nocivas y el estudio de los sistemas de procesamiento, a peticion del Ministerio Francés del Medio
Ambiente y de la Agencia Francesa para la Gestion de la Energia.

En el presente articulo se presentan la composicion y la toxicidad de los efluentes de pirdlisis. Se precisan .
también los resultados experimentales (estudios cinéticos, concehtraciones y factores de emisién de contaminan-
tes), para diversos procedimientos de piro6lisis. Se examinan los aspectos legislativos asi como algunos métodos de
procesamiento y de valorizacion de estos efluentes (condensacion, incineracion).
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e présent article se propose de faire le point sur les problémes d’environnement et de pollution, liés aux
technologies de pyrolyse, et de présenter succinctement les solutions développées pour la réduction des
émissions et ’amélioration corrélative des rendements de conversion.

Les contraintes qui limitent actuellement, et pour le
court terme, le développement des technologies de
conversion thermo-chimique de la biomasse en Europe
sont de plusieurs ordres :

e bas prix du pétrole brut sur le marché international,

e colt ¢leve de la matiére premiére ligneuse (méme des
déchets) rendue sur site utilisateur,

e technologies de pyrolyse nouvelles encore au stade
de la recherche ou du pilote industriel.

Cependant, les enjeux liés au développement des tech-
nologies de pyrolyse sont d’ordre multiple :

O En Europe, la possibilité¢ de cogénérer, a partir de
la biomasse et de déchets de diverse nature, des combus-
tibles liquides, gazeux ou solides, pourrait contribuer au
rééquilibre de la balance commerciale de nos pays dans le
cas (probable a long et moyen termes) de la remontée des
cours du pétrole. Dans cette perspective, la disponibilité
des terres agricoles mises en jachére (I million d’ha en
1988-89) pourrait alors permettre la production écono-
mique de bois ou de matiére premiére ligno-cellulosique
en quantité adaptée.

(0 Dans les P.E.D,, la situation énergétique est radica-
lement différente. La plupart de ces pays, méme les plus
industrialisés, ont une part importante voire trés impor-
tante (jusqu’a 60 % pour les pays les moins avancés) de
leurs besoins énergétiques couverts par la biomasse. Les

pays de la zone intertropicale humide disposent d’un
potentiel ligneux renouvelable abondant et peu colteux
(déchets d’exploitation forestiére ou d’unités de transfor-
mation, plantations, ...). La pyrolyse une fois crédibilisée
pourrait permettre de mieux valoriser cette ressource
énergétique nationale. Les technologies performantes
mises au point en Europe trouveront rapidement leur
premiére application dans ces régions.

Les technologies de pyrolyse qui sont actuellement
développées au stade industriel visent essentiellement la
production de charbon de bois avec parfois la récupéra-
tion des produits cogénérés : gaz et pyroligneux.

Dans le cas général cependant, la carbonisation est
pratiquée artisanalement sans récupération des sous-
produits avec des rendements massiques et énergétiques
trés faibles (maxima respectifs : 30 et 50 %).

Ainsi, ne retrouve-t-on pas dans le charbon produit :
e 52a 54 % du carbone initial,

e 774 82 % de I’hydrogeéne,

e 872 90 % de I'oxygene.

Ces ¢léments, correspondant au déficit entre le bois
initial et le charbon de bois, sont rejetés a I'atmospheére
sous forme de composés organiques plus ou moins
complexes, susceptibles d’engendrer des nuisances impor-
tantes.

NATURE ET CONCENTRATION DES REJETS

La nature des composés émis lors de la pyrolyse du
bois a fait ’objet de nombreuses recherches analytiques
(3) (5) (7) dont P'intérét était d’ordre :

[0 Economique, visant la récupération de produits tels
que :

e Acide acétique, acide formique, méthanol, éthanol,
phénols : ces produits peuvent étre valorisés bien que
fortement concurrencés par les produits de synthése.

e Aromes utilisés comme additifs alimentaires et diffi-
cilement synthétisables.

[0 Scientifique, en vue d’une meilleure compréhension
des mécanismes de pyrolyse.

Plus récemment, le caractére polluant des fumées de
pyrolyse a orienté divers travaux concernant notamment
la nature et le niveau de toxicité des rejets liés a I’activité
de pyrolyse.

En effet, la mise au point de techniques de traitements
appropriés des effluents (dimensionnement d’incinéra-
teurs, de filtres, de condenseurs, ...) nécessite avant tout
une bonne connaissance de la nature chimique et de la
concentration des rejets 4 traiter.

ASPECT QUALITATIF

Le nombre de composés émis lors de la pyrolyse s’éléve
a plusieurs centaines, dont certains n’ont pas pu étre
encore identifiés. Rejetés a latmosphére, ils peuvent
souvent étre considérés comme polluants, & des degrés
plus ou moins élevés.

On distingue en général trois grandes catégories de
produits dans les fumées de pyrolyse.

Les particules et poussiéres

Elles sont constituées, en général, de suie, poussiéres de
charbon, cendres, particules de goudron recuit, entrai-
nées par le flux gazeux des fumées. Elles sont souvent
englobées dans des vésicules de goudrons de taille varia-
ble et, pour cette raison, sont difficilement quantifiables
selon les méthodes de détection normalisées, habituelle-
ment mises en ceuvre pour des suivis d’installation de
combustion.
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Mécanismes fondamentaux de la
pyrolyse

La dégradation thermique du bois par
pyrolyse agit par décomposition successi-
ve, en milieu réducteur, des principaux
constituants (hémicelluloses, cellulose et
lignine), de stabilité thermique différente
(2). Les ruptures des liaisons et les proces-
sus de réarrangement au sein des polyme-
res constituant le bois conduisent 4 un
trés grand nombre de produits. Le
schéma des mécanismes fondamentaux
proposé par SHAFIZADEH (3) met en
évidence un ensemble complexe de sché-
mas réactionnels, dont de nombreuses
réactions secondaires intervenant rapide-
ment aprés la formation de certains
composés organiques dans ou hors du
produit soumis au traitement.

Les études concernant les mécanismes
réactionnels sont de 2types: études
fondées sur des analyses thermiques et
thermogravimétriques, études basées sur
I’analyse des produits de pyrolyse par la
chromatographie en phase gazeuse et la
spectromeétrie de masse.

Cette derniére technique avec les
travaux de MILNE (4) a permis d’identi-
fier différentes chaines de réactions qui se
produisent pendant la pyrolyse de la
biomasse.

Les analyses chromatographiques
couplées a la spectrométrie de masse ont
permis la mise en évidence de plus de 400
produits (5) (6).

Une étude de BLONDET (8) sur la ciné-
tique d’apparition des produits pyroli-
gneux au cours de la carbonisation met
en relation la nature des réactions ther-
mochimiques et les produits formés.

Les aspects cinétiques de la pyrolyse
sont menés a partir de deux principaux
dispositifs expérimentaux basés sur I’in-
troduction de la matiére premiére dans
une enceinte isotherme, préalablement
mise en température, ou le suivi de la
perte de masse de la matiére premiére, en
fonction d’une vitesse de montée en
température présélectionnée.

Les représentations mathématiques de
la perte de masse sont nombreuses et de
type Arrhenius.

En ce qui concerne la thermicité de la
réaction, une grande contradiction régne
selon les auteurs et il semble acquis
actuellement que la nature exo ou
endothermique de la réaction globale
varie selon la dimension du solide subs-
trat, de la température de réaction, de la
pression... (9) (10). Quoi qu’il en soit, la
valeur absolue de la chaleur de réaction
résultante ne représente que 3 a 4 % du

contenu énergétique du bois et reste
probablement sans incidence dans un
procédé industriel.

Cependant, pour la pyrolyse lente ou
carbonisation, on distingue généralement
cinq phases (11) (12), que nous résume-
rons succinctement :

® La premiére phase (de 20 a 200 °C)
correspondant au séchage du bois est
suivie par la décomposition des hémicel-
luloses (200 a 280 °C) avec dégagement
d’acides acétique et formique, de furfural,
de meéthanol et de gaz oxygénés (CO,
CO,).

® La phase exothermique, qui a lieu a
partir de 280 °C, éléve rapidement la
température jusqu’a 320 °C. L’émission
des composés précédemment cités se
poursuit, accompagnée du dégagement
d’hydrocarbures de faible poids molécu-
laire et de goudrons légers.

® Entre 320 et 500 °C, la dégradation
de la cellulose génere des produits analo-
gues aux produits de décomposition des
hémicelluloses. Des composés phénoli-
ques résultant de la dégradation de la
lignine apparaissent accompagnés de
goudrons plus lourds.

® Au-dela de 500 °C, les gaz, moins
abondants, s’enrichissent en hydrogéne.

Il faut préciser, par ailleurs, qu’un
certain nombre de phénomeénes thermo-
chimiques secondaires accroissent la
diversité des produits obtenus et rendent
encore plus complexe la compréhension
des mécanismes de la pyrolyse : réaction
et recombinaison des produits formeés,
polymérisation, déshydratation, cracking
des produits sur des points particuliére-
ment chauds.

Cas particulier de la torréfaction

Le bois torréfié est un produit intermé-
diaire entre le bois et le charbon de bois.
Il s’obtient en réalisant les 2 premicres
étapes de la pyrolyse et en arrétant la
réaction avant le démarrage de la phase
exothermique, c’est-a-dire vers 270-
280 °C. Seuls les composés a faible
pouvoir calorifique se dégagent et ’essen-
tiel du contenu énergétique du bois se
retrouve dans le produit final.

Influence des différents paramétres de
la pyrolyse

La composition et les proportions rela-

tives des trois principaux produits de la

pyrolyse (charbon, liquide et gaz) varient
en fonction de divers paramétres qui
sont : la nature du bois, la température
finale de réaction, la vitesse de réaction,

RAPPELS SUR LA PYROLYSE DU BOIS

la pression, les dimensions de la matiére
premiére,le taux d’humidité du bois, I’at-
mosphére de réaction, I’addition de cata-
lyseurs.

Les différents procédés de pyrolyse

L’essentiel des procédés de pyrolyse
actuellement développés au stade indus-
triel ou semi-industriel privilégie la
production de charbon de bois (ou de
bois torréfie). Il s’agit de procédés de
pyrolyse lente, a pression atmosphérique,
sans atmosphére de réaction particuliére
et sans adjonction de catalyseurs.

Les procédés de carbonisation exis-
tants peuvent étre classés selon trois caté-
gories en fonction de la source de chaleur
utilisée pour fournir ’énergie de carboni-
sation :

La carbonisation par combustion
partielle

L’énergie nécessaire est fournie par la
combustion d’une partie de la charge et
des produits volatils générés. Les fours
sont en métal, en terre ou en brique. Les
effluents sont dilués par la présence
d’azote et d’oxygéne non consommé,
provenant de lair de combustion. La
presque totalitt du charbon de bois
produit dans les pays en voie de dévelop-
pement est fabriquée dans des systémes a
combustion partielle, en raison de leur
simplicité et du faible colit du matériel.
Dans les pays industrialisés, ce mode de
carbonisation est encore largement utilisé
(fours métalliques) dans les unités de
faible et moyenne production.

La carbonisation par chauffage

externe

L’énergie nécessaire est fournie a la
charge, placée dans une enceinte close,
par un foyer de chauffe externe, par I'in-
termédiaire d’une surface d’échange (vase
clos, cornue). Une fois que le processus
de carbonisation est amorcé, les produits

.de pyrolyse combustibles peuvent é&tre

injectés dans le foyer pour entretenir la
pyrolyse. Ce principe a été largement
utilisé avant les années 50 ; il est actuel-
lement utilisé pour de faibles productions
de charbon de bois.

La carbonisation par contact de gaz
chauds

L’énergie nécessaire a la carbonisation
est fournie par des gaz chauds provenant
d’un foyer externe (il peut s’agir des gaz
de pyrolyse briilés) et mis en contact
direct avec la charge. Cette technologie
est surtout employée pour les fours indus-
triels fonctionnant en continu.
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Les gaz incondensables

Ils contiennent :
e du dioxyde de carbone,
e des gaz toxiques tels que monoxyde de carbone,

e des hydrocarbures (méthane, éthane, éthyléne,
acétyléne, propane, isobutane, buténe...),

e de I’hydrogene.

A Texception de I’hydrogeéne, tous ces composés
correspondent a des gaz dont la contribution a I’effet de
serre est admise.

En ce qui concerne les oxydes d’azote, une mesure
effectuée par le C.T.F.T. et le LN.E.* sur site industriel de
carbonisation a mis en évidence des quantités extréme-
ment faibles (proches du seuil de détection).

Le bois et la biomasse ne contenant que trés rarement
du soufre, des gaz toxiques tels que les oxydes de soufre
ne devraient pas étre présents dans les rejets.

Les composés organiques condensables ou pyroli-
gneux

En fonction de la température d’émission des effluents
et de la tension de vapeur saturante respective des
composés émis, ces produits sont rejetés sous forme de
vapeur ou sous forme d’aérosols.

Condensgs, ils se présentent sous la forme d’un liquide
hétérogeéne qui peut étre séparé en deux phases :

* L.N.E.: Laboratoire National d’Essais.

e Une phase aqueuse contenant essentiellement de
I’eau d’humidité et de I’eau de formation qui est égale-
ment fortement chargée en acides organiques, alcools et
autres produits volatils (5). La nature de ces produits est
aujourd’hui bien connue.

e Une phase organique ou goudrons, plus ou moins
visqueuse. Les goudrons de pyrolyse ont également fait
I'objet d’un certain nombre de recherches qui ont permis
I'identification de familles de composés bien particuliers
(%) ©) (7):

e hydrocarbures linéaires saturés et insaturés,

e hydrocarbures aromatiques polycondensés ou
H.A.P.,

e cétones et lactones cycliques,

e composés phénoliques substitués,
e composés furfuryliques,

e bases azotées.

Les travaux réalisés conjointement par le C.T.F.T. et
I’Université de Paris VI ont permis d’identifier dans les
goudrons plus de 400 composés, dont plus de 40 HAP. *
et une cinquantaine de bases azotées (6).

Notons que ces travaux ne permettent pas d’apprécier
les quantités et donc 'impact réel de chaque constituant.

Le tableau I présente les composés organiques majori-
taires de la fraction condensable des effluents de pyrolyse.

* H.A.P.: Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques.

TABLEAU I

Principaux composés organiques
de la fraction condensable des effluents de pyrolyse

Alcools Méthanol, éthanol...

Cétones ou lactones

Aceétone, méthyléthylcétone, pentanone 2, hepténone, octénone...

Acides Formique, acétique, butyrique, propionique, valérique, tiglique, acrylique...

Composés furfuryliques

Furfural, méthyl 5-furfural, alcool furfurylique...

Composés phénoliques

Phénol, crésol, gaiacol, diméthoxyphénol, diméthyl-phénol, méthylpropyphénol,
buténylphénol...

Hydrocarbures linéaires ou insaturés
cane...

Hexatriéne, tridécane, dipropyldodécane, hexadécane, méthylheptadécane, pentadé-

Hydrocarbures cycliques

Propylcyclopentane, propylcyclopenténe, éthylcyclopenténe...

Hydrocarbures aromatiques

Chryséne...

Naphtaléne, fluoréne, pyréne, fluoranthéne, anthracéne, acéanthryléne, benzéne,
toluéne, éthylbenzéne.
Benzo (b) fluoranthéne, Benzo (k) pyréne, Méthyl 1 fluoréne, benzo (a) anthracéne,

Bases azotées

® Mcéthoxypyridine, éthanolpyridine, propyl-2 méthylpyridine, butylpyridine...
e Mecéthyléthylpyrazine, méthoxybutylpyrazine,

® Diméthoxypipérimidine, diméthoxyéthylpypérimidine...

o Tétrahydroquinoléine, méthyltétrahydroquinoléine...

e Me¢éthylpurine, diméthylpurine, propylpurine, méthylpropylpurine...
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ASPECT QUANTITATIF :
CONCENTRATION DES POLLUANTS
ET FACTEURS D’EMISSIONS

Actuellement, I'essentiel de la production de charbon
de bois dans le monde comme en Europe est assuré par
des procédés a combustion partielle, rarement équipés de
systeme de traitement des effluents. Les gaz et liquides de
pyrolyse, qui représentent 70 a 80 % de la masse du bois
et 50 % de I’énergie initiale, sont alors rejetés en totalité
a I'atmosphére sans traitement ni valorisation préalable.
La carbonisation est, de ce fait, a I'origine d’une pollu-
tion atmosphérique notable.

Devant le peu de données chiffrées disponibles en
1986 sur la quantification de ces rejets, les pouvoirs
publics (Ministére Frangais de I’Environnement, Agence
Frangaise pour la Maitrise de I’Energie) ont chargé le
C.T.F.T., en collaboration avec le CITEPA*, le L.N.E. et
I'E.D.F.** de qualifier et quantifier les rejets atmospheé-
riques liés a Iactivité de pyrolyse et de contrdler divers
systémes de traitement des fumées (13) (14) (15).

Dans ce but, une ligne de prélévements appropriée a
¢té mise au point et expérimentée sur plusieurs sites
industriels.

Diverses séries de mesures sur sites ont pu étre réalisées
par le C.T.E.T. en collaboration avec le LN.E., avec les
objectifs suivants :

e Etudes cinétiques d’émissions de polluants.

e Evaluation des concentrations des rejets et des
facteurs d’émission en fonction de la nature du bois.

e Détermination des caractéristiques thermiques des
fumées en vue de leur valorisation.

e Controle des performances de différents systémes de
traitement des effluents.

Ces mesures ont porté sur différents types de procédés
pyrolytiques :

e systeme artisanal & combustion partielle,

e systéeme industriel a contact de gaz chaud,

e proccde de torréfaction.

Méthodologie

Prélévements

La qualification des émissions nécessite de prélever un
¢chantillon représentatif de I'effluent a caractériser. Cet
¢chantillonnage doit respecter la loi de Iisocinétisme
pour refléter la concentration réelle des particules et des
polluants dans les fumées.

Etant donné la nature particuliére des effluents de
pyrolyse caractérisée par une teneur ¢levée en eau et en
produits condensables, ainsi qu’une concentration
importante en goudrons, la métrologie des rejets pondé-
raux deéfinie par les normes AFNOR X43-003 et X44-
052 n’a pu étre mise en ceuvre. Une ligne d’échantillon-

* CITEPA : Centre Interprofessionnel Technique d’Etudes de
la Pollution Atmosphérique.

72

nage spécifique aux effluents de pyrolyse a été congue
conjointement par le C.T.F.T. et le L.N.E. (16) (17).
Elle permet de :

e mesurer avec précision la vitesse des effluents dans
la cheminée et respecter les conditions de I'isocinétisme
pendant le prélévement,

e suivre la totalité d’un cycle (dans le cas d’un systéme
discontinu) par des prélévements suffisamment longs
pour étre représentatifs (prélévements en continu de
produits condensables et prélévements séquentiels de
gaz),

e séparer les condensats de la fraction gazeuse et
quantifier leurs proportions respectives dans 'effluent,

e picger la totalité des goudrons en amont du filtre, en
vue de leur quantification ultérieure,

e suivre en divers points de la ligne, et & tout moment,
des parameétres tels que pression, température.

Analyses

Les gaz et condensats sont ensuite analysés en différé
par chromatographie au Laboratoire de Chimie du
C.T.F.T. (9).

La chaine d’échantillonnage ne permet pas d’isoler les
particules et les poussiéres qui restent englobées dans le
goudron.

Résultats expérimentaux

Cinétique d’apparition des polluants

Les figures 1 et 2 ci-contre font apparaitre I’évolution
de la composition des fractions incondensables et
condensables des émissions d’un four a combustion
partielle (capacité 2 m?), en fonction du temps.

Ces émissions varient au cours du cycle en fonction de
la température moyenne de pyrolyse (variation de la
composition, du débit d’émissions, ...) (13). On ne peut
cependant pas établir une loi générale de cinétique d’ap-
parition des produits, les émissions étant, entre autres,
fonction du type de four et de la conduite de la pyrolyse.
Notons tout de méme que I’émission maximale a lieu
pendant la phase exothermique correspondant a la phase
ou le bois subit de profondes transformations.

Concentration des rejets et facteurs d’émission
Influence de la matiére premiére pyrolysée

Le tableau II, p. 73, présente les caractéristiques des
émissions d’un four a combustion partielle pour deux
essences différentes (un feuillu : le chéne, un résineux :
I’épiceéa).

Ces résultats mettent bien en évidence I'influence de
I’essence pyrolysée sur la nature des effluents : la pyrolyse
de I’¢picéa favorise la formation d’hydrocarbures et de
goudrons tandis que la pyrolyse du chéne favorise plutot
I’émission de composés acides.

** E.D.F.: Electricité de France.



composition des gaz

Evolution de la composition des effluents
au cours d’une carbonisation en four a combustion partielle
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Evolution of the effluent composition during a carbonization in a partial combustion kiln
TABLEAU II
Caractéristiques des rejets de four a combustion partielle
en fonction de I’essence carbonisée
CHENE EPICEA
3 kg/t bois kg/t de 3 kg/t bois kg/t de
giNm anhydre charbon 5N anhydre charbon
Produits gazeux
Cco 60 122 350 40 110 380
CO, 190 383 1 100 151 412 1425
H, 2,5 5,1 14,6 1,7 4,7 16,5
Hydrocarbures 11,3 232 66,3 8,7 24.0 83,3
Produits condensables
Massg totale des composés 56 110 330 36 105 350
organiques
dont :
Goudrons 17,0 34,5 99 13 33,6 116
Composés phénoliques 1,0 1,9 5,5 0,8 2,0 6,8
Composés furfuryliques 0,7 1,4 4.0 0,5 1,3 43
Acides 14,0 28,6 81,5 53 20,4 70
Composés légers 5,0 10,2 29 2.4 6,3 22

Influence du procédé de pyrolyse

Le tableau III, p. 74, présente les caractéristiques des
rejets émis par différents types de procédés de pyrolyse,
controélés par le C.T.F.T.

Il apparait que les procédés & combustion partielle
générent davantage de monoxyde de carbone, de dioxyde
de carbone et d’hydrocarbures que les systémes cornue et
les procédés a contact de gaz chauds, au détriment des
polluants condensables qui sont partiellement crackeés
dans les zones de combustion.

Des 3 types de procédés c’est le systéme cornue qui
génére le plus de polluants condensables. Les quantités
observées pour les 2 autres procédés sont plus faibles et
voisines.

Quel que soit le procédé mis en ceuvre, il apparait
clairement que la pyrolyse est une activité qui génére des
quantités importantes de composés polluants ; ceux-ci se
classent, comme suit, par ordre décroissant de facteur
d’émission (tableau IV, p. 75):
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TABLEAU IV

Classement des principaux composés émis

Chinipnsts &mis Facteur d’émission
kg/t de charbon
CO, 370 a 1 100
CO 140 a 320
Goudrons 100 a 260
Acides 60 a 180
Hydrocarbures 50 a 70
Composés phénoliques 6 a 13
Composeés furfuryliques a 25
Hydrogéne a 15

D’autres composés présents en quantité trop faible ne
peuvent étre détectés et quantifiés par les techniques
analytiques habituellement mises en ceuvre par le C.T.F.T.
(5). L’analyse des H.A.P. les plus représentées est actuel-
lement en cours de mise au point au C.T.F.T.

Une premiére mesure de H.A.P. réalisée a 'occasion
d’une série d’essais sur four & combustion partielle, avec
le concours de I’Université Paris VII, a permis d’évaluer

la concentration de cette famille de polluants a
50 mg/Nm?®. Le facteur d’émission atteindrait donc
1,35 kg/t de charbon produit, ce qui est trés élevé compte
tenu de la toxicit¢ de ces produits (cf. chapitre ci-
dessous).

En ce qui concerne les bases azotées, aucune mesure
directe sur effluent n’a encore été mise en ceuvre. Cepen-
dant, d’apreés ESSAYEGH (6), cette famille représenterait
2,4 % des goudrons. En s’appuyant sur les résultats du
tableau III pour la combustion partielle, on peut par
extrapolation estimer les facteurs d’émissions des bases
azotées a 0,8 kg/t de bois anhydre pyrolysé et 2,7 kg/t de
charbon produit (méme remarque que pour les H.A.P.)

Les ordres de grandeur avancés pour les H.A.P. et les
bases azotées sont a considérer avec une extréme
prudence étant donné que ces deux familles n’ont pas fait
I’objet de mesures répétitives. Des contréles complémen-
taires sont absolument nécessaires pour quantifier avec
plus d’assurance ces deux groupes de composés toxiques.

Cas particulier de la torréfaction

Bien que dans les procédés de torréfaction du bois la
température ne dépasse pas seulement 280 °C, ce type de
transformation thermochimique, actuellement en déve-
loppement, génére des quantités notables de composés
acides (56 kg/t de bois torréfié produit) et de composés
phénoliques (4 kg/t de bois torréfié).

TOXICITE DES PRODUITS DE PYROLYSE

C’est surtout dans le domaine de la pollution atmos-
phérique que les effluents ont un impact important.
Comparativement, la pollution des eaux et des sols est
minime et ne sera pas traitée dans ce document.

Les effets sur 'organisme et les dommages causés a
I’homme vont étre fonction de la concentration en
polluants et de leur toxicité.

Différentes études ont montré la toxicité des produits
contenus dans les fumées de pyrolyse et notamment dans
la fraction lourde des goudrons (18) (19).

Dans les composés gazeux a fort facteur d’émission
seul le monoxyde de carbone est particuliérement toxi-
que.

Dans la fraction condensable, on note une fraction
acide importante avec prédominance des acides acétique,
formique et proprionique et le groupe des phénols toxi-
ques, faiblement biodégradables.

La toxicit¢ maximale des produits de la pyrolyse se
situe incontestablement parmi les hydrocarbures aroma-
tiques polycycliques (H.A.P.) et les bases azotées des
goudrons qui présentent une activité mutageéne et carci-
nogene importante. Une activité mutagénique impor-
tante a en effet été décelée dans des goudrons de charbon

et attribuée a la présence d’amines aromatiques primai-
res ; de méme, une activité carcinogeéne y a été détectée et
attribuée aux dérivés polycycliques azotés (azaarénes)
présents dans ces goudrons (20) (21) (22).

La classification établie par KELSEY (18) sur les
671 polluants organiques mis en évidence dans I’air, et
présents dans les données du EMIC (Environmental
Mutagen Information Center), retient quatre grands
groupes, dans lesquels se repartissent 77 composés biolo-
giquement actifs.

e Les produits reconnus carcinogénes.

e Les produits carcinogénes probables.

e Les produits favorisant I’apparition de tumeur ou
cocarcinogenes.

e Les produits mutagénes.

671 Polluants atmosphériques

77 Biologiquement actifs

Groupe 1 Groupe 2 Groupe 3 Groupe 4
T T T T
Reconnus Carcinogenes  Cocarcinogénes Mutageénes
carcinogenes probables tumeur favorisée
25 20 15 50
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Parmi les différents composés identifiés par ESSAYEGH
dans les goudrons de pyrolyse : 7 font partie du groupe 1,
2 sont du groupe 2, 9 dont les phénols appartenant au
groupe 3 et 12 autres sont fichés dans le groupe 4.

C’est-a-dire que 30 des 77 composés chimiques
polluants présents dans ’atmosphére et reconnus comme
biologiquement actifs ont été trouvés dans les goudrons
de pyrolyse. Dans le cas de technologies ne traitant pas
les fumeées (carbonisation artisanale ou semi-industrielle),
ces produits sont rejetés a 'atmosphére avec les fumeées.

Parmi les 379 composés chimiques identifiés par
ESSAYEGH, dont 49 bases azotées, plusieurs n’ont pas été
répertoriés par KALSEY. Ils pourraient cependant s’ave-
rer toxiques dans les environs immeédiats des unités de
carbonisation.

Faute d’informations sur la biodégradabilit¢ des
produits issus de la carbonisation et les possibilités de
recombinaison sous I’action des U.v. de I"atmosphere, il
n’est pas aujourd’hui possible de donner un avis sur
I’évolution dans le temps de leur impact.

Les controles effectués par le C.T.E.T. selon la norme
francaise sur différents procédés de carbonisation n’ont
pas permis de réaliser des mesures spécifiques des pous-

sieres, puisque dans les fumeées ces ¢léments forment des
agglomérats avec les goudrons.

Plusicurs travaux ont ¢été réalises aux Etats-Unis (23)
(24) (25) (26) sur les émissions de poussicres dues a la
combustion du bois. Pour le chauffage domestique, il
ressort que :

e Le volume d’émission croit lorsque le rendement du
foyer chute, par suite d’une mauvaise combustion : on se
rapproche alors des conditions de pyrolyse.

e La taille des particules est trés faible, 0,17 pde
diameétre moyen, ce qui favorise leur dissémination et les
rend respirables.

e Ces particules sont a I'origine d’une augmentation
d’infections pulmonaires dans les régions fortement utili-
satrices de bois-¢nergie.

Il est probable que les technologies de pyrolyse sont
susceptibles d’effets voisins sur I’environnement.

De plus, la fraction particulaire des fumées de carbo-
nisation véhicule des goudrons. Ce phénoméne devrait
accroitre leur toxicité en favorisant notamment la dissé-
mination des H.A.P. et des bases azotées. Des travaux de-
recherche seraient a réaliser dans ce domaine.

REGLEMENTATION

En France

La carbonisation est une activité réglementée au titre
des ¢tablissements classés (Rubrique 104 : carbonisation
du bois autrement qu’en meules et en forét).

e S’il y a dégagement dans 'air des produits de la
pyrolyse, I'autorisation est nécessaire.

e S’il n’y a pas dégagement dans I'air des produits de
la pyrolyse, une déclaration suffit. Les ¢tablissements
réalisant une incinération des gaz de pyrolyse relevent de
la rubrique 153 bis : installation de combustion.

A titre d’information, nous indiquons ci-aprés les
régles générales relevées dans quelques arrétés ou projets
d’arrétés préfectoraux (15) :

e L’¢mission de fumées, buces, poussieres, gaz
odorants, ... toxiques est interdite.

e Les ¢missions gazeuses doivent étre captées et cana-
lisées.

e Les émissions diffuses doivent étre évitées.

e Des campagnes de mesures de polluants émis
pourraient étre exigées (elles sont a la charge de I’exploi-
tant). L’installation doit étre équipée des dispositifs
prévus a cet effet (emplacements et orifices de mesures
normalisés).

Des régles particulicres peuvent compléter ces spécifi-
cations.
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On dispose de peu d’informations sur la nature de la
réglementation concernant les installations de carbonisa-
tion dans le monde. Il semble que cette activité ne soit pas
systématiquement réglementée au niveau national de
chaque Etat, ce qui n’exclut pas des dispositions locales
propres a certaines unités de production. Ce type d’acti-
vités peut, par ailleurs, étre rattaché a une réglementation
régissant d’autres types d’installations (comme les instal-
lations thermiques, par exemple).

La plupart des gros pays producteurs (Brésil, Thailan-
de, Philippines, Cote-d’Ivoire, Sénégal...) n’ont en géné-
ral pas de législation particuliére ou, quand il en existe
(Thailande, par exemple), clle n’est pas appliquée.

L’Allemagne ct la Suéde, dont la production est essen-
ticllement assurée par un gros producteur, n’ont pas mis
en place de réglementation nationale spécifique.

Aux Etats-Unis, il n’existe pas de normes d’émissions
spécifiques pour les installations nouvelles et les installa-
tions anciennes subissant des modifications majeures,
bien que le principe ait été envisagé. Les unités de
production de charbon de bois sont généralement concer-
nées par des regles prises dans le cadre du controle de la
qualité de 'air par région. Ces régles concernent plus
particulierement I’émission de poussiéres, I'opacité et
parfois le monoxyde de carbone.



TRAITEMENT DES FUMEES DE PYROLYSE :
DEPOLLUTION ET VALORISATION

Les principales difficultés a résoudre sont d’ordre :

e Technique tout d’abord, puisqu’il convient de cana-
liser les émissions et d’obtenir une épuration satisfaisante
vis-a-vis de composés aussi divers que les poussiéres, les
gaz, les hydrocarbures, etc. tout en valorisant au maxi-
mum le potentiel énergétique ou chimique de ces compo-
sés.

e Economique ensuite, puisque le surcoit d’investis-
sement consenti pour I'installation d’équipements de trai-
tement des fumées doit étre compatible avec la capacité
financiere des projets (le probléme se pose tout particu-
liecrement dans le cas de la carbonisation artisanale ou
semi-industrielle). Cependant, la mise au point de syste-
mes rationnels de traitement de fumée avec récupération
d’énergie permet d’améliorer les rendements de conver-
sion. La mise en place d’équipements de dépollution
ameliore alors la rentabilité économique de I’entreprise.

Plusieurs voies sont actuellement envisageables pour le
traitement et la valorisation des fumées de pyrolyse.

LA CONDENSATION

C’est une voie qui est retenue lorsqu’il existe une
possibilité d’utilisation rationnelle et économique des
condensats. Elle a été largement utilisée a la fin du xi1x°
siécle et au début du xx° pour la production par distil-
lation de méthanol et d’acide acétique. Trois exemples de
procédés en activité ou en cours de développement
illustrent la situation actuelle :

[J LAMBIOTTE/SIFIC

Deux fours d’une capacité unitaire de 10 000 tonnes/an
de charbon de bois sont en fonctionnement dans la
Nievre (France). Les pyroligneux sont condensés, puis
distillés. Du fait de la concurrence de la pétrochimie, la
rentabilité de cette unité repose d’une part sur la produc-
tion de charbon de bois (qui était a I’origine un sous-
produit) et, d’autre part, sur I'obtention de produits a
haute valeur ajoutée, tels des arémes. Les gaz sont brilés
pour fournir ’énergie nécessaire au séchage du bois et
entretenir la pyrolyse.

[J ALTEN/KTI

Dans le cadre des projets LEBEN ", un pilote industriel
d’une capacité de 600 kg/h a été installe 4 RAIANO dans
la région des Abruzzes (Italie). L’objectif est triple :

e Produire a partir de biomasse ligneuse trés fragmen-
tée un charbon végétal susceptible d’étre utilisé en chau-
dicre.

(1) LEBEN: LARGE EUROPEAN BIOMASS ENERGY, projets
supportés par la C.E.E.

e Condenser partiellement la fraction pyroligneuse
pour récupérer les goudrons utilisables comme un fuel
lourd.

e Recycler la fraction légére et les incondensables
dans le process pour fournir I’énergie nécessaire au
séchage de la matiére premiére et générer de I’¢lectricité
sur le site si ’'on dispose d’un excédent d’énergie. Cette
technologie est en cours de développement.

(] BIO-ALTERNATIVE

Les goudrons sont condensés et utilisés comme fuel
lourd. Les gaz et le reste de la fraction condensable sont
incinérés. L’énergie est recyclée. Une premiére unité
industrielle a été installée en Espagne. Nous ne disposons
pas des éléments qui permettraient de juger de son
efficacite.

D’autres solutions basées sur le principe de la conden-
sation sont envisageables :

Voie biologique

Dans le cas du traitement par condensation partielle
ou totale des fumées de pyrolyse et en I’absence de
valorisation des condensats (énergétiques ou chimiques)
ou d’une fraction des condensats (phase aqueuse), I’¢épu-
ration par voie biologique est actuellement proposée par
quelques sociétés.

C’est la solution qui a ¢été envisagée par la S.L.B.E.
(Société Languedocienne de Bois Energie) qui produit du
bois torréfie. Le traitement s’effectuerait en deux phases :

e unc phase de condensation,

e unc ¢puration par voie biologique basée sur le
procédé biologique avec équilibre nutritionnel.

Electrofiltration

Le C.T.F.T. en a expériment¢ le principe. La technologie
testée est constituée d’un précipitateur électrostatique a
voie humide reposant sur le principe d’une décharge
couronne appliquée sur un film d’eau. Une différence de
potentiel de 12a 13 kv est appliquée entre I’¢lectrode
ionisante et le liquide qui circule en circuit fermé dans le
filtre. Le liquide se charge progressivement en polluants
contenus dans les gaz. On concentre ainsi les polluants
qui sont alors plus faciles a traiter ou a récupérer.

La série d’essais réalisée a mis en évidence que Ieffi-
cacit¢ de [I’épuration peut atteindre 94 % sur les
goudrons, 34 % sur les composés légers, 56 % sur les
acides, 84 % sur les phénoliques, 68 % sur les furfuryli-
ques. L’efficacité totale (eau comprise) était de 66 %.
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Le CT.F.T. envisage de travailler sur une meilleure
définition de la source haute tension afin d’adapter la
puissance ct le signal aux produits a traiter. Cette tech-
nologie offre de réelles perspectives pour le traitement des
effluents de pyrolyse et I’épuration des gaz de gazéifica-
tion avant moteur. L’¢lectrofiltre doit étre testé dans ce
sens.

L’ INCINERATION

Les vapeurs de pyrolyse présentent un pouvoir calori-
fique supérieur au seuil de combustibilité.

Les gaz seuls, et a fortiori les vapeurs qui sont enrichies
par les goudrons et pyroligneux (qui représentent 40 a
50 % de I’énergie potentielle des fumées dans le cas de la
carbonisation), peuvent alimenter un systéme générateur
de chaleur.

Cette solution permet d’augmenter significativement le
rendement énergétique de la conversion si 1’énergie
produite est utilisable dans le process. C’est le cas le plus
fréquent pour les technologies industrielles de pyro-
lyse : FRAMATOME/PROSER/CEMAGREF, LAMBIOTTE/CISR,
ALTEN/KTI, CARBONOR, CARBOLISI...

En ce qui concerne les procédés discontinus fonction-
nant en batch, il est possible de coupler plusieurs réac-
teurs en fonctionnement décalé afin de pallier les varia-
tions de qualité des fumées. C’est la solution retenue par
la Société CARBONOR pour traiter et valoriser les fumées
de carbonisation de four meétallique a combustion
partielle. Sur ce procédé expertisé par le C.T.F.T.,, une
partie de la chaleur est récupérée pour le séchage du bois
avant carbonisation et une part importante de ’énergie
reste disponible pour une autre spéculation (séchage de
bois d’ceuvre...). Les résultats de I’épuration (27) sont
donnés dans le tableau V.

Ces résultats mettent en évidence la trés bonne effi-
cacité du traitement des vapeurs de pyrolyse par inciné-
ration. De plus, la disponibilit¢ d’une quantité impor-
tante d’énergie valorisable permet d’amortir, dans de
bonnes conditions, les investissements de dépollution
consentis.

Le traitement thermique des effluents de pyrolyse
demeure actuellement la voie de dépollution la plus
efficace. C’est pour le moment la solution adoptée par la
plupart des nouvelles installations de pyrolyse.

TABLEAU V

Epuration par incinération

Niveau de prélévement Avant incinération Aprés incinération
e [ s0o z
Débit volumétrique moyen (Nm?/h) 550 1 700
Température moyenne (°C) 90 430
Teneur des gaz en CO (%) 3 —
Teneur des gaz en CO, (%) 5 6
Teneur des gaz en O, (%) 15 15
Teneur des gaz en NOx (ppm) = 40-55
Hydrocarbures totaux (ppm) 12 000 20-30
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Installation de carbonisation avec incinération de fumées.

Batch process with effluent incineration and heat recovery.

CONCLUSION

Les résultats précédents mettent en évidence le carac-
tére polluant de la pyrolyse de la biomasse et montrent
comment le développement de technologies n’intégrant
pas l’aspect environnemental pourrait péréniser des
problémes de pollution atmosphérique non négligeables.
Face a cette situation défavorable, des solutions techno-
logiques existent.

Les enjeux du développement de technologies propres
d’utilisation énergétique de la biomasse, matiere premicre
renouvelable, sont :

(0 D’ordre écologique

e A court terme, la biomasse constitue une source
d’énergie propre dans la mesure ou son utilisation, au
moyen de technologies traitant les émissions, limitent les
émissions de polluants et notamment de gaz a effet de
serre.

(0 D’ordre économique

e A court terme, le traitement thermique des effluents
de pyrolyse permet de récupérer une quantité importante

d’énergie qui peut par exemple étre valorisée au sein
méme du procedé (séchage avant pyrolyse, initiation de
la pyrolyse) permettant d’obtenir de meilleurs rende-
ments de conversion.

e A moyen/long terme, dans le cas d’un accroissement
des prix des produits pétroliers, et, dans I’hypothése de
I'intégration d’un coit de dépollution dans le prix des
combustibles quels qu’ils soient (taxe a la tonne de CO,
émise), la biomasse pourrait redevenir compétitive par
rapport aux combustibles pétroliers en Europe. [ |
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