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Introduction générale

Le contexte actuel d’accroissement constant de la consommation énergétique souléve de
nombreuses problématiques environnementales et économiques. En effet, les filieres de
production de I'énergie sont historiguement basées sur |'utilisation de ressources fossiles. La
transformation de ces ressources en énergie directement utilisable par le consommateur
(électricité et chaleur) libere cependant d’importantes quantités de gaz a effet de serre. Ces
gaz sont a l'origine du réchauffement climatique dont les retombées sur le climat, les
écosystéemes et la santé sont considérables. D’autre part, la forte consommation des
ressources fossiles entraine leur raréfaction menant a une hausse importante des prix. Pour
limiter I'impact environnemental, il est donc indispensable de produire davantage d’énergie
provenant de sources renouvelables. Pour s’adapter au contexte économique, les énergies
renouvelables doivent étre bon marché. Cest pourquoi le secteur des énergies
renouvelables fait I'objet d’un intense effort de recherche et de développement ces

derniéres années.

Les principales sources d’énergie renouvelable sont I'énergie hydraulique, I'énergie solaire,
I’énergie éolienne et la biomasse. La filiere biomasse est en plein essor et représente environ
45 % de la production d’énergie renouvelable en France. Ceci s’explique par la forte
disponibilité des ressources sur I'ensemble du territoire et par la relative simplicité des
procédés de valorisation traditionnels : combustion et cocombustion. Pour répondre aux
besoins, d’autres procédés sont actuellement en développement, notamment avec pour
objectif de produire des biocarburants. C'est le cas de la gazéification et de la pyrolyse. Ces
procédés consistent a traiter la biomasse a des températures allant de 500 °C a plus de
1000 °C dans une atmosphere contrélée (inerte ou légerement oxydante). Cependant, la
biomasse présente certains inconvénients qui freinent le développement de ces
technologies. La biomasse est notamment un matériau a faible densité énergétique dont les
propriétés sont extrémement variables. De plus, sa forte affinité avec I'eau diminue les
rendements des procédés de valorisation. Enfin, la structure lignocellulosique est
extrémement résistante ce qui rend son broyage trés colteux, particulierement dans le cas
des plaquettes de bois qui constituent le principal gisement de biomasse. Ce dernier aspect
est particulierement important pour les procédés nécessitant I'injection de biomasse sous
forme pulvérulente comme la cocombustion et la gazéification. Pour pallier ces

désavantages, il est envisagé de faire appel a une étape de prétraitement : la torréfaction.
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Introduction générale

La torréfaction est un traitement thermique a basse température (200-300 °C) en défaut
d’oxygene. Ce traitement entraine la dégradation de certains composants de la biomasse, ce
qui confere au matériau de nouvelles propriétés. La biomasse torréfiée est par exemple plus
dense énergétiquement, moins hygroscopique et plus fragile que la biomasse brute. Ce
prétraitement a cependant un colt énergétique lié d’'une part a I'énergie fournie au
matériau et, d’autre part, a sa perte de masse au cours du traitement. Si les mécanismes
intervenant lors de la torréfaction ont été largement étudiés, peu d’études ont été menées a
I’échelle du procédé. Plusieurs technologies ont tout de méme été identifiées pour réaliser
ce prétraitement. C’est le cas notamment des fours tournants qui sont de conception simple,
robuste et qui sont déja largement utilisés a I’échelle industrielle pour de multiples

transformations (séchage, calcination etc...).

L'objectif de ces travaux est de modéliser la torréfaction en four tournant afin d'évaluer le
bilan énergétique de ce procédé. Le bilan énergétique doit prendre en compte I'énergie
nécessaire au séchage des plaquettes, I'énergie utilisée pour les torréfier et leur perte de
masse, mais également les gains dus a la densification énergétique du matériau et a la

diminution de I'énergie de broyage.

Une approche numérique est donc adoptée afin de prédire la perte de masse des plaquettes
en fonction des parameétres opératoires, alors qu'une approche expérimentale permet de
relier cette perte de masse aux propriétés des plaguettes torréfiées.
La modélisation de la torréfaction en four tournant fait appel aux bilans de chaleur et de
matiére des étapes de chauffe du bois et de séchage. Ceci permet d'évaluer la montée en
température du lit. La détermination d'un schéma cinétique et des constantes de réaction

associées est ensuite nécessaire pour en déduire la perte de masse.

Les mesures de la composition du bois torréfié ainsi que de son pouvoir calorifique
permettent de quantifier partiellement la densification énergétique apportée par la
torréfaction. La diminution de I’hygroscopicité est un autre aspect de cette densification.
L'enjeu est alors de savoir s'il existe une perte de masse optimale pour stocker la biomasse
en limitant la reprise d'humidité. Une telle détermination peut étre réalisée par mesure des
isothermes de sorption. Enfin, dans le cas de la broyabilité, 'objectif est de connaitre
I'économie d'énergie réalisée sur |'étape de broyage suite a la torréfaction. Ceci passe par la

définition d'un critere de comparaison prenant en compte simultanément I'énergie
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Introduction générale

consommeée par un broyeur et la granulométrie du broyat. La comparaison des énergies de
broyage du bois brut sec et du bois brut humide est également indispensable afin de faire la

part entre le gain d(i a I'étape de torréfaction et le gain d{ au séchage.

Le chapitre 1 présente un état de I'art détaillé du contexte de I'étude. Dans un premier
temps, les caractéristiques thermochimiques des réactions de torréfaction sont passées en
revue. L'évolution des propriétés de la biomasse lors de la torréfaction est également
décrite. Enfin, aprés présentation des différentes technologies envisagées pour réaliser la
torréfaction, I'accent est mis sur le fonctionnement des fours tournants. Une attention
particuliere est apportée a la description de I'écoulement de la charge ainsi qu’a I’expression

des coefficients de transferts thermiques au sein du cylindre tournant.

Le chapitre 2 décrit le four tournant pilote et les modifications qui ont été réalisées pour
I’adapter a la torréfaction de plaquettes de bois. La biomasse d’étude est ensuite présentée
puis des essais de torréfaction en four tournant sont analysés afin d’évaluer le dispositif

expérimental.

Le chapitre 3 consiste en la modélisation successive des différents phénomenes intervenant
lors de la torréfaction en four tournant. Dans un premier temps, I'écoulement de la charge
est étudié par l'intermédiaire d’expériences de distribution des temps de séjour. Des essais
de chauffe de bois sec permettent ensuite de valider un modele de transferts thermiques. Le
séchage est également étudié expérimentalement et modélisé par la méthode de la courbe
caractéristique. Enfin, une étude thermogravimétrique méne a l'adaptation d’'un modeéle

cinétique de dégradation du bois.

Le chapitre 4 propose I'assemblage des différents sous-modeles en un modele global. Des
essais de torréfaction en four tournant permettent ensuite I'étude des parametres
d’influence du procédé. Les résultats numériques et les résultats expérimentaux sont alors

confrontés, ce qui mene a I’évaluation des forces et des limites du modele.

Enfin, dans le chapitre 5, les plaquettes torréfiées lors des essais sont analysées en termes
de composition. L'objectif est ensuite de relier les propriétés du matériau a la perte de
masse subie lors de la torréfaction. L'accent est finalement mis sur la quantification de

I’hygroscopicité et de la broyabilité du bois torréfié.
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Chapitre 1 : Etat de l'art

La torréfaction de la biomasse a fait I'objet de nombreuses études ces derniéres années. Un
état de I'art détaillé semble donc indispensable afin d’identifier les principales avancées mais
également les zones d’ombres qui persistent. Cette étude bibliographique a donc pour
objectifs d’'une part d’établir un socle de connaissances nécessaires a la compréhension des
phénomeénes intervenant lors de la torréfaction et d’autre part de mettre en évidence les

aspects technologiques qui nécessitent un approfondissement.

Pour ce faire, la torréfaction sera dans un premier temps resituée dans le contexte
énergétique actuel. Les mécanismes de torréfaction seront ensuite décrits et mis en relation
avec les propriétés de la biomasse produite. L'accent sera également mis sur les modeles

cinétiques développés dans la littérature et sur les mesures de chaleur de réaction.

Une comparaison des différentes technologies envisagées pour réaliser la torréfaction sera
ensuite proposée et permettra de positionner le four tournant vis-a-vis des technologies

concurrentes.

Enfin, les différents phénomeénes dont la maitrise est indispensable pour la conduite d’un
traitement en four tournant seront détaillés. Les aspects qui seront ainsi évoqués sont le
transport d’'un matériau granulaire le long d’un cylindre en rotation et les différents types de
transferts thermiques mis en jeu. Cette partie servira de base a la modélisation du procédé

de torréfaction en four tournant.

21



Chapitre 1 : Etat de l'art

I. La valorisation de la biomasse

I.L1. Contexte énergétique mondial et européen

Ces dernieres années, le marché de I'énergie est soumis a de fortes tensions. Celles-ci sont
dues pour partie a I'’épuisement des ressources fossiles, mais également a I'accroissement
constant de la consommation énergétique. Ceci occasionne une forte hausse des prix du

pétrole, du gaz et dans une moindre mesure du charbon [1].

D’autre part, I'aspect écologique a récemment pris une place importante dans les politiques
internationales. En effet, les rapports successifs du Groupe d’experts Intergouvernemental
sur I'Evolution du Climat (GIEC) tendent a prouver les causes anthropiques du réchauffement
climatique. La version de 2014 a notamment permis de prouver que ce réchauffement est dQ
a I'activité humaine avec au moins 95 % de certitude. Les conséquences de ce phénomene
restent encore difficiles a quantifier mais il ne fait désormais plus de doute qu’il aura des

retombées sur le climat, les écosystemes et la santé.

Les rassemblements internationaux, notamment de la Convention Cadre des Nations Unies
sur les Changements Climatiques (CCNUCC), ont permis de définir les axes que doivent
suivre les politiques climatiques. L'objectif principal de ces politiques est la réduction des
émissions de gaz a effet de serre (CO,, CH4, N,0O, HFC, PFC et SFg). Le premier objectif concret
a été instauré lors du protocole de Kyoto, entré en vigueur en 2005. Les 40 pays signataires
les plus industrialisés s’y engageaient a réduire leurs émissions d’au moins 5 % sur la période

2008-2012 par rapport a 1990.

A I’échelle européenne, de nouveaux objectifs ont été fixés en 2007. Ces objectifs, nommés

les « 3x20 », sont composés de trois volets a atteindre a I’horizon 2020 [2]:
e Augmenter a 20 % la part des énergies renouvelables dans la consommation totale
d’énergie,
e Améliorer de 20 % 'efficacité énergétique,
e Réduire de 20 % les émissions de gaz a effet de serre (GES) par rapport a 1990.

L'objectif final de ces mesures est principalement de limiter a 2°C la hausse des

températures a la surface du globe.
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I.2. L’énergie en France

La France a quant a elle décidé de fixer des objectifs plus ambitieux a long terme. Elle s’est
en effet engagée a diviser par 4 ses émissions de GES entre 1990 et 2050 [1]. Ceci nécessite
donc notamment d’augmenter fortement la production d’énergies renouvelables dont

I'impact est limité sur I’environnement.

La Figure 1l présente la répartition de la consommation d’énergie primaire par forme

d’énergie pour I'année 2012.

B Pétrole
30,3

B Gaz naturel
14,8

B Energies
renouvelables
8,8

B Charbon
4,2

B Déchets urbains
non renouvelables

B Electricité primaire non 0,4

renouvelable
41,5

Figure 1 : Répartition (en %) de la consommation d’énergie primaire en France pour 2012 (d’apres [1]).

Il apparait clairement que I'énergie la plus utilisée en France est électrique, I'électricité
primaire non renouvelable étant principalement fournie par les centrales nucléaires et les
stations de transfert d’énergie par pompage. Les sources majoritaires sont ensuite le
pétrole, principalement utilisé pour les transports, et le gaz naturel. Les énergies
renouvelables arrivent donc en quatrieme position et ne représentent que 8,8 % de la
consommation totale. L'objectif de 20 % d’énergies renouvelables, imposé par |’Union
Européenne a l'ensemble des pays membres, nécessite donc d’accélérer de maniere

importante I'implantation des unités de production de ce type d’énergies.

Par définition, une énergie renouvelable provient d’'une source que I'on peut facilement
régénérer. Les différentes sources d’énergie renouvelable et leur répartition pour la France

sont présentées Figure 2.
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Figure 2 : Répartition (en %) de la production d’énergies primaires renouvelables
en France pour 2012 (d’apres [1]).

Le bois énergie représente 44,8 % de la production d’énergie renouvelable. Il est en effet
consommé pour le chauffage individuel des habitations mais également par des installations
industrielles permettant de produire de la chaleur ou de I'électricité. L'implantation d’unités
de cogénération (production simultanée de chaleur et d’électricité) biomasse a également
été encouragée ce qui a permis I"'augmentation de la production d’énergie a partir du bois.
Les autres énergies renouvelables sont principalement |'énergie hydraulique, les

biocarburants, I'énergie produite par les pompes a chaleur et I’énergie éolienne.

De cette répartition peuvent étre tirées plusieurs conclusions. Tout d’abord, il faut noter que
certaines productions ont des marges de progression limitées. C'est notamment le cas de
I’énergie hydraulique dont I'implantation est soumise a de forte contraintes géographiques.
Dés lors, il apparait qu’'une augmentation significative de la production d’énergie
renouvelable doit nécessairement s’appuyer sur I'utilisation de la biomasse, que ce soit par
I'utilisation directe de bois énergie ou par la transformation de la biomasse en

biocarburants.
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I.3. Labiomasse énergie

Le terme « biomasse énergie » inclut de nombreux types de biomasses et plusieurs voies de
valorisation. La compréhension du contexte de cette étude nécessite donc d’expliciter ces

termes et d’en décrire les différentes composantes.
1.3.1. Les différents types de biomasse
La biomasse désigne classiquement tous les matériaux d’origine organique.

Historiquement, le bois blche est la premiére biomasse utilisée pour ses qualités
énergétiques. Pour des raisons économiques, les utilisateurs de biomasse a I'échelle
industrielle se sont rapidement tournés vers les coproduits des différentes opérations de
transformation du bois. Ces sous-produits comprennent les menus bois obtenus lors de
I'abattage des arbres en forét mais également les bois d’éclaircie et les bois de qualité non
adaptée a la valorisation en scierie. Viennent ensuite les coproduits de scierie (sous forme de
plaguettes ou de sciures) et les produits bois en fin de vie, traités ou non (palettes,

panneaux, bois de charpente...).

Pour I'achat de ces biomasses, la filiere bois énergie est en concurrence avec les industries
de la trituration (industrie papetiere et industrie des panneaux) [3]. Il est donc nécessaire de
trouver de nouvelles sources d’approvisionnement. C'est pourquoi les énergéticiens se
tournent désormais de plus en plus vers les résidus agricoles (paille, balles, coquilles...) mais
également vers les cultures dédiées a I'usage énergétique (taillis a courte ou tres courte

rotation).

Malgré cette diversification des matieres premieres, le bois reste la biomasse de référence.
Les volumes mobilisables sont en effet trés importants et, au vu de I'accroissement forestier,
une exploitation durable semble encore compatible avec une augmentation de la

consommation [4].
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1.3.2. Les filieres de valorisation thermochimique

La Figure 3 présente les principales voies de valorisation thermochimique de la biomasse.
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Figure 3 : Les principales filieres de valorisation thermochimique de la biomasse.

Actuellement, les filieres les plus représentées industriellement sont celles de la combustion
et de la cocombustion (combustion simultanée de biomasse et de charbon) car ces procédés
sont maitrisés et exploités depuis plusieurs années déja [5,6]. lls permettent la production

de chaleur et/ou d’électricité.

Les autres filieres de valorisation sont principalement la pyrolyse et la gazéification [7]. La
pyrolyse est un procédé thermique mené classiquement a des températures comprises
entre 500 et 1000 °C sous atmosphere inerte. Lors de la montée en température, la
biomasse subit tout d’abord une phase de séchage puis une phase de réaction
thermochimique qui méne au dégagement de matiéres volatiles. Ces matieres volatiles sont
composées de gaz condensables (huiles) et incondensables et le résidu solide est un
charbon. Ces trois fractions sont ensuite valorisables énergétiqguement ou chimiquement.
Les proportions de ces différentes phases sont principalement controlées par la vitesse de

chauffe et la température de traitement [7]:
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e Une pyrolyse dite « rapide » a 500 °C méne principalement a la production d’huile
alors qu’a 1000 °C les gaz incondensables sont favorisés.
e Une pyrolyse dite « lente » favorise la production de charbon quelle que soit la
température.
Enfin, la gazéification est également un traitement thermique a des températures
supérieures a 900 °C sous atmospheére légerement oxydante (CO,, H,O, O, ou air sous
stoechiométrique). Dans un gazéifieur, la biomasse subit donc successivement une étape de
séchage puis une étape de pyrolyse. Le charbon de bois obtenu (ainsi que les gaz de
pyrolyse) réagissent ensuite par des réactions de gazéification pour produire des gaz
combustibles (principalement CO, H,, CH;) mais également incombustibles (CO,). Les gaz
combustibles ainsi produits peuvent alors étre valorisés par combustion, en chaudiére ou en
moteur, pour produire de la chaleur et/ou de I'électricité. Une autre voie de valorisation
pour ces gaz est la production de bio-carburants (bio-diesel, DME, méthanol) en passant par

une étape de synthése chimique [8].
I.4. Nécessité d’'un prétraitement

Dans le cas de la filiere de combustion directe, une étape de prétraitement s’avere
nécessaire lorsque la biomasse doit étre transportée sur de longues distances. En effet,
étant donné la faible densité énergétique apparente des plaquettes de bois (2,2 a 4 GJ/m3)
[9], la densification de cette biomasse peut permettre de limiter considérablement les co(ts
de transport et de manutention [10]. Le prétraitement classiquement retenu est la
pelletisation qui permet d’obtenir une densité énergétique de 7,8 a 10,5 GJ/m> [9].
Cependant, la pelletisation nécessite de broyer la biomasse a une granulométrie de quelques
millimetres maximum [11,12], ce qui représente un co(t énergétique important (20 a 80

kWe/MWy, suivant la biomasse et la granulométrie du broyat, d’apres [13]).

Les autres filieres (cocombustion et gazéification notamment) nécessitent généralement
I'injection de la biomasse sous forme pulvérulente. Une étape de broyage fin est donc

également indispensable [14].

Les codts induits par ces étapes de broyage justifient donc la recherche d’un prétraitement
capable de fragiliser le matériau. C'est le cas de la torréfaction qui est a ce jour 'une des
voies les plus prometteuses pour s’intégrer efficacement dans les chaines de production
d’énergie a partir de biomasse [15,16].
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II. La torréfaction
II.1. Principe et historique

La torréfaction de la biomasse est un traitement thermique a basse température
(classiquement 200-300 °C) sous atmospheére inerte. Une partie de la matiére est dégradée
ce qui occasionne une perte de masse et confére au bois torréfié des propriétés

intermédiaires entre celles du bois brut et du charbon.

Dés les années 1930, des études se sont intéressées a ce nouveau matériau et ont évalué la
possibilité de I'utiliser comme substitut au charbon dans les procédés de gazéification [17].
Ces études restent cependant limitées [18] et il faut attendre les années 1980 pour voir a
nouveau la biomasse torréfiée mise en avant, cette fois en tant qu’agent réducteur dans les
procédés métallurgiques [13]. Ceci a notamment abouti a la construction, par Péchiney,
d’une unité de démonstration qui sera démantelée quelques années plus tard pour des

raisons économiques.

Par la suite, les connaissances acquises sur la torréfaction ont permis d’envisager une
utilisation du bois torréfié comme bois d’ceuvre. Plusieurs procédés ont alors été
développés [19], les principaux étant PLATO® (Pays-bas), RETIWOOD® (France) et
THERMOWOOD® (Finlande). Tous ces procédés sont basés sur le principe de la torréfaction,
les principales différences résidant dans les profils de température appliqués au bois. Les
planches ainsi produites sont plus résistantes aux dégradations, plus stables
dimensionnellement mais également plus fragiles [20]. Des diminutions de 50 % de la
résistance a la flexion ont notamment été rapportées pour du bois résineux traité a 220 °C
[21]. Elles sont donc destinées a la production d’éléments peu sollicités mécaniquement

comme le mobilier d’extérieur, le bardage ou les menuiseries.

Cette fragilité, si elle est un inconvénient lors de la valorisation en bois d’ceuvre, représente
un véritable avantage pour la valorisation énergétique. En effet, elle permet de diminuer
considérablement I'énergie nécessaire au broyage de la biomasse (70 a 90 % de réduction
d’apres [22]) et ainsi de limiter les colts liés a cette étape. C'est pourquoi, ces dernieres
années, de nombreuses études s’appliquent a décrire les différents mécanismes intervenant

dans les procédés de torréfaction et leurs effets sur les propriétés du matériau.
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II.2. Les modifications chimiques

La biomasse ligno-cellulosique est constituée de trois composés majoritaires [23]: la
cellulose, les hémicelluloses et la lignine (CHL), auxquels viennent s’ajouter des composés
extractibles présents en faibles quantités (quelques pourcents de la masse totale). C'est
I’'assemblage de ces constituants qui forme la paroi des cellules végétales comme présenté

schématiquement Figure 4.

Cellulose

Lignine

Hémicellulose

Figure 4 : Représentation schématique de la composition d’une paroi végétale (d’apres [24]).

Il apparait clairement que les fibres de cellulose, qui représentent 40 a 50 % de la masse
totale du bois, sont reliées entre elles par la lignine qui est fixée aux hémicelluloses. C'est cet

assemblage complexe qui confere au bois I'ensemble de ses propriétés.

L'étude du comportement thermique de chacun de ces composants est indispensable a la

compréhension des phénoménes de torréfaction de la biomasse dans son ensemble.
11.2.1. Comportement des différents constituants de la biomasse
Dégradation de la cellulose

Comme mentionné précédemment, la cellulose est le constituant majoritaire de la

biomasse. Une représentation de sa structure est proposée Figure 5.
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Figure 5 : Composition chimique de la cellulose (d’aprés [7]).

Une chaine de cellulose est formée de 5000 a 10 000 unités de glucose [25]. Ces chaines
sont assemblées sous forme de microfibrilles qui elles-mémes forment des fibrilles. Il est a
noter que certaines portions des microfibrilles sont désordonnées (cellulose amorphe) alors
que d’autres sont ordonnées (cellulose cristalline). Il est possible de définir un indice de
cristallinité (rapport cellulose cristalline / cellulose totale) qui est généralement compris

entre 0,6 et 0,7 pour le bois brut [23].

La dégradation thermique de la cellulose a fait I'objet de plusieurs études [23,26-33]. L'une
des méthodes les plus couramment utilisées est I'analyse thermogravimétrique (ATG) : une
faible quantité de cellulose microcristalline est torréfiée a une température donnée et
I’évolution de la masse est enregistrée. Il apparait alors que la cellulose présente des pertes
de masse significatives pour les températures supérieures a 250 °C [26,27]. Aprés analyse du
solide produit et des matiéres volatiles dégagées, il a été montré qu’a ces températures le
principal mécanisme de dégradation est la déshydroxylation [28]. La perte de
groupements -OH conduirait ainsi a la formation d’une cellulose moins hydrophile et
contenant des pyranoses insaturés. Les molécules produites par ces réactions sont
principalement des molécules d’eau, mais également du lévoglucosane, du CO et du CO; aux

températures les plus élevées (280-300 °C).

Une autre tendance souvent observée est I'augmentation de I'indice de cristallinité de la
cellulose des les basses températures (120-180 °C) [29]. Cette augmentation serait
principalement due a la dégradation préférentielle de la cellulose amorphe, ce qui accroit la
proportion de cellulose cristalline [30]. Cependant, d’autre auteurs expliquent cette
évolution par un changement d’organisation moléculaire qui transformerait la cellulose

amorphe en cellulose cristalline [31,32]. Il n'est donc pas impossible que ces deux
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phénomeénes aient lieu simultanément pour mener a une augmentation de l'indice de
cristallinité. Cette augmentation a un impact direct sur les propriétés du bois torréfié car la
configuration cristalline de la cellulose limite la pénétration de I'eau dans les fibres ce qui
rend le matériau moins hygroscopique [23,32]. Cependant, il a été remarqué que pour les
traitements aux plus hautes températures, la cellulose cristalline est dégradée a son tour ce

qui peut favoriser le retour de I'eau [33].
Dégradation de la lignine

Les lignines sont des composés amorphes qui rigidifient la paroi cellulaire et permettent la
cohésion entre les différentes cellules. Ce sont des polymeres complexes formés a partir de

trois alcools précurseurs présentés Figure 6.

(l:Hon (|3H20H CllHZOH
i i i
CH CH CH
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OH OH OH
Alcool p-Coumarylique Alcool Coniférylique Alcool Sinapylique

Figure 6 : Représentation schématique des phénols précurseurs des lignines (d’apres [34]).

Ces alcools forment des polyméres (principalement des unités hydroxyphenyl, gaiacyl et
syringyl) qui eux-mémes forment des lignines dont la composition differe suivant la

biomasse considérée.

Les études de torréfaction de la lignine ont montré que sa dégradation commence a plus
basse température que celle de la cellulose (environ 150 °C) [28]. La perte de masse reste
cependant limitée (inférieure a 15 %) pour les températures inférieures a 250 °C [26]. En
effet, si certaines matieres volatiles sont dégagées (principalement de I'eau, du CO, du CO,
et du formaldéhyde), notamment suite a des réactions de déméthoxylation, les principales
réactions ayant lieu dans les gammes de température de la torréfaction sont des réactions
de condensation [35,36]. Celles-ci ménent a la formation de composés réticulés dérivés de la
lignine. Des réactions de dépolymérisation existent ensuite aux températures supérieures a
250 °C alors que la dégradation des monomeres produits n’interviendrait qu’a partir de
300 °C [31].
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Dégradation des hémicelluloses

Les hémicelluloses jouent un réle primordial dans la cohésion de la paroi cellulaire. En effet,
comme présenté Figure 4, elles permettent la liaison entre les fibres de cellulose et la
lignine. Ce sont des polysaccharides ramifiés composés de sucres a 5 carbones comme le
xylane (majoritaire chez les feuillus), et de sucres a 6 carbones comme le glucose et le
mannose (majoritaires chez les résineux) [23]. Les chaines d’hémicellulose sont amorphes et
contiennent de nombreux groupements hydroxyles qui en font le composé le plus
hydrophile de la biomasse. Il est donc considéré comme le principal responsable de I'affinité

du bois avec I'eau.

Les hémicelluloses sont les polymeres les plus fortement dégradés aux températures de la
torréfaction [26,27]. Les principales réactions mises en jeu lors de la torréfaction des
hémicelluloses sont la déshydroxylation, la désacétylation et la dépolymérisation [37]. Dans
les conditions les plus sévéres de torréfaction, la quasi-totalité de I’hémicellulose est
dégradée [38]. Enfin, le xylane étant plus sensible a la température que les glucomannanes,
les feuillus présentent une perte de masse plus importante que les résineux a conditions de

traitement identiques [39].
11.2.2. Les matieres volatiles produites

Les matiéres volatiles produites sont constituées de gaz condensables et de gaz permanents
(incondensables). Les proportions relatives de ces deux types de composés dépendent de la
biomasse, de la durée et de la température de traitement [40-42]. Cependant, le rendement
massique en gaz condensables (rapport entre la masse de condensables produits et la masse

initiale de biomasse séche) est toujours supérieur a celui en gaz permanents.

Les gaz condensables sont principalement composés d’eau, d’acide acétique, d’acide
formique, de méthanol, d’acide lactique et de furfural. L'eau et I'acide acétique (marqueur
de la dégradation des hémicelluloses) sont largement majoritaires quelles que soient les
conditions de traitement [40,43]. La production de monoxyde de carbone semble quant a

elle favorisée par les hautes températures.

Des especes condensables lourdes, présentes en faibles quantités, ont également été
identifiées [44]. Ce sont principalement des composés aromatiques pouvant faire I'objet

d’une valorisation matiére. Enfin, récemment, Nocquet et al. [26] ont mis en évidence
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I'importance de la production de formaldéhyde qui serait la deuxieme espéece condensable

produite, apres I'eau, comme présenté Figure 7.
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Figure 7 : Rendement en espéces volatiles apres torréfaction du hétre pendant 3h
a différentes températures (d’aprés [18]).

Les gaz incondensables couramment observés sont le CO, et le CO. Le CO; est trés largement
majoritaire [40,41,43] mais le ratio CO/CO, augmente avec la température de
torréfaction [40,45]. De faibles quantités de CH; sont également observées pour les plus
hautes températures de traitement, notamment lors de la torréfaction de résidus

agricoles [45].
11.2.3. Interactions entre les différents constituants de la biomasse

Comme présenté précédemment, le comportement individuel des principaux composants de
la biomasse soumis a la torréfaction a été largement étudié. Cependant, leur évolution
commune au sein du matériau reste peu connue. En effet, de nombreuses incertitudes
persistent quant a I'effet synergétique de la dégradation de la cellulose, des hémicelluloses

et de la lignine, mais également quant au réle des cendres présentes dans la biomasse brute.

Malgré le manque de données sur ces phénomeénes, certaines hypotheses ont été avancées :

e |’acide acétique libéré lors de la dégradation des hémicelluloses agirait comme
catalyseur de la dépolymérisation de la cellulose [30,35] voire des lignines [31].

e Les composés radicalaires formés par la dégradation des hémicelluloses pourraient

réagir avec les composés phénoliques des lignines [36].
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e Les métaux alcalins (principalement le potassium) présents dans les cendres agiraient

comme catalyseurs de la torréfaction [46—48].

Ces hypotheses aménent donc a penser que le comportement de la biomasse ne peut étre
assimilé a la somme des comportements de ses constituants. Ceci a été notamment été
rapporté par Nocquet et al. [26]. lls ont en effet comparé I’évolution du rendement
massique du hétre lors de la torréfaction a I'évolution prédite par additivité du
comportement de ses différents constituants : pour les températures supérieures a 250 °C,
la loi d’additivité ne fonctionne pas. De plus, I'observation de la perte de masse de mélanges
des différents composants purs a permis de mettre en évidence que les principales

interactions concernent les mélanges cellulose-lignine et cellulose-hémicellulose.

Il parait donc difficile de prédire le comportement thermique d’une biomasse en se basant
uniquement sur sa composition en cellulose-hémicellulose-lignine. C'est pourquoi de
nombreuses études se sont attachées a décrire la décomposition de la biomasse par des

modeles cinétiques.
I1.3. Les modeéles cinétiques

Depuis des décennies, de nombreux modeles cinétiques ont été développés pour décrire la
décomposition de la biomasse au cours de la pyrolyse [49]. La torréfaction étant souvent
considérée comme une pyrolyse a basse température, les modeéles de pyrolyse ont
récemment été adaptés au cas de la torréfaction. Leur principal objectif est de représenter

les courbes de perte de masse dont un exemple est donné Figure 8.

280°C

300°C

20 +

Rendement ( %m)

O T T T T T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

Temps (min)
Figure 8 : Evolution du rendement massique lors de la torréfaction de hétre

a différentes températures (d’aprés [18]).
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Les difficultés rencontrées lors de I'établissement de ces modeles sont dues a la nécessité de
trouver un schéma et des parametres cinétiques permettant de représenter précisément
I’évolution de la perte de masse (ou du rendement) au cours du temps quelle que soit la

température de traitement.
Les modeles présentés dans cette partie seront répartis en deux catégories :

e Les modeéles « complexes », qui prennent en compte un grand nombre de réactions,

e Les modeles « globaux », qui ne considerent que quelques réactions.
I1.3.1. Les modéles « complexes »

Les plus couramment utilisés sont le modeéle a énergie d’activation distribuée (DAEM pour
« Distributed Activation Energy Model ») et le modeéle initialement développé par Ranzi

et al. [50].
Modeéle DAEM

Dans ce modele, la décomposition de la biomasse est considérée comme résultant d’un
grand nombre de réactions irréversibles du premier ordre. Les constantes de vitesse de ces

réactions suivent la loi d’Arrhenius présentée Equation 1.

—E. . .
k;(T) = Agexp (R arli) Equation 1
GP

Avec k; la constante de vitesse de la réaction i (sV), T la température absolue (K), Agle
facteur pré-exponentiel (s™), E, ; 'énergie d’activation de la réaction i (J.mol™) et Rgp la

constante des gaz parfaits (J.mol™.K?).

Toutes ces constantes ont le méme facteur pré-exponentiel 4, et leurs énergies d’activation

respectives E ; sont distribuées suivant une loi Gaussienne [49].

Ce modele a récemment été appligué au cas de la torréfaction [28]. Il a permis de
représenter correctement la dégradation des composés CHL pour des températures allant
de 240 a 290 °C. Le bois est alors assimilé a la somme de ses composants CHL, et les teneurs
en ces trois composants ont été utilisées comme variables d’ajustement pour faire coincider

les résultats du modeéle aux résultats expérimentaux obtenus en ATG.

Tapasvi et al. [51] ont également utilisé le modele des énergies d’activation distribuées en

considérant la décomposition de 3 pseudo-composants suivant des réactions d’ordre n. Ceci
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a permis de représenter avec succes la perte de masse d’un résineux et d’un feuillu soumis a

9 profils de température différents.
Modeéle proposé par Ranzi et al.

Ce modele est I'un des seuls qui permettent de prédire simultanément la perte de masse du
solide et la composition des matiéres volatiles produites lors de la pyrolyse. Dans le modele
original [50], ainsi que dans le modele adapté par Gauthier et al. [53], plusieurs centaines de
réactions secondaires en phase gaz sont prises en compte. Dans le modele adapté par
Blondeau et Jeanmart [54], seules les réactions secondaires intraparticulaires sont prises en

compte.

Tableau 1 : Réactions prises en compte dans le modéle d’Ance-Couce et al. (d’apres [52]).

Reaction A E
[s'1  [kd/mol]

(1-x1) * (0.95 HAA + 0.25 GLYOX + 0.2 CH,CHO + 0.25
1 CELL — HMFU + 0.2 CsHsO + 0.16 CO, + 0.23 CO + 0.9 H,0 + 0.1 8x10" 1925
CHs + 0.61 Char) + x; * (5.5 Char + 4 H,0 + 0.5 CO; + Hy)
4/10 AA + 0.4 " [(1-Xs) " (0.75 G{H2} + 0.8 CO, + 1.4 CO + 0.5
CH,0 + 0.25 CH;OH + 0.125 ETOH + 0.125 H,0 + 0.625 10
5 HCE = CH,+0.25 CyHs+ 0675 Char)+ xs * (4.5 Char +3H,0+05 |~ 1° 129.7
COs + Hy) | + 0.6 HCEA2
(1-Xg) * (0.2 CO5 + 0.5 CHa + 0.25 CoHs + 0.8 G{CO2} + 0.8
8 HCEA2 — G{COHy} + 0.7 CH,O + 0.25 CH3OH + 0.125 ETOH + 0.125 1x10'°  138.1
H,0 + Char) + Xs * (4.5 Char + 3 H,0 + 0.5 CO, + Hy)
0.35 LIG-CC + 0.1 pCOUMARYL + 0.08 PHENOL + 0.41

15
? LIG-C = oM+ H0 +0.495 CH, + 0.32 CO + G{COHz} + 5.735 Char 4x10 202.9
10 LIG-H — LIG-OH + C3HsO 2x10"  156.9
11 LIG-O — LIG-OH+CO; 1x10° 106.7

(1-x12) * (0.3 pPCOUMARYL + 0.2 PHENOL + 0.35 C3H40; +
12 LIG-CC — 0.7 H;0+0.65CHgs+ 0.6 CoHs + G{COH3} + 0.8 G{CO} +6.4 5x10° 1318
Char) + x12 * (14.5 Char + 3 H:0 + 0.5 CO; + 4 Hy)
H,0 + CH3OH + 0.45 CHs + 0.2C;Hs + 1.4 G{CO} + 06
G{COHz} + 0.1 G{Hz} + 4.15 Char + [(1-x13) * ( y13 *
FE2MACR + (1 - y2) * (H20 + 0.5 CO + 0.2 CH,0 + 0.4 3
13 LIG-OH = CH30H + 0.2 CH3CHO + 0.2 C3HgO + 0.6 CHy + 0.65 CoHa + 310 1253
G{CO} + 0.5 G{COHy} + 5.5 Char)) + x13 * (10.5 Char + 3
H,0 + 0.5 COz + 3 Hy))
y13 = - 3.680E-11 * T° + 8.262E-08 * T* - 6.891E-05 * T° +
2.613E-02*T2-4.591*T +4.041E+02; Tin [°C]

Anca-Couce et al. [52] ont récemment appliqué ce modeéle a la torréfaction en négligeant les
réactions en phase gaz qui sont tres limitées a basse température. Ills ont également montré
gue certaines modifications de ce modele étaient nécessaires afin de prédire correctement
les matieres volatiles produites. Leur schéma final est constitué de 13 réactions dont les
constantes de vitesse suivent la loi d’Arrhenius. Ces réactions sont présentées dans le
Tableau 1.
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L'utilisation de ce modele nécessite de déterminer la composition de la biomasse en termes
de cellulose (CELL), hémicellulose (HCE) et lignines (LIG-C, LIG-H et LIG-O). Ces trois lignines

sont dénommeées suivant leurs teneurs élémentaires en C, H et O [55].

Les résultats numériques sont comparés a des résultats expérimentaux de torréfaction de
hétre a 250 et 285 °C. Le rendement massique est surestimé de 3 et 6 % pour ces deux
températures mais une réelle amélioration est observée sur la prédiction de la production

des principales matiéres volatiles par rapport au modéle original.
11.3.2. Les modéles « globaux »
Modéles les plus courants

Les deux modeles présentés précédemment sont complexes a mettre en ceuvre. C'est
pourquoi la plupart des modeles développés considérent un nombre limité de réactions

simples, généralement du premier ordre. Les plus utilisés sont présentés dans le Tableau 2.

Tableau 2 : Les modeéles cinétiques globaux les plus utilisés (d’aprés [56,57]).

s . Ks
(2) Modele a une étape A B4V
N . K1 v
2) Modele a une étape de A
deux réactions paralleles » B
2
Kl Vcondensables
Modele a trois réactions K
(3) para”\eles A Vincondensables
K3 B
V \Y
K 1 K
Modeéle & deux étapes de v V2 ’
@) o ; 5 c
deux réactions paralléles A
KB KC
Vv \% \%
K 1 K ) K 3
(5) Modéle a trois étapes de z vz v
deux réactions paralleles A < B " > C " » D
B C C

Pour tous ces modeles, A représente la biomasse brute, B, C et D représentent des solides
torréfiés et V représente les matieres volatiles. Les constantes cinétiques K suivent la loi

d’Arrhénius.
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Le modele (1) a permis de représenter correctement la perte de masse du hétre et de
I’épicéa lors de la torréfaction [58]. Cependant, de par sa construction, ce modele prédit
toujours la méme répartition entre le char et les matiéres volatiles. Il n’est donc pas en
mesure de prévoir I'évolution du rendement en solide lorsque la température de

torréfaction varie, ce qui rend son utilisation limitée.

Le modele (3), également appelé modele de Shafizadeh et Chin, présente comme principal
avantage de prédire I'évolution de la répartition des produits dans les trois phases (solide,
liquide et gaz). Il a notamment été utilisé lors de la modélisation de la torréfaction d’une
particules de bois [59]. Ce modele a I'échelle de la particule a par la suite été intégré dans un

modeéle de pilote continu de torréfaction [60].

Le modele (2) a été confronté aux modeles (4) et (5) dans une étude récente de la
dégradation des composés CHL séparés, d’'une essence de résineux et d’'une essence de
feuillu [61]. Il en a été conclu que le modele (2) a une étape ne permet pas de prédire
correctement la perte de masse du solide. Ceci est probablement di au fait qu’en ne
considérant qu’une seule étape, le ralentissement des réactions au cours du temps, observé
expérimentalement, ne peut étre représenté. Le modéle (4) a deux étapes décrit
correctement les courbes de perte de masse lors de la torréfaction alors que le modéle (5)
n’apporte qu’une faible amélioration en comparaison de la complexité qu’engendre la prise

en compte d’une étape supplémentaire.

Ces observations sont cohérentes avec les autres études publiées sur les cinétiques de
torréfaction. En effet, le modele (4), également appelé modéle de Di Blasi et Lanzetta [62],
est le modéle le plus couramment utilisé [39,43,58,63—-66]. Il a initialement été développé
pour décrire la dégradation du xylane lors d’une pyrolyse isotherme, ce qui peut expliquer sa
bonne adaptation au domaine de la torréfaction. Il présente également I'avantage d’étre

simple a mettre en ceuvre.

Cependant, il faut noter que ce modele reste difficile a interpréter physiquement. Il a
notamment été remarqué que le fait de représenter la production du bois torréfié et Ia

production des matiéres volatiles par des réactions séparées est erroné [58].
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Modeéles originaux

Tous ces modeéles présentant des avantages et des inconvénients, certains auteurs ont

proposé des améliorations a ces schémas classiques.

Repellin et al. [58] modélisent séparément la torréfaction des composés CHL suivant le

schéma présenté Figure 9.

Lignine ————» Char

Cellulose ——» Goudrons

Cellulose ———» Char + Gaz permanents

Hémicellulose —» Intermédiaire L» Char
Hémicellulose —» Gaz permanents
Figure 9 : Modeéle cinétique de torréfaction proposé par Repellin et al. [58].
Ce modele a été obtenu en simplifiant un modéle initialement développé par Rousset et al.
[67]. Il apparait clairement que ce modéle est basé sur une superposition des modeéles
simples présentés dans le Tableau 2. Bien qu’il repose sur des hypothéses fortes comme
I'absence d’interactions entre les différents composés CHL, I'étude conclut a une bonne

adéquation entre les résultats numériques et les valeurs expérimentales.

Deux études, basées sur le modele de Di Blasi et Lanzetta, proposent de modéliser

I’évolution de la composition des matiéres volatiles au cours du temps :

e Bates et al. [43] donnent des compositions différentes aux matiéres volatiles V; et V,
produites lors des deux étapes du modele.

e Nocquet et al. [68] considerent que ces deux types de matiéres volatiles ont la méme
composition et la dégradation des différents composés CHL de la biomasse est modélisée
séparément. L'originalité du modele réside alors dans la prise en compte d’un quatriéme
composé, représentant les groupements acétyles de la biomasse, qui permet de modéliser la
production d’acide acétique. La prise en compte des interactions entre les différents
composés nécessite de déterminer un coefficient empirique dépendant de la température
de torréfaction. Le modele est donc difficile a extrapoler a d’autres biomasses et a d’autres

conditions opératoires.

Enfin, Basu et al. proposent un modeéle original [69]. La biomasse est tout d’abord dégradée
par deux réactions paralléles, 'une menant a la production de char primaire et I'autre a la
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production de matiéres volatiles. Une partie de ces matieres volatiles, riches en
hydrocarbures lourds, se redéposent alors a la surface du char primaire. Cette redéposition
est prise en compte par l'intermédiaire d’un coefficient § qui dépend principalement de la
taille des particules : plus la taille des particules est importante, plus les transferts de
matiére sont limitants et plus les matiéres volatiles se recondensent. Ces matieres
redéposées réagissent alors par crackage (pour former de nouvelles matieres volatiles
légeres) et par re-polymérisation (pour former un char secondaire). Ce modéle prend donc
en compte d’autres phénomeéenes comme la recondensation et les transferts de masse, ce qui

n’est pas le cas dans les modeles précédents qui sont des modeles de cinétique intrinseque.
I1.4. Les chaleurs de réaction

Lors de I'étude d’un procédé de torréfaction, la réalisation du bilan énergétique nécessite de
s’intéresser aux chaleurs de réaction. L’évaluation de ces chaleurs est indispensable afin de
maitriser la consommation énergétique du procédé, mais également, dans le cas de
réactions exothermiques, afin de limiter le dégagement de chaleur pouvant mener a un
emballement thermique [70]. Cependant, ces chaleurs sont extrémement difficiles a
quantifier. C'est pourquoi, la encore, de nombreux travaux sont basés sur les résultats

obtenus dans le domaine de la pyrolyse.
11.4.1. Chaleurs de réaction en pyrolyse

Rath et al. [71] réalisent une étude de la pyrolyse de hétre et d’épicéa en DSC (Differential
Scanning Calorimetry). Des creusets sans couvercles et avec couvercles percés sont utilisés.
La température est amenée a 500 °C avec une vitesse de chauffe de 10 °C/min. Sans
couvercle, la dégradation est endothermique pour les températures inférieures a 400 °C. Les
réactions secondaires (entre 400 et 500 °C) sont ensuite exothermiques. Avec couvercle, des
réactions exothermiques sont observées entre 250 et 330 °C: la présence du couvercle
limitant I'évacuation des matieres volatiles, le contact de celles-ci avec le char primaire
menerait a la formation de char secondaire a basse température. C'est cette formation qui

serait exothermique.

Cette hypothese est également confirmée par un rendement en solide plus important en

présence d’un couvercle (formation du char secondaire). Une relation linéaire est ainsi
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observée entre la chaleur de réaction et le rendement massique de la pyrolyse : plus le

rendement est élevé, plus la réaction est exothermique.

Enfin, en I'absence de couvercle, une augmentation du débit de balayage meéne a un
rendement plus faible. Ceci s’explique par I’évacuation des matieres volatiles qui auraient pu

réagir avec le char primaire.

En conclusion de cette étude, une estimation des chaleurs de réaction lors de la pyrolyse

primaire est proposée. Cette étape serait en fait le résultat de deux réactions compétitives :

e Une exothermique menant a la formation de char. La chaleur de réaction
correspondante est évaluée a -3525 kiJ/kgchar pour le hétre et a -3827 kl/kgehar pour
I’épicéa.

e Une endothermique menant a la formation de matiéres volatiles (MV). La chaleur de
réaction correspondante est évaluée a 936 kJ/kgwy pour le hétre et a 1277 kl/kgmv
pour I'épicéa.

Une étude similaire a été menée par Gomez et al. [72] et les mémes tendances sont
observées (avec du hétre et des chardons d’Espagne). Les chaleurs de réaction lors de la
pyrolyse ont également été mesurées pour les biomasses aprés des prétraitements
(élimination des extractibles et/ou lavage pour évacuer les matiéres minérales). Il a alors été
montré que ces traitements diminuent le caractére exothermique des réactions de pyrolyse.
Les composés extractibles et minéraux auraient donc un effet catalytique sur les réactions

secondaires de pyrolyse.

Si ces études apportent des informations quant a I'origine des réactions exothermiques, elles
restent cependant difficiles a extrapoler au cas de la torréfaction qui est généralement

réalisée lors d’un palier a une température inférieure ou égale a 300 °C.
11.4.2. Chaleurs de réaction en torréfaction

Dans le domaine de la torréfaction, les exothermicités ont principalement été observées lors
du traitement de bois massifs [73,74]. Ces phénomeénes apparaissent au coeur des planches
de bois, ce qui semble en accord avec les mécanismes identifiés dans le domaine de la
pyrolyse. En effet, plus la torréfaction a lieu proche du cceur de la piéce de bois, plus les

transferts de matiere sont limités. Ceci favorise donc le contact entre les matieres volatiles
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et le char ce qui méne a I'apparition de réactions secondaires exothermiques. Ces réactions

seraient également favorisées par une température et/ou un temps de traitement élevés.

Ainsi, I'existence de ces réactions exothermiques aux températures de torréfaction ne fait

plus de doute. La difficulté réside donc désormais dans la quantification des chaleurs

dégagées et dans l'identification des facteurs influencant I'apparition des exothermicités.

Les méthodes utilisées pour déterminer ces chaleurs de réactions AH, peuvent étre classées

en trois catégories :

Le bilan masse et énergie: cette méthode est basée sur un bilan massique

expérimental. Le principe est présenté Figure 10 :

AH,
Q I Qp

Température de

25°C - A . - - 25°C
PCI torréfaction PClI
des des
réactifs produits

Figure 10 : Principe de la détermination de H, par bilan masse-énergie (d’apres [75]).

De la connaissance des réactifs et des produits peuvent étre déduits les pouvoirs
calorifiques des espéces entrant et sortant du procédé. Les principales difficultés de
cette méthode sont de quantifier précisément les matiere volatiles produites [75] et

d’estimer les chaleurs sensibles des réactifs et des produits (Q, et Q).

La confrontation modeéle / expériences : 'ensemble des phénomeénes intervenant
lors de la torréfaction d’une particule sont modélisés. La chaleur de réaction est alors
déterminée par méthode inverse pour représenter au mieux I’évolution de la
température pendant I'expérience. L’inconvénient de cette méthode est la
multiplication des erreurs induites par les nombreuses hypothéses nécessaires a
I’établissement d’un modele.

Le bilan énergétique expérimental : la torréfaction est réalisée dans un réacteur
dont la consommation énergétique est mesurée. Les principales sources d’erreurs

proviennent de l'estimation des pertes thermiques du réacteur et du calcul des
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chaleurs sensibles des réactifs et des produits. Dans le cas de [l'utilisation de
biomasse humide, la prise en compte de I'énergie de séchage peut étre une cause

supplémentaire d’incertitude.

Les principales valeurs de chaleurs de réaction disponibles dans la littérature sont

présentées dans le Tableau 3.

Tableau 3 : Synthése des chaleurs de torréfaction disponibles dans la littérature.

i Chaleur de
, . Température L.
Source Méthode Biomasse ) réaction
(kJ/kgbiomasse)
250 87 + 449
Prins [76] Bilan masse et énergie Saule
300 124 + 400
Bilan masse et énergie Hétre 230a 280 1500 a-1200
Van der Stelt [75] Confrontation modeéle/ Hétre - . .
L. 200 a 300 De 0 a-250
expériences Saule

) Bilan énergétique . R .
Ohliger et al. [77] o Hétre 270 a 300 De -199 3 148
expérimental

Bates et al. [78] Bilan masse et énergie Saule 200 a 300 2803 -40 ™
Balle de riz -2043 + 3321
Bilan masse et énergie e
Sciure -392 +1260
Granados et al. [79] 250 e
Balle de riz -1387 £ 2250
Bilan masse et exergie e
Sciure -165 £ 531
Bilan énergétique Palmier . -3500 a 700
Chen et al. [80] R — 2003300 e
expérimental Eucalyptus 2300 3 400

& Enthalpie de réaction calculée pour la premiere étape du modéle de Di Blasi et Lanzetta

Les valeurs présentent une forte disparité et couvrent les domaines endothermique et
exothermique. Cependant, la majorité des études concluent a des réactions plus

exothermiques (ou moins endothermiques) lorsque la température de traitement augmente.

De plus, pour un méme protocole de mesure, les résultats obtenus avec diverses biomasses

sont trés différents ce qui prouve la forte influence de la composition [79,80].

Parmi les facteurs ayant une influence sur la chaleur dégagée lors de la torréfaction figure la
vitesse du gaz de balayage. C’'est notamment ce qu’ont montré Perré et al. [70]. En effet,
apres étude du comportement d’un rack de planches soumis a un flux d’air chaud, il a été

observé que l'apparition des réactions exothermiques peut étre limitée en améliorant les
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échanges convectifs entre le matériau et le flux d’air (en augmentant le débit d’air ou en

augmentant I’espace entre les planches).

L'influence de la taille des plaquettes de bois a été analysée par Saleh et al. [47]. L'étude a
été menée sur un réacteur de torréfaction et de broyage simultanés. Pour la température de
traitement la plus élevée (320 °C), lorsque la taille des particules brutes augmente, la taille
des particules qui composent le broyat torréfié diminue. Ceci traduirait une torréfaction plus

intense due a I'apparition de réactions exothermiques.

Enfin, d’aprés Ohliger et al. [77] qui réalisent une étude en réacteur continu, un temps de
séjour important des particules dans le réacteur augmente leur durée de contact avec les
matiéres volatiles ce qui favorise les réactions exothermiques. De plus, les chaleurs de
réaction mesurées pour des biomasses seches sont plus exothermiques que celles obtenues

avec des biomasses humides. Deux raisons sont avancées pour expliquer ce phénomene :

e Atemps de séjour égal, les particules seches restent plus longtemps a la température
de torréfaction,
e Lorsque la biomasse est humide, I'eau évaporée augmente le débit de balayage ce

qui accélere I'évacuation des matieres volatiles.
II.5. Les parametres influenc¢ant la torréfaction

La majorité des parameétres opératoires ayant une influence sur le rendement de Ia

torréfaction ont déja été évoqués. Les principaux sont :

e Latempérature : son influence sur les constituants de la biomasse et sur les matieres
volatiles produites a été traitée §11.2.1 et §l1.2.2.

e La durée de traitement: l'influence de ce parametre est mise en évidence par
I’évolution des rendements massiques présentés Figure 8.

e La taille des particules qui peut favoriser I'apparition de nouvelles réactions gaz-

solide.

Le dernier paramétre dont l'influence n’a pas été discutée est I'atmosphere de traitement.
En effet, si la torréfaction est généralement menée sous un flux d’azote a pression

atmosphérique, d’autres conditions ont été testées.
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L'effet de la présence d’O, a notamment été étudié par Rousset et al. [81] lors de la
torréfaction d’eucalyptus a 240 et 280 °C pendant 60 min. Les teneurs du gaz en O, testées
étaient 2, 6, 10 et 21 %. A 240 °C, aucune influence significative de la teneur en O, n’est
détectée sur la perte de masse. A 280 °C, le rendement massique du procédé diminue
légerement lorsque la teneur en O, augmente. Ces résultats montrent donc qu’aux
températures de la torréfaction, la teneur en oxygene n’a que peu d’effet sur le rendement
du procédé. Cependant, les auteurs suggérent de travailler sous atmosphére inerte afin
d’éviter la combustion des matieres volatiles produites. Ces résultats ont été confirmés par
Wang et al. [82]. Par contre, une étude de Chen et al. [83] menée sous N, et sous air montre
que l'utilisation d’air diminue significativement le rendement en solide quelle que soit la
température testée (250, 300 et 350 °C). Ceci est expliqué par une oxydation en surface des
particules qui est notamment gouvernée par la vitesse du flux d’air. Enfin, il a récemment
été montré [84] que sous balayage de CO, la perte de masse lors de la torréfaction est plus
importante que sous N,. L’écart de perte de masse est d’autant plus important que la

température de traitement est élevée.

Les effets de la présence d’O, ou de CO, dans le gaz de balayage ont donc été étudiés
séparément mais aucun consensus ne semble se dégager quant a l'influence de ces gaz sur le
rendement massique de la torréfaction. Leur effet conjugué reste également a étudier afin
d’évaluer |'efficacité d’une torréfaction dont le chauffage serait assuré par la mise en contact

avec des gaz de combustion.

L'impact de la pression dans la gamme 0,1 a 4 MPa a été étudié par Wannapeera et
Worasuwannarak [41]. A une température donnée, une augmentation de la pression mene a
une légere hausse du rendement en solide et augmente fortement la teneur en carbone de
ce solide. La biomasse torréfiée sous pression a donc un pouvoir calorifique supérieur a celui

de la biomasse torréfiée a pression atmosphérique.
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I1.6. Les propriétés du bois torréfié

Les mécanismes de torréfaction ayant été décrits, leur impact sur les propriétés de la

biomasse va étre évalué.

11.6.1. Affinité avec I'’eau et résistance a la biodégradation

L'effet du traitement thermique sur l'affinité de la biomasse avec I'eau a été discuté

précédemment. Cependant, dans une optique de recherche de conditions optimales de

torréfaction, il est nécessaire de quantifier cet effet. Dans la littérature, deux méthodes ont

été utilisées :

L'immersion : 'humidité des biomasses est mesurée aprés 2 heures d'immersion
dans I'eau [85,86]. Les résultats obtenus montrent que la reprise d’humidité diminue
lorsque la perte de masse lors de la torréfaction augmente. Cette méthode est
cependant assez peu représentative d’une utilisation réelle de la biomasse, qui est
généralement stockée a I'abri de I'eau liquide.

La méthode par adsorption de vapeur d’eau, connue également sous le nom de
« méthode des solutions salines »: la biomasse est placée dans des bocaux étanches ;
I"humidité relative de I'air contenu dans ces bocaux est controlée a I'aide d’une
solution saline saturée en sel. ’humidité d’équilibre des échantillons est déterminée
lorsque leur masse est stabilisée. Comme I'humidité d’équilibre est fortement
dépendante de la température ambiante [87], il est nécessaire de contrbler la
température durant la stabilisation. L’évolution de I'humidité d’équilibre de la
biomasse en fonction de 'humidité relative de I'air est alors appelée isotherme de
sorption. L'influence de la torréfaction a été étudiée par plusieurs auteurs [88—91].
Les résultats obtenus pour du pin sylvestre brut et traité a 200 °C sont présentés
Figure 11. Le phénomeéne d’hystérésis est visible sur I'ensemble des courbes : les
humidités d’équilibre lors de la désorption sont plus élevées que celles lors de
I'adsorption. Il est également possible de constater que pour une humidité relative
donnée, 'humidité d’équilibre du bois torréfié est plus faible que celle du bois brut.
Cependant, il faut noter que d’aprés certains auteurs [88,91], les courbes de sorption
de biomasses torréfiées a des températures supérieures a 200 °C sont confondues.
Ceci traduirait donc qu’un minimum d’hygroscopicité serait atteint dés les basses
températures de torréfaction.
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Figure 11 : Isothermes de sorption de pin sylvestre brut (a gauche) et
de pin sylvestre traité a 200 °C (a droite) (d’apres [92]).

La reprise d’humidité limitée apres traitement thermique serait une des raisons de la
résistance des bois torréfiés aux attaques fongiques [91]. En effet, une certaine teneur en
eau est nécessaire au développement des moisissures. Les autres causes de la résistance aux

dégradations fongiques seraient :

e Les modifications chimiques de I’hémicellulose et de la lignine qui les rendraient non
dégradables par les champignons [93],

e L’action fongicide d’une partie des extractibles produits [32,94].

11.6.2. Broyabilité

Comme mentionné précédemment, les hémicelluloses permettent de relier les fibres de
cellulose aux lignines. Elles sont donc un composé essentiel a la cohésion de la biomasse.
C'est pourquoi leur destruction fragilise le matériau. Ceci présente un intérét particulier
lorsque la biomasse doit étre broyée. Un nombre important d’études se sont donc attachées
a quantifier le gain sur la broyabilité du matériau. Ces études, présentées dans le Tableau 4,

peuvent étre classées dans trois catégories, suivant le protocole utilisé :

e Protocole adapté du domaine du charbon : pour estimer la broyabilité du charbon, le
Hardgrove Grindability Index (HGI) a été développé. Le charbon subit une phase de
pré-broyage puis la fraction la plus grossiére (> 600 um) est broyée dans un broyeur a
boulets (pendant 60 tours). La valeur de I'index est ensuite calculée a partir de la
fraction massique passant a travers un tamis de 75 pum d’ouverture. Le HGI évalue

donc la broyabilité de la partie la moins fragile du charbon. Bergman et al. [22]
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rapportent que, dans le cas de la biomasse torréfiée, une grande partie est broyée
finement dés la phase de pré-broyage. Utiliser le HGI dans le cas de la biomasse
menerait ainsi a des résultats défavorables et non représentatifs du matériau dans
son ensemble. Le principal avantage de cette méthode est donc qu’elle permet une
comparaison rapide avec le charbon. Le HWI (Hybrid Work Index) est une version
dérivée du HGI.

e Protocole basé sur une mesure de I’énergie nécessaire au broyage : la puissance
consommeée par un broyeur est mesurée en continu. Par intégration de cette
puissance au cours du temps, il est possible de calculer I'énergie nécessaire au
broyage d’une quantité de biomasse donnée. L'utilisation de cette méthode
nécessite de soustraire la consommation du broyeur a vide. Le principal inconvénient
de cette méthode est que les valeurs obtenues sont fortement dépendantes du type
de broyeur utilisé [95]. Les résultats ne peuvent donc étre utilisés qu’a titre
comparatif. Enfin, il faut noter que les résultats d’énergie de broyage ne prennent
pas en compte la granulométrie du broyat. Cest pourquoi la répartition
granulométrique est souvent présentée a part. Repellin et al. [96] proposent donc de
diviser I'énergie de broyage par la fraction volumique de broyat ayant une taille de
particules inférieure a 200um. Cependant, |'étendue de la dispersion
granulométrique n’est pas prise en compte par cette méthode.

e Protocole par comparaison de la répartition granulométrique : les biomasses sont
broyées dans des conditions fixées (durée du broyage, vitesse de rotation) et les
répartitions granulométriques des broyats sont comparées. C'est la méthode la plus

utilisée car la plus facile a mettre en ceuvre mais les résultats restent qualitatifs.

Ces méthodes présentent chacune leurs avantages et leurs inconvénients. Elles ont tout de
méme permis de montrer que la torréfaction diminue fortement I'énergie de broyage, et ce

pour de nombreuses biomasses.
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Tableau 4 : Synthese des études sur la broyabilité du bois torréfié.

Mesure de la

granulométrique

Biomasse Type de broyeur . Type de résultat Référence
P 4 granulométrie P
Saule, miscanthus Broyeur a boulets Tamisage HGI modifié [97]
> < . . Broyeur a boulets
° 9 Paille de blé, pin e as .
o 2 L pin, avec torréfaction Tamisage HGI [47]
2 épicéa . .
o S5 simultanée
©
b 3 Pin Broyeur planétaire Tamisage HWI [98]
=
9 c
§ g Hétre Broyeur a rouleaux Tamisage HGI modifié [77]
(o)
- O
& o Saule, eucalyptus, . . e
. , Yp Broyeur a boulets Tamisage HGI modifié [85]
feuillus, résineux
R . Broyeur ultra- Granulométrie . .
2 Hétre, épicéa v . Critere original [96]
B0 centrifuge laser
e . Broyeur ultra- .
9 o Pin sylvestre . - Energie de broyage [99]
@ centrifuge
T & Reésidus de taille,
§ -g saule, bois de Broyeur a couteaux - Energie de broyage [13]
SEJ Y démolition
o = . Analyse )
o 3 Pin Broyeur a coutea . Energie de broyage 100
> § I yeur a couteaux d'images gl yag [100]
2.9  Coquilles de noix de
8 < q Broyeur a couteaux - Energie de broyage [101]
2 palme
9] : .
bt Paille de coton, . Granulométrie .
o . . Broyeur a couteaux Energie de broyage [102]
paille de mais laser
. Mixeur de . Répartition
Peuplier . Tamisage P s [103]
5 laboratoire granulométrique
= Mixeur de ) Répartition
t Lauan . Tamisage P e [44]
] laboratoire granulométrique
\Q A .
= . . Répartition
© Eucalyptus Broyeur a couteaux Tamisage P s [104]
v o granulométrique
T 3 Ppaille de riz, paille de Répartition
sz P Broyeur a boulets Tamisage P . [45]
2 B colza granulométrique
©
s € . ) Répartition
89 Bouleau Broyeur a boulets Tamisage P . [88]
£ 3 granulométrique
S e Chéne, écorce de ) N
o oo . s Mixeur de . Répartition
o pin, noyaux d’olive, . Tamisage e [105]
- . laboratoire granulométrique
° paille
° Paille de blé, paille . . Répartition
bS] X P Broyeur a couteaux Tamisage P R [106]
5 d’orge granulométrique
& - . X . Répartition
Genévrier, acacia Broyeur a boulets Tamisage P [84]

I11.6.3.

Densification énergétique

La dégradation des composés de la biomasse a également des conséquences sur ses
compositions immédiate et élémentaire. Par définition, les matieéres dégagées a basse
température sont des matiéres volatiles. Ceci expliqgue la diminution de la teneur en

matiéres volatiles couramment observée lorsque la sévérité du traitement

augmente [86,107]. Il y a alors concentration du carbone fixe et des cendres.
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La composition élémentaire de la biomasse évolue également lors de la torréfaction. Un
exemple de I'évolution des ratios molaires H/C et O/C est proposé sur le diagramme de Van

Krevelen Figure 12.

16 7
1.5 4 = Spruce ® A
e Pine '”

1.4 4 A Fir v " Dry Raw Materials |

2 s v SPF ol ]
§ 1.3 1 ¢ Pine Bark * 250°C _
5 124 280°C 1
2 ]
Z 114 T
o ]
= 1.0 4 7
0.9 4 7

0.8 v 7

|

0.7 4 T

0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8
O/C (Molar Ratio)

Figure 12 : Diagramme de Van Krevelen de différentes espéces de résineux bruts et torréfiés [108].

Pour les différentes biomasses considérées, les ratios H/C et O/C diminuent lorsque la
température augmente. Ceci est di au départ des groupements hydroxyles —OH, ce qui

appauvrit la biomasse en oxygene et hydrogéne. Il y a donc concentration du carbone.

Cette augmentation de la teneur en carbone permet d’augmenter le pouvoir calorifique de
la biomasse. La torréfaction est donc un procédé de densification énergétique. Cependant,
certaines études proposent de pelletiser le bois torréfié afin d’obtenir une densité
énergétique apparente encore plus élevée. Cette étape supplémentaire a tout d’abord été
proposée par Bergman et al. [17] qui n’explicitent pas les conditions de production des
pellets torréfiés. Les pellets obtenus sont plus denses énergétiquement (18,4 GJ/m? contre
10,5 GJ/m? pour les pellets de bois brut) et 1,5 a 2,5 fois plus résistants a I'écrasement. La
reprise d’humidité des pellets torréfiés est également plus faible que celle des pellets de bois

brut.

Cependant, une étude plus récente proposée par Stelte et al. [109] présente des résultats
contradictoires. Tout d’abord, la pression nécessaire pour pelletiser la biomasse torréfiée est
bien plus élevée que pour la biomasse brute (Figure 13a), ce qui engendre une

augmentation de la consommation énergétique du procédé.
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Figure 13 : a) Pression nécessaire a la pelletisation (P,) et b) Force de compression a la rupture de pellets
d’épicéa brut et torréfiés a 250, 275 et 300 °C (d’apres [109]).

Ensuite, le comportement de ces pellets a été testé en compression (Figure 13b) et il
apparait clairement que leur résistance diminue lorsque la sévérité du traitement augmente.
Une des causes de ces probléemes serait le manque d’humidité car I'eau agit normalement
comme agent plastifiant. Elle abaisse la température de transition vitreuse des polymeres du
bois (principalement hémicellulose et lignine) ce qui leur permet de se réarranger et de
former des liaisons entre les différentes particules. D’autre part, la déshydroxylation des
hémicelluloses lors de la torréfaction limite la possibilité de liaisons hydrogenes lors de Ia
pelletisation. Une solution serait donc d’ajouter un agent liant a la biomasse torréfiée.
Jarvinen et al. [90] ont exploré cette voie sans succés en ajoutant de la farine de blé a des
plaquettes de bois, cependant, Reza et al. [110] ont réussi a améliorer la qualité de pellets

torréfiés en ajoutant de la biomasse traitée par voie hydrothermale.

Une autre solution pour pallier ces problemes de résistance serait d’ajouter de I'eau a la

biomasse torréfiée et/ou d’augmenter la température de la presse [82,108,111].
11.6.4. Utilisation du bois torréfié
Utilisation en cocombustion

Le principe de la cocombustion est de remplacer une partie du charbon par de la biomasse
dans les centrales thermiques existantes pour réduire les émissions de CO, d’origine fossile.
Cependant, les propriétés de la biomasse ne sont pas toujours compatibles avec les
réacteurs de combustion congus pour le charbon. C'est pourquoi le taux de substitution du
charbon par la biomasse est classiquement inférieur a 10 % [5]. Le Tableau 5 présente les
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principales propriétés de la biomasse, leur effet sur la cocombustion et leur évolution

lorsque la biomasse est torréfiée.

Tableau 5 : Propriétés de la biomasse brute et leurs effets sur le procédé de cocombustion.
Mise en paralléle avec les propriétés de la biomasse torréfiée.

Propriété Biomasse brute Effet sur la cocombustion Biomasse Réf.
[5] torréfiée

Problémes de stockage, de
transport, PCl faible, volume de

Humidité Elevée . , Réduite [88-91]
fumées élevé, température de
combustion réduite
i . Difficulté a broyer sous forme o
Broyabilité Faible , 4 Elevée [13]
pulvérulente
Dévolatilisation a basse
. température, réaction de

Teneur en matieres P [5,112—-

Elevée combustion rapide, Réduite

volatiles : 114]
raccourcissement de la flamme
pouvant détériorer le brileur
Teneur en cendres Faible Phénomeénes d’abrasion réduits Faible [112-114]
Teneur en soufre Faible Emissions de SO, réduites Faible [115]
Teneur en azote Faible Emissions de NO et NO, réduites Faible [115]
Teneur en métaux Diminution température de
. Elevée fusibilité des cendres, risques Plus élevée [116,117]
alcalins (Na et K) , .
d’encrassement, corrosion
Emissi HCI le
Teneur en chlore Variable mission de HCI, Prob émes de Réduite [118,119]
corrosion
T & Problé i I
eneur en métaux Faible rob. emathue pour la Faible [119]
lourds valorisation des cendres

L’humidité, au-dela de I'effet direct sur le contenu énergétique de la biomasse, représente
un réel désavantage. En effet, une forte humidité initiale méne a la production d’un
important volume de fumées. Ceci favorise le ré-envol des cendres abrasives et donc la
dégradation des conduites. Le teneur en cendres est également un critére important lors de
la sélection de la biomasse : il faut noter que si les taux de cendres sont classiquement
faibles pour le bois (< 2 %), ils peuvent étre élevés pour certaines biomasse, notamment les

résidus agricoles (> 10 %) [114].

La teneur en matiéres volatiles élevée de la biomasse brute est problématique car elle est a
I'origine de la dégradation rapide de la biomasse a basse température. Sa diminution lors de
la torréfaction limite la réactivité de la biomasse lors de la combustion [112-114]. Ceci
permet de réduire I'écart de comportement avec le charbon et donc de faciliter la maitrise

du procédé de combustion.
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Certains éléments contenus dans la biomasse voient leur concentration évoluer lors de la
torréfaction. C’est le cas pour le chlore qui est majoritairement évacué lors du prétraitement
ce qui limite les dégagements de chlorure d’hydrogene corrosif lors de la combustion. Par
contre, les éléments alcalins (principalement K et Na) sont plus concentrés dans la biomasse
torréfiée que dans la biomasse brute. Ceci engendre notamment une diminution de la

température de fusibilité des cendres et peut induire un plus fort encrassement.

La torréfaction permet donc de faciliter I'utilisation de la biomasse dans les unités de
cocombustion et limite les émissions de gaz polluants. Les principales incertitudes
concernent désormais les phénomenes d’encrassement et la recherche d’'un optimum de
torréfaction permettant d’augmenter le rendement de toute la chaine de valorisation de la

biomasse.
Utilisation en gazéification

Les études sur la gazéification de biomasse torréfiée sont peu nombreuses. Prins et al. [120]
ont montré que l'efficacité de la gazéification augmente lorsque la teneur en oxygéne de la
biomasse diminue. Ceci pourrait donc faire de la torréfaction un prétraitement adapté pour
I'injection en gazéifieur. Cependant, l'efficacité globale de la chaine de production ne
pourrait étre améliorée que si la chaleur produite lors de la gazéification sert a alimenter le
réacteur de torréfaction et si les matieres volatiles de la torréfaction sont réutilisées dans le

gazéifieur.

Couhert et al. [121] ont démontré expérimentalement que, lors de la gazéification sous
vapeur d’eau en lit a flux entrainé a 1400 °C, la biomasse torréfiée permet I'obtention de
meilleurs rendements en CO et H, que la biomasse brute. A 1200 °C, la réactivité des chars
produits a partir de biomasse torréfiée est cependant plus faible que celle des chars de la
biomasse brute. Ceci a été confirmé par Fisher et al. [112] et implique que le
dimensionnement des unités de gazéification nécessitera la prise en compte d’un éventuel

prétraitement.

Enfin, plusieurs études [117,122] ont montré que les propriétés de la biomasse n’évoluent
pas nécessairement de maniére monotone lorsque la température de torréfaction

augmente. La Figure 14 illustre ce comportement.
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Figure 14 : Evolution de la surface spécifique et du diamétre moyen des pores avec I'augmentation de la
température de torréfaction (d’apres [122]).

Lorsque la température de torréfaction augmente jusqu’a 250 °C, la surface spécifique de la
biomasse augmente également. Au-dela de cette température, la surface spécifique
diminue. Ces phénomenes ne sont pas encore tout a fait maitrisés mais leur prise en compte
est indispensable lors du choix d’un pré-traitement. En effet, ces études concluent a un
optimum de torréfaction a 250 °C pendant 30 min, notamment afin de maximiser la surface

spécifique.
IL.7. Les différentes technologies de torréfaction

Ces dernieres années, de nombreuses compagnies ont investi dans le développement de
procédés de torréfaction [123]. Les principales technologies connues a ce jour sont
présentées dans le Tableau 6. Les avantages et inconvénients de chacune de ces
technologies sont également évoqués. Il faut noter que, du point de vue du produit, les
paramétres les plus importants sont I'efficacité des transferts thermiques et la qualité du
mélange car ils sont indispensables a I'obtention d’un produit torréfié¢ homogene. La source
d’énergie (électrique ou thermique) et la capacité a passer a I'échelle industrielle sont

également des critéres indispensables pour la sélection d’une technologie.
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Tableau 6 : Présentation des principales technologies de torréfaction et leurs propriétés (d’aprés [9,124,125]).

Technologie

Four tournant

Lit fluidisé

Lit mobile

Réacteur a vis

Micro-ondes

Four a soles multiples

Réacteur a bande

REVE [105]
(lit vibrant)

TORBED [124]
(cyclone)

Compagnies
Torr-coal
Andritz
Atmosclear
ETPC-Umea University
BIO3D
Stramproy
Torkapparater
Earth Care Products

River Basin Energy

Buhler

ECN

Thermya

BiolLake BV

BTG

Foxcoal

CanBiocoal

Rotawave

CMI-NESA

Integro Earth Fuels

Agri-Tech producers
4Energylnvest
New Earth

Stramproy Green
Investment

REVTECH Process Systems

Topell Energy

Avantages

e Technologie éprouvée

e Contréle du temps de
séjour

e Mélange efficace

e Large gamme
granulométrique

e Technologie éprouvée
e Transferts thermiques
e Changement d’échelle
e Chauffage uniforme

e Mélange efficace

e Transferts thermiques
e Contréle du temps de
séjour

e Technologie éprouvée

e Transferts thermiques

e Contréle du temps de
séjour

e Mélange efficace

e Large gamme
granulométrique

e Transferts thermiques

e Contréle dela
température

e Technologie éprouvée

e Transferts thermiques

e Contréle du temps de
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e Mélange efficace

e Large gamme
granulométrique

e Changement d’échelle

e Technologie éprouvée
e Contréle du temps de
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o Flexibilité
e Transferts thermiques

e Temps de séjour court

e Réacteurs compacts

e Transferts thermiques
élevés

Limitations

Transferts thermiques
Controle de la
température
Production de
particules fines
Nombreuses parties
mobiles

Changement d’échelle

Controéle de la
température
Controle du temps de
séjour

Controle de la
température

Peu de mélange
Passage préférentiel
des gaz

Controle de la
température
Nombreuses parties
mobiles

Changement d’échelle

En cours de
développement
Energie électrique

En cours de
développement
Nombreuses parties
mobiles

Controle de la
température
Changement d’échelle

En cours de
développement
Energie électrique

Particules de petite
taille
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Parmi ces technologies, les plus représentées sont les lits mobiles, les fours a soles multiples
et les fours tournants. Les réacteurs a soles multiples présentent en effet de nombreux
avantages dont une bonne maitrise de la température et du temps de séjour ainsi qu’un
mélange efficace alors que les lits mobiles et les fours tournants sont des technologies déja

utilisées a I’échelle industrielle.

Cependant, malgré le nombre croissant de projets d’unités a I'échelle de démonstrateur ou a
I’échelle industrielle [124], peu de données sont disponibles sur la conduite de procédés de

torréfaction en continu. Le Tableau 7 recense les études de pilotes continus parues a ce jour.

Tableau 7 : Etudes a I’échelle pilote continu publiées.

Technologie Débit d’étude Type d’étude Référence

e Etude expérimentale (influence de la
température, du temps de séjour, du débit
Réacteur a vis d’alimentation et de I'"humidité de la

(chauffage indirect) 3-8 ke/h biomasse) (771
e Bilan énergétique du procédé
e |dentification de chaleurs de réaction
Lit mobile 3-8 kg/h e Développement d’'un modele [60]

e Peu de résultats expérimentaux

e Etude expérimentale (influence de la
REVE 40-80 kg/h température, du temps de séjour et du [105]
débit d’alimentation)

e Etude expérimentale (influence de la
température)
6 kg/h e Modele cinétique déterminé en ATG [64]
e Application de ce modeéle au profil de
température mesuré expérimentalement

Réacteur a vis
(chauffage indirect)

Four tournant 6 ke/h e Uniquement composition de la biomasse [126]
(chauffage indirect) 8 torréfiée en fonction de la température
Lit mobile e Dimensionnement du pilote
2 kg/h 127
(chauffage direct ou indirect) 4 e Pas d’étude expérimentale [127]

Il apparait que ces études mettent en avant soit I'aspect expérimental, soit 'aspect
modélisation. Aucune étude ne propose de réelle confrontation entre un ensemble de

données expérimentales et le modele numérique d’un procédé.

Malgré la difficulté que représente la prise en compte de I'ensemble des phénomenes
intervenant lors de la torréfaction, la modélisation d’un procédé continu permettrait
d’identifier les facteurs ayant une influence sur la biomasse. Apres validation, le modéle
pourrait également servir de base a I'optimisation des conditions de torréfaction. De tels
résultats seraient donc de premiéere importance car la recherche de parameétres opératoires
optimaux a récemment été identifiée comme I'un des défis majeurs dans le domaine de la
torréfaction [9].
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I11. Les fours tournants

La technologie choisie pour cette étude est le four tournant. Le principal avantage de cette
technologie est sa simplicité. D’aprés Boateng [128], le premier dép6t de brevet de four
tournant remonte a 1885. Il aurait été déposé par un ingénieur anglais pour la production de
ciment. Les fours tournants ont depuis été largement utilisés a I'échelle industrielle a

diverses températures :

e Fabrication de clinker (1500 °C)

e Réduction des oxydes de fer (1400 °C)

e Calcination du coke de pétrole (1250 °C)

e Défluoration de I’'hexafluorure d’uranium (700 - 900 °C)
e Production de charbons actifs (400 - 800 °C)

e Séchage (jusqu’a 550 °C)

C’est donc une technologie robuste qui permet de traiter une large gamme de produits. De
plus, les fours tournants sont déja utilisés pour traiter de la biomasse via les opérations de

séchage ou de production de charbons actifs.

III.1. Principe

Un four tournant est constitué d’un cylindre dont le diameétre peut atteindre plusieurs
metres et la longueur plusieurs dizaines de meétres. La circulation de la matiere d’une
extrémité a I'autre du cylindre est permise par son inclinaison par rapport a I’horizontale qui
peut varier entre 0 et 5 ° et par sa mise en rotation a des vitesses habituellement comprises

entre 0,5 et 30 tr/min.

Les fours tournants peuvent étre classés en deux principales catégories en fonction du mode

d’apport de la chaleur a la charge :

e Four tournant a chauffage indirect : la chaleur est apportée a la charge a travers la
paroi du cylindre. Pour ce faire, les flammes produites par une rampe de brdleurs
peuvent étre mises en contact avec la paroi externe du cylindre (Figure 15a) ce qui
permet sa montée en température. Cependant, la plupart des fours tournants a
chauffage indirect sont constitués d’une double paroi dans laguelle circulent des gaz

de combustion (Figure 15b).
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Figure 15 : Représentation schématique des principaux modes de chauffage indirect : a) chauffage par rampe
de brileurs externes et b) chauffage par circulation de fluide caloporteur en double paroi.

Lorsque le chauffage est indirect, les principaux modes de transferts thermiques mis
en jeu sont la conduction et le rayonnement. De faibles débits de gaz de balayage
sont alors utilisés a I'intérieur du cylindre afin d’évacuer les gaz produits. Dans le cas
ou ces gaz peuvent étre valorisés, le chauffage indirect présente I'intérét de ne pas
les diluer ce qui facilite leur traitement ultérieur.

e Four tournant a chauffage direct (Figure 16): la chaleur est apportée a la charge par
I'intermédiaire d’'un gaz chaud, classiquement composé de gaz de combustion. Le
débit du gaz de balayage est donc important car il joue également le role de fluide
caloporteur. Les principaux modes de transfert thermique sont alors la convection et

le rayonnement.

==) Charge solide ===) Fumées de combustion

pu— = = @{2:%
= =3

Figure 16 : Représentation schématique d’un four tournant a chauffage direct contre-courant.

La circulation du gaz chaud et de la charge peuvent étre a co-courant ou a contre-

courant (cas de la Figure 16). Dans le cas de la circulation a co-courant, la montée en
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température de la charge est plus rapide car elle est mise en contact avec les gaz les

plus chauds des son entrée dans le cylindre.

Quel que soit le mode d’apport de chaleur, la maitrise du transport de la charge est
indispensable a la conduite du procédé. En effet, la circulation de la charge a l'intérieur du
cylindre conditionne le temps de passage du matériau et |'efficacité du brassage mais
également les surfaces d’échange entre le lit de particules, la paroi du cylindre et la phase

gaz.
II1.2. L’écoulement de la charge
III.2.1. Le comportement transversal

L’écoulement de la charge le long du four dépend du mouvement des particules dans une
section transversale du cylindre. Les différents types de mouvements décrits par Henein et

al. [129,130] puis par Mellmann [131] sont présentés dans le Tableau 8.

Tableau 8 : Modes d’écoulement en four tournant (d’apres [131]).

Glissement Avalanche Cataracte

Sliding Surging Slumping Rolling Cascading Cataracting  Centrifuging

Le régime de glissement est obtenu lorsque les frottements entre la paroi et la charge sont

insuffisants. Deux cas existent :

e Le sliding : le lit n’est pas du tout entrainé par la rotation du cylindre. Ce mouvement
est obtenu pour les coefficients de friction paroi-solide les plus faibles et ne permet
aucun brassage de la charge.

e Le surging: la charge est entrainée de maniere périodique jusqu’a un angle de
déflection a partir duquel elle glisse et revient a sa position initiale. Ce mouvement

ne permet qu’un brassage limité de la charge.

Le régime d’avalanche est obtenu quand les forces de friction sont du méme ordre de
grandeur que les forces de gravité et permettent I'adhésion du lit a la paroi. Trois

mouvements sont alors possibles :
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Le slumping: le lit est entrainé par la paroi jusqu’a ce que l'angle de repos
dynamique soit atteint. Les particules en partie haute s’écoulent alors
périodiguement en « avalanche » a la surface du lit. La couche composée de ces
particules est appelée couche active. La couche inférieure, composée des particules
suivant le mouvement de la paroi, est appelée couche passive.

Le rolling : ce mouvement est observé lorsque la vitesse de rotation du cylindre est
plus élevée. La couche active est alors alimentée en continu. Cest le mode
d’écoulement le plus utilisé dans les fours tournants car il permet un bon mélange de
la charge [132,133].

Le cascading : pour les vitesses plus importantes, les particules sont éjectées de la
couche passive et « cascadent » légerement avant de réintégrer la couche active.

Ceci mene a une déformation de la surface du lit.

Le régime de cataracte se met en place pour les vitesses les plus élevées (supérieures a

30 tr/min [134]) :

Le cataracting : les particules sont éjectées du lit et traversent une partie de la phase
gaz avant de le réintégrer. Le brassage est intense mais les vitesses a mettre en
ceuvre sont souvent trop importantes pour des installations industrielles.

Le centrifuging : ce mode est obtenu pour les vitesses de rotation extrémes. La

charge est alors plaquée a la paroi et le mélange est tres limité.

Comme précisé précédemment, la majorité des fours tournants fonctionnent en mode

rolling. En conséquence, seul ce mode sera considéré dans la suite de cette étude.

II1.2.2. Le comportement axial

La compréhension du comportement transversal d’'un matériau granulaire dans un cylindre

en rotation permet d’identifier les mécanismes de progression des particules dans la

direction axiale.

Lors de leur passage dans la couche passive, les particules sont solidaires de la paroi (voir

Figure 17). Elles ont toutes la méme vitesse angulaire ce qui justifie le fait que cette couche

soit qualifiée de région piston. La couche passive n’est donc pas le siege de phénoménes de

mélange ni de transport axial.
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Figure 17 : Représentation schématique d’une section transversale de four tournant en mode rolling.

Ou R est le rayon du cylindre (m), w la vitesse de rotation (tr/s), 6 I'angle de charge (rad), h

la hauteur de lit (m) et 5 I'angle de repos dynamique (rad).

Lorsque les particules « roulent » dans la couche active, elles sont soumises a la gravité et
progressent axialement. La distance axiale parcourue reste cependant faible en comparaison
avec la distance parcourue dans le plan transversal (il y aurait un facteur 50 entre ces deux
distances d’apres Hanrot [135]). Il est des lors possible d’identifier les principaux paramétres
de fonctionnement qui influencent la vitesse axiale des particules et donc le temps de

passage des particules dans le cylindre :

e La vitesse de rotation qui impose la fréquence de passage des particules dans la
couche active,

e L’inclinaison du cylindre qui définit la distance parcourue a chaque passage dans la
couche active,

e Le débit d’alimentation dont I'influence est discutée [136].

Afin de calculer les surfaces d’échange entre les différentes phases (gaz, solide et paroi du
cylindre), il est nécessaire de déterminer le profil de chargement. Le profil de chargement
est défini comme I"évolution de la hauteur de lit h (représentée Figure 17) ou du taux de

remplissage local H, le long du cylindre.
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La hauteur de lit peut étre calculée, a une position donnée z (m) de I'axe du four, a partir de

I’angle de charge 6 par la relation présentée Equation 2.

0(z) )
h(z) =R|1- cosT Equation 2

Le taux de remplissage local H, (%) est le rapport entre la section occupée par le solide et la

section totale du cylindre. Il est calculé suivant I'Equation 3.

0(z) —sin®
(z) — sin6(z) « 100
21

2cos~ ! (1 — @) —sin (2 cos™1 ( _ h(Z))> Equation 3
R R
- o x 100

H, (2) =

La présence ou non de diaphragme (réduction locale du diametre du cylindre) influe sur le

profil de chargement comme présenté Figure 18.

-—

a) 1
— I — ] J

o d It s il R 0 W4

b)

Figure 18 : Allure du profil de chargement a) sans diaphragme et b) avec diaphragmes (d’aprés [134]).

En modifiant le profil de chargement, ces diaphragmes ont également un impact sur le taux
de remplissage moyen et sur le temps de passage. lls sont généralement placés en entrée
et/ou en sortie mais sont parfois utilisés a des positions intermédiaires afin de modifier

I’écoulement des particules dans une zone particuliere du four.

Connaissant I'angle de charge (ou la hauteur du lit) a une position axiale donnée, les surfaces

d’échange suivantes peuvent étre calculées :

e S, :surface transversale de la phase solide

o S

g - surface transversale de la phase gaz

e S :surface libre du lit (surface de contact entre la phase gaz et la phase solide)
® S, :surface de paroi couverte par le lit

e S,q :surface de paroi découverte (surface de contact entre la paroi et la phase gaz).
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Pour un volume de contréle de longueur 4z, ces surfaces sont calculées suivant
I’Equation 4 :

2

R
S, =7(9—sin9)

2 1 :
Sg =R n—z(e—sme) ]
Equation 4
S, = 2(2Rh — h?)/2Az

Spc = ROAZ
Spa = R(2m — 6)Az
Il faut également noter que certains fours tournants sont équipés de releveurs comme

présenté Figure 19.

OO

Figure 19 : Vues en coupe de cylindres équipés de releveurs a) droits et avec angles a b) 105 °;
c)90 °etd) 75 ° (d’apres [137]).

Les releveurs permettent d’augmenter I'adhésion de la charge a la paroi et le brassage mais
également de favoriser le contact entre les particules et le gaz dans le cas des fours
tournants avec chauffage direct. En effet, les particules sont soulevées et tombent ensuite
en « pluie » dans la phase gaz. La forme et le nombre de releveurs influencent le transport
de la charge [138] car cela conditionne la quantité de matiéere transportée a chaque rotation

et I'angle a partir duquel les releveurs se vident [139].
I11.2.3. Les modeles d’écoulement

L’écoulement d’un milieu granulaire le long d’un four tournant dépend donc des propriétés
du solide, des caractéristiques du cylindre et des parameétres de fonctionnement. La
nécessité de controler cet écoulement a ainsi mené au développement de modeles

numeériques de transport. Plusieurs méthodes ont été utilisées [140].

La méthode de Monte-Carlo permet de simuler le comportement individuel des particules.
Des fonctions de probabilité sont utilisées pour décrire les différentes possibilités de

mouvement : probabilité de passer dans la couche active, longueur parcourue dans la
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couche active, angle de descente lors du roulement... Le choix des probabilités considérées
ainsi que les valeurs qui leur sont associées influencent donc fortement les résultats
obtenus. Cette méthode peut permettre une description fine de I'évolution du lit mais est
tres colteuse en temps de calcul et n’est par conséquent pas utilisée pour les modélisations

a I'échelle pilote ou a I'échelle industrielle [140].

La méthode DEM (Discret Element Method). La encore, les particules sont modélisées
séparément et une approche mécanique permet de simuler leurs interactions. Les
trajectoires des particules sont ainsi calculées et il est possible d’en déduire le
comportement global du lit. La modélisation du comportement de plusieurs millions de
particules est désormais possible [141] mais les temps de calcul importants qui en découlent

rendent cette méthode peu adaptée a la modélisation de procédés industriels [140].

Les corrélations empiriques sont les plus fréquentes. Elles permettent généralement de
relier le temps de passage T aux parametres opératoires et éventuellement au produit
utilisé. Le temps de passage est le ratio entre la masse retenue dans le cylindre et le débit

massique d’alimentation Q (Equation 5).

Mretenue . .

= Equation 5
Q

Les corrélations présentées dans la suite de cette partie sont retranscrites sous la forme

proposée par les auteurs. Les unités ne sont pas nécessairement en accord avec le systeme

international.

La premiére corrélation (Equation 6) a été établie par Sullivan et al. [142] pour les cylindres

sans diaphragme de sortie.

=1 77—L\/E Equation 6
""" 2Rwa

Dans cette corrélation, les caractéristiques du cylindre sont prises en compte via sa longueur
et son rayon (L et R). L'angle de repos dynamique (8 est caractéristique du solide et les

parameétres opératoires sont la vitesse de rotation et 'inclinaison (w et a).

De nombreux auteurs se sont ensuite attachés a proposer des relations prenant en compte

d’autres parameétres. C'est notamment le cas de Chatterjee et al. [143] qui considerent que
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le débit volumique de solide Qva une influence sur le temps de passage. La relation

proposée est présentée Equation 7.

3 1,054 0,981
T= KI.J— (E) < W ) Equation 7

a LBw

Ou K est une constante. Il faut cependant noter que, d’apres cette expression, I'influence du
débit d’alimentation en solide est faible en comparaison avec les autres parametres de

fonctionnement.

Sai et al. [144] établissent également une expression du temps de passage. Les matériaux
utilisés sont du sable, du charbon et de I'iiménite. La corrélation proposée (Equation 8)
présente I'avantage de prendre en compte la hauteur du diaphragme (h;) disposé en sortie

du cylindre.

0,24

T=1315.2 d
o

S — Equation 8
1,02,0,88)0,072

OU Q est le débit massique de solide (kg/h). Le temps de passage est ici considéré comme

indépendant du matériau utilisé.

Plus récemment, Thibault et al. [137] étudient I'écoulement de farine de poisson, farine de
soja, sable et sciure dans un sécheur rotatif. Les influences respectives du produit, du débit
d’alimentation en solide et en gaz, de l'inclinaison et de la vitesse de rotation du cylindre
sont étudiées. Les résultats expérimentaux ont tout d’abord été exploités sous forme d’une

corrélation présentée Equation 9.

0,151 ) .
T=ps <W) (1-11,970)(1 — 5,40G) Equation 9

Ou py est la masse volumique du solide et G est le débit massique de gaz. Il faut cependant
noter que malgré la présence de releveurs qui augmentent le contact entre le gaz et les
particules, I'effet du débit de balayage sur le temps de passage reste faible en comparaison

avec les autres parametres.

Une autre solution proposée par Thibault et al. pour modéliser le temps de passage est

d’utiliser un réseau de neurones comme présenté Figure 20.
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Figure 20 : Schéma de principe du réseau de neurones utilisé pour la
modélisation du temps de passage (d’apres [137]).

Les données d’entrée sont les mémes que lors de I’établissement de I’Equation 9 et la sortie
est le temps de passage. Le nombre n de neurones de la couche intermédiaire est dans un
premier temps considéré comme un parametre d’ajustement. Dés n=2, les résultats
prédictifs du réseau de neurones sont meilleurs que ceux de la corrélation précédente.
Quand n augmente, I'écart entre le modéle et les résultats expérimentaux diminue. Les
auteurs concluent a un nombre de neurones optimal situé entre 5 et 6 pour éviter le sur-
ajustement et minimiser |'écart a I'expérience. L'inconvénient de ce genre de modeles est
gu’ils ne mettent pas en évidence de maniére explicite l'influence des parametres

opératoires.

Pour finir, un des modéles les plus utilisés est celui proposé par Saeman [145]. Etabli a partir
de calculs théoriques, il permet de calculer le profil de chargement le long d’un cylindre sans
diaphragme de sortie et sans releveur. Ce modéle a été développé et comparé aux résultats
expérimentaux obtenus avec du sable, qui est souvent considéré comme un matériau
modele. Afacan et Masliyah [146] ont ensuite adapté ce modéle a d’autres configurations de
cylindres (avec releveurs, avec diaphragme) mais toujours en utilisant du sable. Le modele se
présente sous la forme d’une équation différentielle — présentée Equation 10 — décrivant

I’évolution de la hauteur du lit le long du cylindre.

Equation 10

dz 4mtwR3 R R?2

dh(z) 3Q.tan() (2h h?\ /2 tan(«)
<_ B _) B cos(f)

Pour résoudre cette équation, la hauteur du lit en sortie du cylindre est considérée égale a la

hauteur du diaphragme h; ou au diameétre moyen des particules d,, (en I'absence de
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diaphragme). Ce modeéle a également été récemment validé par Gao et al. [147] avec des
particules sphériques, des particules cylindriques et des particules allongées quadrilobes. Un

exemple des résultats obtenus est donné Figure 21.

05 T »: T
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Figure 21 : Profil de chargement lors d’expériences avec des particules sphériques pour deux débits
d’alimentation. h/R est le ratio hauteur du lit / rayon du cylindre et x est la distance a la sortie (d’apres [147]).

Les prédictions du modele (traits continus) sont en adéquation avec les valeurs
expérimentales, excepté a la sortie du cylindre pour le faible débit d’alimentation. Il faut
cependant noter que, la encore, les particules utilisées sont calibrées. La validité de ce

modele avec un solide granulaire irrégulier n’a pas été prouvée.
II.2.4. Lesphénomenes de ségrégation

Comme mentionné précédemment, la plupart des relations permettant de calculer le temps
de passage des particules dans un cylindre en rotation ont été établies pour des milieux
modeles. Cependant, il a été observé que, pour des solides granulaires moins homogenes,
des phénomenes de ségrégation se mettent en place. Les études sur la ségrégation sont
classiqguement menées dans des cylindres transparents fonctionnant en mode batch [148]
mais les résultats sont similaires a ceux obtenus dans des cylindres a alimentation

continue [149].

Les principales causes de la ségrégation sont la dispersion de la taille des particules ou de
leur densité. Leur état de surface et leur humidité seraient également des facteurs

déterminants [148].

Par observation du comportement du sable, Das Gupta et al. [150] concluent que la

ségrégation axiale est la conséquence de deux phénoménes :

e La ségrégation par flottement : les grosses particules « flottent » en surface du lit,

restant ainsi dans la couche active,
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e La ségrégation radiale : les petites particules percolent entre les grosses particules.
Un « coeur » de particules de petite taille se forme alors en dessous de la couche
active, comme présenté Figure 22.

Ces particules ne passent donc plus par la couche active ce qui limite leur

déplacement dans la direction axiale.

Figure 22 : Schéma de la ségrégation radiale pour un solide constitué
de particules de différentes tailles (d’aprés [132]).

Enfin, d’aprés Boateng et Barr [132] et Bridgwater et al. [151], la principale cause de la
ségrégation axiale serait la ségrégation de trajectoire: la distance parcourue par une
particule lors de son passage dans la couche active serait proportionnelle au carré du

diametre de la particule.

Il est donc admis que la ségrégation axiale est la conséquence de I'effet conjugué de ces
différents types de ségrégations. Il faut cependant noter que la ségrégation n’est pas
nécessairement défavorable. En effet, les particules de grandes tailles sont situées a la
périphérie du lit, proches des sources de chaleur (gaz et/ou paroi). Elles recoivent donc plus
d’énergie que les petites particules qui réagiraient plus vite a la méme température.
Identifier I'existence ou non de phénomenes de ségrégation peut donc s’avérer primordial

pour aborder les problématiques d’homogénéité du traitement.

L’écoulement d’un milieu granulaire dans un four tournant est donc un procédé complexe
mettant en jeu plusieurs phénomeénes qui doivent étre pris en compte simultanément afin
de modéliser précisément le traitement. Les principaux phénomenes ayant été décrits, la
partie suivante s’intéresse au concept de distribution des temps de séjour qui est un outil

classiqguement utilisé pour I’étude des écoulements dans les réacteurs.
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II1.3. La Distribution des Temps de Séjour en four tournant

Jusqgu’ici, seul le temps de passage a été pris en compte. L'écoulement est donc considéré
comme piston ce qui signifie que toutes les particules ont la méme vitesse. L’écart de cette
hypothese a la réalité doit étre quantifié. Pour cela, des expériences de distribution des

temps de séjour (DTS) peuvent étre réalisées.
II1.3.1. Principes de la DTS

La DTS est un outil qui permet de caractériser I’"hydrodynamique d’un réacteur et d’évaluer
I’écart par rapport aux écoulements idéaux obtenus dans un réacteur piston et dans un
réacteur parfaitement agité. Dans le cas d’un écoulement granulaire en four tournant,
I'objectif est donc d’estimer le temps passé par chaque particule dans le cylindre. Pour ce

faire, un stimulus est imposé en entrée du cylindre et la réponse en sortie est analysée.

Le stimulus consiste en l'injection d’un traceur sous forme d’une impulsion ou d’un
échelon [152]. Ce traceur doit étre facilement détectable et marquer le flux sans le
perturber. Il doit donc avoir les mémes propriétés que le solide tracé et étre inerte. En four
tournant, I'impulsion est couramment utilisée car elle demande de faibles quantités de

traceur.

En sortie du cylindre, la concentration C(t) en traceur est mesurée au cours du temps. La
fonction de distribution des temps de séjour E(t) peut alors étre calculée suivant

I’Equation 11.

c®

E(®) = Jy c®dt

Equation 11

Le temps de séjour moyen £, et la variance de la distribution o2 sont déduits de cette

fonction grace a I'Equation 12 et a I’Equation 13 respectivement.
ty = J tE(t)dt Equation 12
0
o’ = f t2E(t)dt — t,° Equation 13
0

Il est possible d’adimensionnaliser les courbes en tragant la fonction E,; en fonction du

temps adimensionnel t, . Ces termes sont calculés suivant les Equations 14 et 15.

E.q = GL.E(D Equation 14
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tag = t/fs Equation 15
Ceci permet de comparer des écoulements ayant des bases temporelles différentes.

III.3.2.  Résultats classiquement obtenus

La Figure 23 présente une fonction de distribution des temps de séjour obtenue lors de

I’étude de I’écoulement de sable en four tournant [153].

0.004

—— MRT=16.8 ¢=1.9
@ Experimental

0.003

1

E(ts) (min )

0.002

0.001

10 12 14 16 18 20 22 24
t, (min)

Figure 23 : Fonction de distribution des temps de séjour obtenue
par tragage de sable en four tournant (d’apres [153]).

Le temps de séjour moyen est ici de 16,8 min ce qui correspond bien au pic de la fonction. La
courbe est plutdt symétrique ce qui tend a prouver que la dispersion axiale est faible et qu’il
n’y a pas de défaut majeur d’écoulement [154]. Cependant, il a été montré que certains
parameétres comme la composition ou I"'humidité du produit peuvent mener a I'obtention de
courbes non symétriques [155,156]. Ceci traduit alors une plus forte dispersion des temps de

séjour ce qui peut conduire a un manque d’homogénéité du traitement.

Un autre résultat de la DTS est la comparaison du temps de séjour moyen et du temps de
passage. De maniére générale [157], un écart important entre ces deux valeurs met en

évidence un disfonctionnement :

e Sit, < T, celapeut étre di a I'existence d’un volume mort dans le cylindre,

e Sit,> 7, celapeut étre di a un phénomeéne de court-circuit dans le cylindre.

Les résultats de cette comparaison dans le cas des fours tournants ne sont pas tranchés.
Certaines études ne trouvent pas de réelle différence entre t; et 7[158] alors que d’autres
mettent en évidence que des écarts significatifs entre ces deux valeurs peuvent apparaitre

pour les temps de séjour élevés [159].
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L'étude du temps de séjour moyen permet également de quantifier I'influence des
parametres opératoires du four. Un exemple tiré de I'étude de Li et al. [153] est donné

Figure 24.

—@— Smooth wall
—l— Finer emery cloth
—X— Corser emery cloth

12 -

10 -

MRT /min
[--]

Rotating speed /rpm

Figure 24 : Influence de la vitesse de rotation et de la rugosité de la paroi du cylindre sur le temps de séjour
moyen de déchets municipaux dans un four tournant (d’apres [153]).

Ces courbes montrent, d’une part, qu’un cylindre lisse mene a des temps de séjour plus
faibles qu’un cylindre dont la paroi est rendue rugueuse (ici par de la toile émeri) et, d’autre
part, que le temps de séjour moyen diminue quand la vitesse de rotation augmente. Ceci est
cohérent avec les relations de temps de passage présentées précédemment. Une

augmentation de l'inclinaison mene également a une diminution du temps de séjour [160].

Bien que linfluence du débit d’alimentation en solide soit controversée (§l11.2.3), il
semblerait gu’une augmentation de ce débit d’alimentation provoque une augmentation du
temps de séjour. Cette augmentation serait cependant trés limitée lorsqu’un faible débit de

gaz de balayage est utilisé [160].
I11.3.3. Les modeles de DTS

Les deux principaux modéeles utilisés pour représenter I'allure des courbes de DTS sont :

e Le modele d’écoulement piston avec dispersion axiale qui quantifie la déviation par
rapport a un écoulement piston. L’Equation 16 permet de calculer la fonction de distribution

des temps de séjour pour ce modéle.

1 |[Pe Pe(t, — t)? . .
E.(t) = — [— - Equation 16
P =3¢ /n exp( e
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Le parametre d’ajustement est le nombre de Péclet Pe. Plus ce nombre est élevé, plus
I’écoulement est proche d’un écoulement piston.

e Le modele de mélangeurs en cascade qui quantifie la déviation par rapport a un
mélangeur parfait. L’Equation 17 permet de calculer la fonction de distribution des temps de

séjour pour ce modéle.

J

E,(®) = <E]_s) ﬁt]‘lexp (—] é) Equation 17

Le parametre d’ajustement est le nombre de réacteurs en cascade J. Plus ce nombre est

élevé, plus le comportement de I'écoulement s’éloigne de celui d’un mélangeur parfait.

Dans la littérature, deux méthodes ont été utilisées pour déterminer les parametres des

modeéles présentés Equations 16 et 17:

e La définition théorique des nombres Pe et ] :

[l
%)
N

Pe=2- Equation 18
o
& Equati
= quation 19
J=2

e L’ajustement des parametres : Pe et / sont alors déterminés afin de minimiser I'écart

entre I'expérience et les résultats du modéle.

En four tournant, Pe et ] sont classiquement supérieurs a 50 et 25 respectivement, ce qui

confirme la faible dispersion axiale [152].

A partir du nombre Pe il est possible de calculer un coefficient de dispersion axiale
Dg, (m?/s). Ce coefficient satisfait I’Equation 20.

_uL 12
&7 Pe  t, xPe

Equation 20

Ou u est la vitesse axiale moyenne et L la longueur du cylindre. Une étude détaillée de ce
coefficient [140] a permis de montrer qu’il augmente quand la vitesse de rotation augmente

ou quand le taux de remplissage diminue.

Enfin, le nombre de mélangeurs en série J est indépendant du débit d’alimentation en
solide. Le ratio entre la longueur du cylindre L et le nombre de mélangeurs en série J définit
la longueur moyenne d’'un mélangeur. Cette longueur correspond approximativement a

10 % du diameétre du cylindre.
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II1.4. Les transferts thermiques en four tournant

Lors de la modélisation d’un procédé de traitement thermique en four tournant, plusieurs
types de transferts thermiques doivent étre pris en compte. Les principaux sont représentés

Figure 25.

Figure 25 : Principaux transferts thermiques intervenant dans une section de four tournant.
Ou:
® ¢y est le flux échangé par contact paroi-solide
e gt estle flux échangé par convection gaz-solide
® gy est le flux échangé par convection gaz-paroi
® ¢y est le flux échangé par rayonnement paroi-solide
o ¢/ estle flux échangé par rayonnement paroi-paroi
pp
o ¢!, estleflux échangé par rayonnement gaz-paroi
gp

® ¢y est le flux échangé par rayonnement gaz-solide
Les différents types de transferts vont étre présentés succinctement.
III.4.1. Transferts convectifs

Les deux flux convectifs intervenant dans la section du four tournant sont des flux de
convection forcée dus au gaz de balayage (auquel peuvent venir s’ajouter les matieres

volatiles produites). Leur expression générale est présentée Equation 21.

¢V = h®SAT Equation 21
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Ou S est la surface d’échange, AT la différence de température entre le gaz et la paroi ou le

solide et h“? le coefficient de transfert thermique.
Ce coefficient est calculé de la maniére suivante :

Nu. 2,
=3

hCV

Equation 22

Ou Nu est le nombre de Nusselt, 4, la conductivité thermique du gaz et D, le diametre
hydraulique dont I’expression, déterminée par Tscheng et Watkinson [161] dans le cas d’un

four tournant, est présentée Equation 23.

D. =R 2mt—0+sin6 3 .
h = T(Q) Equation 23
TC 2 sin 2
La difficulté réside donc dans l'estimation du nombre de Nusselt correspondant aux

transferts entre le gaz et la paroi et entre le gaz et le lit de particules.
Transferts gaz-paroi

Parmi les corrélations établies, les plus fréquemment utilisées ont été proposées par
Tscheng et Watkinson [161] et par Gorog et al. [162]. Elles sont présentées Equation 24 et
Equation 25 respectivement.

Nug, = 1,54.Re®535Re ;"% Equation 24

Dy %055 }
Nug, = 0,036. Re®®Pro33 (E) Equation 25

Ou Re est le nombre de Reynolds, Re,, le nombre de Reynolds rotationnel et Pr le nombre

de Prandtl définis Equation 26.

v,D
Re = _pg g h
Hg
pgwDy” ,
Re, = =1 Equation 26
Hg
eCp,g
pr= -2 P&
Y

g

Pg, Vg, Ug €t C, 4 sONt respectivement la masse volumique, la vitesse axiale, la viscosité

dynamique et la capacité thermique massique du gaz.
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Il faut noter que ces corrélations ont été établies pour des nombres de Re élevés,
correspondant a des écoulements de gaz turbulents. Seghir-Ouali et al. [163] ont donc

développé une corrélation adaptée a des écoulements laminaires :

Nug, = 0,01963.Re®%285 + 8,5101. 10 °Re;**"? Equation 27

Cette corrélation a été validée pour des nombres Re compris entre 0 et 3.10* et pour des

nombres Re,, compris entre 1,6.103 et 2,77.105.
Transferts gaz-solide

Les corrélations les plus couramment employées pour évaluer le coefficient de transfert
convectif gaz-solide ont également été établies par Tscheng et Watkinson [161] et par Gorog
et al. [162]. L’Equation 28, proposée par Tscheng et Watkinson, a été établie dans un
domaine couvrant les régimes d’écoulement laminaire et turbulent. Celle proposée par
Gorog et al. (Equation 29) permet directement le calcul du coefficient de transfert gaz-solide

et a été établie pour des nombre de Re situés entre 2.10° et 5.10°.

—0,341
Nugs = 0,46. Re®535Rel 104 (1H_OZO) Equation 28
0,62
h$Y = 0,4 <E) Equation 29
g = s,

Ou 1y est le débit massique de gaz (en kg/h). Lintérét de ces relations réside
principalement dans le fait qu’elles ont été développées spécifiquement pour représenter le
comportement des fours tournants. L'utilisation de la relation de Tscheng et Watkinson
semble particulierement faire consensus lors de I'élaboration de modeles de fours tournants

a une dimension [164].
111.4.2. Transferts radiatifs

Bien que les transferts radiatifs soient souvent considérés comme négligeables pour des
températures inférieures a 300-400 °C [165], certains développements permettent de
prendre en compte ce mode de transfert de maniere simple. De plus, tenir compte du
rayonnement dans un modele de torréfaction pourrait s’avérer indispensable lors de

I’exploitation de ce modele aux températures de traitement les plus élevées.

Les travaux menés par Gorog et al. [166] ont permis de tirer plusieurs conclusions sur le

comportement radiatif des fours tournants. lls ont notamment conclu que les transferts par
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rayonnement dus aux gradients de température dans la direction axiale peuvent étre
négligés. Ainsi, lors de la modélisation du procédé, le rayonnement est considéré comme
significatif uniquement dans un plan transversal, ce qui simplifie considérablement les
équations [167]. Ensuite, la paroi du cylindre et le lit de particules peuvent étre considérés
comme des surfaces grises et diffusantes. Enfin, ils proposent I'expression des facteurs de

forme entre la paroi p et le solide s :

(FSS =0
Fgp = 1
S, )
Fps = S Equation 30
pd
| S
F,, =1——
[ "pp Spa

Basé sur ces remarques, Descoins [134] propose un modele simplifié de rayonnement dans
un four tournant pilote. La méthode des radiosités est alors employée [168]. La radiosité
J "est définie comme la somme de I'émittance de la surface et du flux réfléchi par unité de

surface et s’écrit sous la forme :
JF = eoT* + (1 — &)EF Equation 31
Oueg, T, E” sont I'émissivité, la température et I'éclairement de la surface et o la constante

de Stefan-Boltzmann.

La densité de flux nette perdue par la surface (Equation 32) est égale a la différence entre la
radiosité (densité de flux quittant la surface par émission et réflexion) et son éclairement

(densité de flux arrivant sur la surface).

Prnet _ 1 r__°¢ 4 _qr Equation 32
g =) mE =T =) q

La radiosité prend en compte plusieurs composantes. Si on considére une surface i

échangeant avec n surfaces d’indices j :
I =g0T + (1-g) XL Fyt] + (1—g)egoTy Equation 33

Le premier terme correspond au flux émis par la surface S;. Le deuxieme correspond au flux
émis par la surface §;, traversant le gaz et étant réfléchi par S;. Enfin, le troisieme est le flux

émis par le gaz et étant réfléchi par ;.

Par hypothese, le gaz est considéré comme gris donc sa transmitivité 7, vérifie I’Equation 34.
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Tg=1-¢ Equation 34

En appliquant I'Equation 33 & la surface de cylindre Spa €t a la surface de solide S, il est

possible d’obtenir un systéme de deux équations :

[ASS
A

A r B S,
Asp []15”] — [BS] Equation 35
ps pp Jp p

Avec :

(Ass =1— (1 —&))Fgs(1 — &)
Agp = —(1 —g))Fg, (1 — &)

ps = —(1- Ep)FpS(l - Eg)
App=1—(1—gp)Fpp(1—¢gg)
Bs = £,0TS + (1 — &5)gg0Tg

B, = £,0T; + (1 - sp)sgch

>
I

Equation 36

Ce systeme comporte deux inconnues J{ et J;,. Apres résolution, les flux nets échangés par le

solide et la paroi peuvent étre calculés suivant I’Equation 37.

[ s €
| 5 == T -9
; * Equation 37
& = & (GT4 _ ]r)
(Spa 1-g P P

Enfin, le flux net du rayonnement de la phase gazeuse est calculé grace a I'Equation 38.

P = —(d% + ¢}) Equation 38

Cette méthode est donc simple a mettre en ceuvre et peu coliteuse en temps de calcul ce

qui en fait une méthode de choix pour la modélisation d’un procédé complexe.
II1.4.3. Transferts paroi-solide

L'estimation du terme de transfert paroi-solide est cruciale, notamment lors de la
modélisation d’un four tournant a chauffage indirect. Dans la littérature, une quantité
limitée d’études se sont attachées a développer des corrélations pour représenter ce mode

de transfert.

Wes et al. [169] considerent que les particules sont en contact avec la paroi. La théorie de la
pénétration (prenant en compte la conduction solide-solide, la convection dans la porosité

du lit de particules et le rayonnement) est alors utilisée pour quantifier les transferts de
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chaleur de la couche de contact vers l'intérieur du lit. L'expression pour le coefficient

d’échange pariétal hj¢ prend alors la forme suivante :

)\s Ps Cp,s
Tt

he Equation 39

ps = 2

Ou t. est le temps de contact entre une particule et la paroi dont I'expression proposée par
Li et al. [170] est présentée Equation 40.

o2

- Equation 40
21w

te

Lehmberg et al. [171] supposent I'existence d’une fine couche de gaz entre la paroi du
cylindre et le lit de particules. L'épaisseur de cette couche augmente avec le diameétre des

particules. Lexpression alors déterminée est présentée Equation 41.

c _ }\spscp,s i_ 1 + 1
ps te Vi hJ/agt, h/agt.

exp(h?agt,)erfc(hagt,) Equation 41

Avec h le coefficient de transfert relatif a la paroi et a; la diffusivité du lit (m®.s™). Bien que
cette expression soit plus réaliste, en prenant en compte la résistance due a la couche de gaz

entre la paroi et le lit, son utilisation est complexe.

Ding et al. [165] soulignent cependant que la prise en compte de cette couche de gaz est
indispensable pour éviter la surévaluation du coefficient de transferts. Une conclusion

identique est tirée par Li et al. [170] qui proposent alors la relation suivante :

-1 -1
hgs = <Xdp/}\g + (2 ’47\SpSCp,Sw/e) ) Equation 42

Ou y est I'épaisseur de la couche de gaz entre la paroi et le lit de particules. Ce parameétre a
ensuite été identifié pour ajuster les résultats du modéle aux résultats expérimentaux. Il a
alors été observé que y augmente de 0,096 a 0,198 quand le diamétre des particules d, (ici

du sable) augmente de 157,5 a 1038 um.

Ce modeéle a récemment été comparé a d’autres modeles tirés de la littérature par Herz
etal. [172,173]. Pour cette comparaison, des résultats obtenus dans un cylindre chauffé
électriqguement ont été confrontés aux résultats numériques. Les parametres testés sont la

vitesse de rotation (1 a 6 tr/min), le taux de remplissage moyen (10 a 20 %), la nature du
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solide (sable, billes de verre, billes de cuivre) et la taille des particules (0,5 a 2,5 mm pour les
billes de verre). Le seul modele permettant de bien représenter les résultats expérimentaux,

qguel que soit le facteur étudié, est le modele proposé par Li et al..
IV.Conclusions

Au vu de I'état de l'art, il apparait que les principaux mécanismes de la torréfaction ont été
identifiés a I'échelle de la particule. Les études menées sur la cellulose, ’hémicellulose et la
lignine ont mis en évidence les réactions qui occasionnent des changements de composition
de la biomasse. Les principaux gaz produits lors de la décomposition de ces composés ont
été déterminés. Cependant, les interactions entre les polyméres n’ont jusqu’a présent fait
I'objet que d’hypothéses. Il en est de méme pour l'influence des cendres, dont I'effet

catalytique lors du traitement thermique a été évoqué par plusieurs auteurs.

Etant donné la complexité de ces réactions, les modéles cinétiques permettant de décrire la
perte de masse de la biomasse lors de la torréfaction sont en grande majorité théoriques. lls
sont en effet construits en considérant des pseudo-composants sans fondement chimique.
Parmi les nombreux modeles présentés, certains se sont distingués par leur capacité a
représenter fidélement les courbes de perte de masse et par leur simplicité de mise en
ceuvre. Le seul modeéle basé sur des bilans chimiques n’a que récemment été adapté a la

torréfaction et sa complexité le rend difficilement applicable a des biomasses variées.

Les nombreuses études sur les chaleurs de torréfaction se sont heurtées a de sérieuses
difficultés qui menent a des résultats peu précis. Néanmoins, cela a permis de montrer que
des exothermicités apparaissent dans certaines conditions. L’hypothése la plus souvent
avancée pour expliquer ce phénomeéne est que les réactions les plus exothermiques sont les
réactions de formation du char secondaire lors du contact avec les matieres volatiles. Les

facteurs favorisant I'apparition de ces réactions restent peu connus.

Enfin, les principales propriétés de la biomasse torréfiée ont été mesurées. Les changements
de composition, élémentaire et immédiate, permettent I'obtention d’un solide plus dense
énergétiguement et présentant des propriétés favorables a sa valorisation en cocombustion
ou en gazéification. DG a la décomposition des hémicelluloses, la biomasse torréfiée est
également plus friable que la biomasse brute. Un des enjeux actuels pour évaluer la

rentabilité du procédé de torréfaction est désormais de quantifier précisément la diminution
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de I'énergie nécessaire au broyage. Ceci nécessiterait de prendre en compte simultanément

I’énergie consommée lors de I'étape de broyage mais également la granulométrie du broyat.

Malgreé la forte croissance récente du secteur de la torréfaction qui a permis I'’émergence de
nombreux projets industriels, peu de données sont disponibles sur la conduite de procédés
continus. Plusieurs technologies ont tout de méme été identifiées pour réaliser la
torréfaction. Les fours tournants, en particulier, présentent I'avantage d’étre de conception

simple et d’étre couramment utilisés a I’échelle industrielle.

L’étude de la torréfaction en four tournant passe par la modélisation du procédé. Une telle
modélisation est nécessairement basée sur le couplage entre les transferts de chaleur et de
matiére. Les différents phénomenes qui doivent étre pris en compte sont le transport des
particules le long du four, les transferts de chaleur, le séchage de la biomasse et les

cinétiques de torréfaction.

Différents modeles ont été établis pour I’écoulement de milieux modeéles le long de cylindres
rotatifs. Ces modeles considerent que I'écoulement de la charge et de type piston.
Cependant, différents phénoménes peuvent intervenir et invalider cette hypothese. C'est
notamment le cas lorsque certaines caractéristiques du solide (comme une forte humidité)

modifient I'’écoulement ou lorsque des phénomenes de ségrégation se mettent en place.

L’étude des transferts de chaleur a permis l'identification des coefficients de transferts par
convection et par contact paroi-solide. La encore, les mesures expérimentales sont
complexes ce qui rend la validité des modeles difficile a établir. Il semble cependant que
certains fassent consensus. Le rayonnement n’est classiquement considéré prépondérant
gue pour les fortes températures mais un modeéle simple a été présenté. Ceci permettra de

limiter au maximum les sources d’incertitude.
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Chapitre 2 : Présentation et évaluation
du four tournant pilote
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Dans cette partie, le four tournant pilote est présenté. Ce four n’ayant pas été congu pour la
torréfaction, certaines faiblesses ont été identifiées. Des solutions techniques sont donc
proposées et leur mise en ceuvre est décrite. Les protocoles expérimentaux établis pour

réaliser les essais de torréfaction seront également détaillés.

Les différentes biomasses qui ont été envisagées pour mener l'étude seront ensuite

exposées, et la démarche adoptée pour leur sélection sera justifiée.

Enfin, deux essais seront sommairement présentés afin d’évaluer la stabilité du traitement

et la répétabilité des essais a I’échelle pilote.
I. Le dispositif expérimental

I.1. Présentation du four tournant pilote

Une photographie du four tournant pilote utilisé pour les essais est présentée Figure 26.

Figure 26 : Le four tournant pilote.

Ce four est constitué d’un cylindre en chromel (alliage nickel/chrome) dont la longueur L est
de 4,2 m, le rayon interne R; de 0,105 m et le rayon externe R, de 0,107 m. La paroi interne
est recouverte d’une grille métallique amovible qui augmente I'adhérence de la charge. Un
moteur électrique permet la mise en rotation du cylindre a des vitesses comprises entre 0,5

et 21 tr/min. L’ensemble du four peut étre incliné de0a 7 °.
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Chapitre 2 : Présentation et évaluation du four tournant pilote

Le matériau a traiter est introduit dans une trémie d’alimentation d’'une contenance de 30 L
fermée hermétiquement (voir Figure 27). Il est ensuite convoyé jusqu’a I'entrée du cylindre
grace a un couloir vibrant dont I'amplitude de vibration est réglable afin d’ajuster le débit. La
liaison entre le couloir vibrant et la trémie est réalisée par un manchon souple. A 'autre
extrémité du cylindre, le produit est récupéré dans des pots en métal fixés de maniere
étanche au caisson de sortie. Les gaz produits lors du traitement sont évacués vers un
oxydateur thermique alimenté en propane qui permet leur combustion avant de les relacher
a 'extérieur.

Solide Vers oxydateur thermique

l Cylindre rotatif t
Trémie ——»p Coquille chauffante
Vanne +
papillon — > Caisson d
| aisson de
sortie
ﬁ Vanne

Couloir ——»
vibrant

rotative
Pot de

récupération

Réglage Débitmeétres
inclinaison de gaz

Figure 27 : Représentation schématique du four tournant pilote.

Une partie du cylindre est insérée dans une coquille chauffante présentée Figure 27. Cette
coquille est divisée en 5 zones de longueur L,,,. encadrées par 2 zones d’isolant de longueur

Lisor (voir Figure 28a). Les principales dimensions sont récapitulées dans le Tableau 9.

Tableau 9 : Caractéristiques dimensionnelles de la coquille chauffante (en m).

Lzone Lisol Lamont Laval R coq

0,5 0,125 0,65 0,8 0,147

La chauffe de ces zones est assurée de maniére indépendante par des résistances électriques
englobées dans de la fibre d’alumine. Une couche d’air sépare le cylindre de cette fibre qui
est entourée par une épaisse couche d’isolant thermique (voir Figure 28b). La régulation de
chaque zone est basée sur des mesures de température réalisées par deux thermocouples
positionnés dans la couche d’air au centre de chaque zone. La température de la coquille est
assimilée a ces températures [134]. La puissance délivrable par les résistances des zones 1 et

5 est de 10,8 kW et celle des zones 2, 3 et 4 est de 5,4 kW. Le caisson de sortie ainsi que la
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liaison four tournant-oxydateur thermique sont tracés thermiquement a 200 °C afin d’éviter

la condensation des matieres volatiles.

a)
Zone 1 Zone 2 Zone 3 Zone 4 Zone 5
! ! ! L !
=

] I3 lg ls ls N
12

<t —> —>

L
amont aval
r—< +“—>
isol Lzone

b)

Thermocouple
de régulation

Cylindre

Air

Résistance

Fibre d’alumine

Isolant

Figure 28 : Schémas de constitution du four électrique et position des thermocouples
a) dans la longueur et b) en coupe.

Des débitmetres a flotteurs permettent de gérer la répartition des gaz (air ou azote). Pour
des raisons de sécurité, des disques de rupture sont positionnés aux deux extrémités du four

afin d’éviter une montée en pression de l'installation.
Enfin, la mesure de la température du lit de particules est réalisée grace a 6 thermocouples :

e 3 sont insérés a I'entrée du cylindre (thermocouples 1, 2 et 3 Figure 28a) mais leur
position exacte n’est pas connue et il est difficile d’accéder a cette extrémité pour les
repositionner avec précision,

e 3 sont amenés via une canne fixe au niveau des zones de chauffe 3 et 4 et a la sortie

du four. Leur position est connue précisément.
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1.2. Evaluation des faiblesses du dispositif et solutions proposées

Ce pilote ayant été développé pour calciner des produits sous forme de poudre, certaines

modifications ont d{ étre réalisées afin de I'adapter a la torréfaction de plaquettes de bois.
1.2.1. Régulation du débit d’alimentation

Initialement, le débit d’alimentation était réglé par étalonnage. Le signal électrique (0 —
20 mA) commandant I'amplitude de vibration du couloir vibrant était corrélé
expérimentalement au débit d’alimentation avant chaque expérience. Il n’y avait donc pas
de mesure ni de régulation continue du débit. Celui-ci était par conséquent soumis a des

fluctuations comme présenté Figure 29.

9 ~
8 -
7
6
S5
= = Sans régulation
z 4
] = Avec régulation
o3
2
1
0 1 1 1 1 J
0 10 20 30 40 50

Temps (min)
Figure 29 : Comparaison du débit délivré par le couloir vibrant avec et sans systéeme de régulation.

Un doseur pondéral a donc été installé. La précision de la balance est de 0,2 g pour une
portée de 300 kg. La masse du systéme d’alimentation (trémie + couloir vibrant) est ainsi
mesurée en continu et une boucle de régulation PID a été implémentée afin de commander
I"amplitude de vibration du couloir vibrant. Le débit d’alimentation peut ainsi étre régulé
entre 0 et 10 kg/h avec une précision de 50 g/h. La régularité du débit obtenu est tres

satisfaisante, comme illustré Figure 29.

Il faut également noter que la manipulation des plaguettes de bois implique I'apparition
fréquente de voltes (notamment a la base de la trémie). Lorsqu’un tel phénomeéne se
produit, le débit d’alimentation diminue. Le systéme de régulation réagit alors en
augmentant fortement I'amplitude de vibration ce qui permet I’élimination de la vo(te sans

intervention extérieure. Ceci contribue également a 'amélioration de la régularité du débit.
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1.2.2. Interface de commande

La mise en place du systeme de régulation du débit présenté précédemment a été
accompagnée d’une refonte totale de I'interface de commande du four devenue obsoléte.
La nouvelle interface, implémentée sous Labview® (National Instruments, Austin, Etats-Unis)

permet le controle des parametres opératoires :

e Vitesse de rotation du cylindre,
e Débit d’alimentation (réglage manuel ou régulation automatique),
e Température de consigne des différentes zones,

e Température de tracage du caisson de sortie.
Elle permet également I'acquisition des données expérimentales au cours du temps :

e Débit d’alimentation réel,
e Température de coquille des différentes zones,
e Puissance consommeée par les résistances de chaque zone,

e Température du lit de particules.

Cette acquisition s’accompagne d’un tracé en temps réel de I'évolution des températures et

permet d’évaluer la mise en régime permanent.
1.2.3. Fonctionnement en atmosphére inerte
Inertage du four

Jusqu’alors, le four tournant n’avait été utilisé que pour la calcination sous air. L'étanchéité
de linstallation n’était donc pas problématique. Pour torréfier de la biomasse, il est

cependant impératif de contréler la qualité de I'inertage.

Figure 30 : Remplacement de la vanne papillon par une bride transparente avec injection d’azote.
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La vanne rotative positionnée sous le caisson de sortie (voir Figure 27) — chargée de limiter
I’entrée d’air lors d’un changement de pot — a été remplacée par une vanne a guillotine plus

étanche.

Pour éviter les phénomeénes de voltage, la vanne papillon située a la base de la trémie a été
remplacée par une bride transparente (voir Figure 30). Celle-ci permet d’une part le contréle
visuel du bon écoulement du solide et, d’autre part, I'injection d’azote afin de contrer
I'entrée d’air lors de l'ouverture de la trémie durant une phase de rechargement.
L’'ensemble des positions auxquelles I'injection de I'azote est possible sont représentées sur

le schéma du four tournant modifié Figure 31.

Bride
l transparente

Doseur
pondéral Vanne
><_]¢ guillotine
Pot de
4—— récupération
modifié

Figure 31 : Représentation schématique du four tournant pilote modifié et
localisation des points d’injection d’azote (fleches vertes).

L’injection est donc réalisée :

e Au niveau des joints dynamiques qui assurent I’étanchéité des liaisons entre le cylindre
en rotation et les parties fixes,

e Au niveau de la trémie d’alimentation pour limiter I'entrée d’air lors du rechargement,

e Au niveau de la bride transparente a la base de la trémie,

e Al'extrémité libre du couloir vibrant,

e Au niveau du caisson de sortie et des pots de récupération,

e Al'entrée ou a la sortie du cylindre rotatif suivant le mode de fonctionnement souhaité

(co- ou contre-courant).

Un test d’étanchéité a été effectué. Les consignes de température des 5 zones ont été fixées
a 250°C. Le four est alors balayé avec un débit d’azote de 1 Nm3/h. Une fois les
températures stabilisées, la teneur en oxygene dans le caisson de sortie a été mesurée a
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I'aide d’un analyseur de fumées TESTO® 350 (Testo, Lenzkirch, Allemagne). Cette teneur est
de 0,7 %vol. Lorsque le pot de récupération est enlevé, seule la vanne guillotine empéche
I’entrée d’air et la teneur en oxygéne atteint 1 %vol. Enfin, si la trémie est ouverte pendant 1

minute, cette teneur atteint 4,8 %vol.

Ces résultats sont donc satisfaisants, notamment au vu des tendances reportées dans la
littérature. 1l a en effet été observé [81] que la teneur en oxygéne n’influence
significativement le procédé que pour les teneurs supérieures a 10 %vol. De plus, il faut
noter qu’en conditions réelles de torréfaction le rechargement en biomasse est réalisé
lorsqu’il reste de la matiere a la base de la trémie. L'entrée d’air dans le four est donc

limitée, d’autant plus que le rechargement peut étre effectué en moins d’'une minute.
Inertage des pots de récupération

Une autre problématique inhérente au procédé de torréfaction est le risque d’emballement
thermique lors du refroidissement du produit. Le principal facteur menant a 'apparition de
tels phénomenes est le contact avec l'air. Il est donc nécessaire d’inerter les pots de

récupération.

De nouveaux pots ont donc été congus et un exemple est présenté Figure 32.

Figure 32 : Pot de récupération congu pour la torréfaction.

Le corps du pot, en aluminium mécano-soudé, a une contenance de 30 L. Le couvercle est
équipé d’'un joint torique et de trois points de serrage qui permettent sa fermeture
hermétique. Un hublot facilite le contréle visuel du niveau de remplissage du pot. Deux

vannes ont été fixées de part et d’autre du corps du pot pour réaliser un balayage d’azote.

89



Chapitre 2 : Présentation et évaluation du four tournant pilote

I.3. Protocole expérimental

Le protocole expérimental établi pour réaliser la torréfaction dans ce four tournant est

présenté Figure 33.

0 7T~ )
Mise en route de 4 L. )
' oxydateur thermique Rechargement de la trémie
& *  Prélevement d’une partie de la
r N biomasse brute pour détermination
Alimentation en plaquettes de I'humidité
L ) * Arrét de la régulation du débit
I . . e
) -+ & Régime permanent Rempllssage dt? la trgmle N
*  Reprise de la régulation du débit
r : _ W,
Mise en chauffe et
alimentation en azote
I ( )
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s ™ . i
Prélevement du bois torréfié Fe’rmet’ure' vanne de sortle.
en sortie . Rgcuperatlon du pot rgmpll
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Figure 33 : Déroulement d’une expérience de torréfaction en four tournant et protocoles des phases critiques
(rechargement de la trémie et changement de pot de récupération).

L’incinérateur est mis en route des le début de I'expérience afin d’éviter I'accumulation de
poussieres pouvant créer une atmosphére explosive dans la chambre de combustion.
L’alimentation en plaquettes de bois est ensuite activée et la chauffe n’intervient qu’une
fois le régime permanent de I'’écoulement atteint. Lors de cette phase d’écoulement a froid,
une balance est placée en sortie du four pour évaluer le régime permanent. L'égalité des

débits de sortie et d’entrée est typiqguement observée au bout de 2 a 3 h.

Le balayage d’azote débute en méme temps que la chauffe. Lorsque la température de la
charge est stabilisée, un délai équivalent au temps de séjour de la biomasse dans le cylindre
est imposé avant de débuter les prélevements. Un pot vide de masse connue est alors mis

en place et la durée du prélevement ty,,¢epement €St chronométree.

Les phases critiques sont le rechargement de la trémie et le changement de pot. Leur

réalisation suit un protocole strict afin de limiter les perturbations sur le procédé :
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e lLors du rechargement de la trémie, un prélévement est effectué afin de mesurer
I"humidité sur sec H, de la biomasse. Le systeme d’alimentation est ensuite passé en mode
manuel car le rechargement perturbe les mesures de la balance. La trémie peut alors étre
remplie, puis la régulation du débit d’alimentation est réactivée.

e Lors du changement de pot de récupération, la vanne guillotine est fermée. Le pot
rempli est récupéré, fermé hermétiquement et le pot vide est mis en position. Un tuyau relié
au réseau d’azote est branché a I'une de ses vannes et un tuyau débouchant a I'extérieur du
batiment est branché sur I'autre vanne. Un balayage est alors effectué pendant 5 min avec
1,2 Nm3/h d’azote. Les vannes sont ensuite fermées et la vanne guillotine est ouverte. Le
méme protocole est appliqué pour le balayage du pot plein. Il a été constaté que l'intérieur
du pot reste en surpression pendant plusieurs heures aprés le balayage. Le contact avec I'air
est ainsi évité.

La température au centre d’un pot de récupération a été mesurée au cours d’une expérience
de torréfaction a 270 °C. Le résultat est présenté Figure 34. Lors du remplissage du pot
(durant 1 h), la température augmente jusqu’a une température maximale de 94 °C, le

thermocouple étant immergé dans la biomasse. Cette faible température traduit un fort
refroidissement de la biomasse dans la partie non chauffée du cylindre. La diminution
brutale de la température (a t=29 min) correspond ensuite a I'arrét du remplissage et au
balayage a I'azote.
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Figure 34 : Evolution de la température & I'intérieur d’un pot de récupération
au cours du remplissage et du refroidissement.

Il apparait également que le refroidissement jusqu’a la température ambiante nécessite une

quinzaine d’heures. La pesée du pot plein n’est donc réalisée qu’aprés cette période. La
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masse de bois torréfié m;,, est utilisée pour calculer la perte de masse seche ML (ou le

rendement massique sur secn) en % :

ML = 100 — n = 100 — ——®" (1 4k ) x 100 Equation 43
Q X tprélévement 100

II. La biomasse utilisée

Comme présenté dans le Chapitre 1, le comportement de la biomasse lors de la torréfaction
est intimement lié a sa composition et a ses propriétés. Cette partie présente donc les
criteres de sélection de la biomasse utilisée pour cette étude puis les principales propriétés

de cette biomasse.
II.1. Choix de la biomasse

Afin de pouvoir comparer les résultats avec la littérature, le choix s’est orienté vers des
biomasses couramment utilisées. Il a donc été décidé d’utiliser des plaguettes de bois. De
plus, des plaquettes de grande taille et présentant une forte dispersion granulométrique

semblaient plus représentatives de la réalité industrielle.

Les trois biomasses dont I'injection dans le four tournant pilote a été testée sont présentées

Figure 35.

— 20 cm
— 15

- 10

Figure 35 : Les trois types de biomasses testées pour I'injection dans le four tournant pilote :
a) mélange de résineux, b) pin maritime et c) hétre.

Dans un premier temps, une biomasse fournie par une scierie Aveyronnaise (Figure 35a) a
été choisie. Les espéces qui la composent sont le sapin, I'épicéa et le douglas. Ces espéces

représentent la majorité des résineux disponibles sur le territoire francais et sont donc un
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matériau d’étude de choix. Cependant, I'hétérogénéité en tailles et en formes des
plaquettes a posé des problemes de blocage a la base de la trémie. La formation de ces
voltes est intervenue généralement a l'occasion d’un rétrécissement de la section de
passage. Afin d’identifier le comportement des plaquettes en I'absence de rétrécissement,
un tube lisse de diametre identique a celui de la base de la trémie a été utilisé. Le résultat
est présenté Figure 36. Des voltes se forment méme en |'absence de rétrécissement. Il
apparait ainsi qu’une modification de la trémie n’aurait pas résolu le probléme. Seul un
systeme de dessilage aurait pu favoriser le transport de ces plaquettes. La mise en place
d’un tel systeme n’étant pas envisageable sur l'installation pilote, il a été décidé d’utiliser

des plaquettes plus homogénes en taille.

Des plaquettes de pin maritime, produites en Ardéche, ont alors été testées (Figure 35b).
Malgré une granulométrie plus uniforme et des tamisages successifs, le transport de ces

plaquettes de la trémie vers le cylindre rotatif est resté impossible.

Figure 36 : Formation de voltes dans un tube lisse.

Enfin, des plaquettes de hétre de petites dimensions (Figure 35c), fournies par SPPS (Société
de Participation Parisienne des Sciures, Frasne, France), ont été utilisées. Celles-ci s’écoulent
facilement dans le systeme d’alimentation et les quelques voltes qui se forment sont

éliminées automatiquement par le systeme de régulation comme expliqué précédemment.
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I1.2. Propriétés de la biomasse d’étude

Les principales caractéristiques des plaquettes de hétre sont présentées dans le Tableau 10.

Tableau 10 : Caractéristiques des plaquettes de hétre utilisées pour les expériences.

Propriété Valeur Méthode de mesure
Longueur des particules 5-15mm Pied a coulisse / 200 particules
Largeur des particules 2—-7mm Pied a coulisse / 200 particules
Epaisseur des particules 1-3mm Pied a coulisse / 200 particules
Humidité sur sec 10-12% NF EN 14774-1:2010-01
Angle de repos dynamique 42° Analyse d’images en four tournant
Masse volumique des particules 656 + 30 kg/m3 Pied a coulisse / pesée / 30 particules
Masse volumique apparente du lit 280+ 10 kg/m3 NF EN 15103 : 2010-03

Les dimensions des particules ont été déterminées par mesure au pied a coulisse avec une
précision de 0,1 mm sur 200 plaquettes. Le détail des répartitions des dimensions est

présenté Figure 37.

40 T 60 -
g g
& 30 - <
H S 40 A
20 - g
2 2 20 -
§ 10 - 8
a a
0 T T T T T 0 T T T T T
<5 5-7 7-9 9-15 >15 <2 2-4,5 4,5-7 7-9 >9
Longueur (mm) Largeur (mm)
80 -
g 60 A
c
o
£ 40
]
Q
o 20 -
Q.
0

<1 1-2 2-3 3-4 >4

Epaisseur (mm)
Figure 37 : Répartition des dimensions des plaquettes de hétre.

Chez le producteur, ces plaquettes sont calibrées et séchées puis livrées en sacs de 25 kg. Ce

traitement permet l'obtention d’un produit homogene comme cela est visible sur la
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répartition des tailles de particules. Il apparait que la plus forte dispersion concerne la

longueur des particules avec des tailles variant entre 5 et 15 mm.

L’angle de repos dynamique [ a été mesuré par analyse d’images lors d’essais d’écoulement
en four tournant : des photographies du lit de plaguettes en mouvement ont été réalisées

puis traitées avec le logiciel Imagel® (National Institutes of Health, Etats-Unis).

Pour mesurer la masse volumique des particules pyq,;, celles-ci ont été poncées (pour
obtenir des parallélépipedes), dépoussiérées puis mesurées dans les 3 dimensions et pesées.
La forte incertitude sur la valeur obtenue provient du fait que ce protocole est difficile a

appliquer a des particules de petite taille. La connaissance de la masse volumique apparente

du lit p;;; permet ensuite de calculer la porosité du lit &, suivant I'Equation 44.

_ Pic i}
g = 1 — ~ 0,6 Equation 44

ppart
Ces caractéristiques seront utilisées lors de la modélisation du procédé de torréfaction.
I11. Evaluation du dispositif

Dans cette partie, des essais de torréfaction en four tournant seront présentés avec |'objectif

d’évaluer les points faibles et les points forts de I'installation.
III.1. Stabilité du traitement

Lors des essais de torréfaction en four tournant, il a été décidé de travailler avec des profils
de température isothermes: la méme consigne est appliquée aux 5 zones de chauffe.
L’évolution de la température de la coquille chauffante au niveau de ces 5 zones est

présentée Figure 38.
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Figure 38 : Evolution de la température de coquille des différentes zones au cours d’un essai & 280 °C,
avec t;=69 min et H=9,8 %.

Lorsque la chauffe est activée, La vitesse de montée en température de la coquille est de
360 °C/h. La température des zones est ensuite stabilisée a la température de consigne a
2 °C pres. Pour plus de lisibilité, seule la température de consigne sera représentée dans la

suite de ces travaux.

Les températures mesurées au sein du lit de particules sont présentées Figure 39. Les
thermocouples (TC) correspondent a ceux représentés Figure 28a numérotés de 1 a 6 de
I'entrée vers la sortie. Il apparait clairement que la température mesurée par les

thermocouples 1, 2 et 3 est faible (inférieure a 100 °C), ce qui s’explique par leurs positions

en dehors des zones de chauffe.

R

o
[]
s
g TC4
- TCS
. ‘ TC6
50
0 1 1 1 1 ]
3 4 5 6 7
Temps (h)

Figure 39 : Evolution de la tempérasure du lit au cours d’un essai long & 280 °C, avec t;=69 min et H=9,8 %.
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Les thermocouples 4, 5 et 6 sont disposés dans les zones de chauffe et les températures
mesurées sont stables. Les fleches signalent les phases de rechargement de la trémie. Des
perturbations sont observées aprés ces interventions. L'une des hypothéses pour expliquer
ces hausses de température serait la réaction exothermique entre I'oxygéne (contenu dans

I’air admis lors du remplissage) et le bois torréfié.

Mis a part ces légeres perturbations, les températures restent stables. La perte de masse a

été mesurée sur 4 prélevements de 1 h chacun. Le résultat est de 15,5 + 1,1 %.

II1.2. Répétabilité des essais

747

L’essai long, présenté précédemment, a été répété a deux mois d’intervalle dans les mémes
conditions en ne réalisant qu’un seul prélevement d’'une heure une fois le régime permanent
atteint. Ce nouvel essai est donc qualifié ici d’essai court. La perte de masse calculée a partir
de ce prélevement est de 16,4 %. Cette valeur se situe dans I'intervalle de confiance calculé

lors de I'essai long, ce qui est trés satisfaisant.

La température moyenne mesurée par les thermocouples dans la charge lors des deux essais

a été calculée et est représentée Figure 40, en fonction de la distance a I'entrée du four.
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Figure 40 : Comparaison du profil de température le long du four mesuré lors de deux essais dans les mémes
conditions opératoires a deux mois d’intervalle.

Sur ce graphique, les traits verticaux en pointillés représentent les limites des zones isolées
et des zones de chauffe. Les températures positionnées avant la premiére zone d’isolant
sont mesurées par les thermocouples 1, 2 et 3. Leur position sur ce graphique est donc

approximative. Par la suite, ces thermocouples ne seront plus représentés.
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Par observation des valeurs enregistrées par les thermocouples 4, 5 et 6, il apparait que les
deux essais ont mené a des profils de température tres similaires. Le décalage maximum,
obtenu par le thermocouple 5, est de 7 °C. Ceci prouve donc que les essais de torréfaction

menés en four tournant pilote présentent une bonne répétabilité.
IV.Conclusions

L’adaptation du four tournant pilote avait plusieurs objectifs. D’une part, il était nécessaire
de rendre l'installation compatible avec le procédé de torréfaction de plaquettes de bois.
Ceci a été permis par l'installation d’un systéeme de balayage a I'azote, d’'une vanne étanche
en sortie du four et par la conception de nouveaux pots de récupération avec possibilité
d’inertage. Ensuite, le controle de I'installation a été amélioré grace a la mise en place d’un

doseur pondéral et a I'implémentation d’une nouvelle interface de commande.

Le choix de la biomasse d’étude a été fortement conditionné par les capacités de
I'installation. Les premiers essais ont été menés avec succes et montrent une bonne stabilité
et répétabilité des expériences de torréfaction. L'obtention de tels résultats a été facilitée
par I'établissement de protocoles détaillés des différentes phases de fonctionnement de

I'installation.

Le principal point faible de ce pilote est sans nul doute le faible nombre de points de mesure
de la température de la charge et de la phase gaz. En effet, seuls 3 thermocouples
fournissent des informations fiables sur la température du lit de particules. La connaissance
du profil de température n’est donc que parcellaire. Il faut également noter que Ia
température mesurée dans le lit correspond a une température intermédiaire entre celle des
plaquettes de bois et celle du gaz interstitiel. Enfin, la température et la composition de la

phase gaz ne sont pas mesurées.

Il faut cependant noter que I"'amélioration de ces problémes de métrologie se heurte a la
nécessité de conserver une installation étanche et a la difficulté que représente

I'instrumentation d’un cylindre en rotation.
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Les phénomenes intervenant lors d’un traitement thermique de la biomasse ont été décrits
au Chapitre 1. La modélisation du procédé de torréfaction en four tournant nécessite donc
la prise en compte de I'ensemble de ces phénomenes et leur intégration dans un modele
global. Il est ici proposé de modéliser séparément le transport de la charge, les transferts
thermiques, le séchage de la biomasse et les cinétiques de torréfaction. Ces quatre sous-
modeles seront établis et validés expérimentalement avant d’étre implémentés dans un
modeéle commun. Le modéle final, a une dimension suivant I'axe du four, a pour objectif de
prédire I'’évolution de la température des plaquettes de bois et leur perte de masse lors de la

torréfaction en régime stationnaire.
I. Modélisation du transport de la charge

Comme expliqué précédemment (Chapitre 1, §l1.2.3), les principales fonctions d’'un modele
de transport sont de prédire le temps de séjour du matériau dans le cylindre et les surfaces

d’échange entre les différentes phases.
I.1. Expériences de Distribution des Temps de Séjour

La majorité des modeles d’écoulement en four tournant sont basés sur I’hypothése d’un
écoulement piston dans le cylindre. Cette hypothése doit étre vérifiée en réalisant des
expériences de distribution des temps de séjour. Ces expériences permettront également
d’évaluer l'influence des parametres opératoires sur le temps de séjour moyen et le taux de

remplissage.
I.1.1. Protocole expérimental
Mesures de DTS

Les expériences de DTS sont réalisées a température ambiante car cela facilite la sélection
du traceur qui ne doit pas résister aux conditions de la torréfaction. De plus, la conservation
d’une atmosphére inerte n’est pas compatible avec un échantillonnage fréquent. Pour les
expériences de DTS, I'extrémité du four est donc ouverte, ce qui permet un contréle visuel
du comportement du lit; une balance est placée sous le caisson de sortie pour mesurer le

débit en continu.

Le type de traceur doit ensuite étre sélectionné. L’étude d’un solide divisé comme les

plaguettes de bois présente I'avantage de permettre |'utilisation de traceurs colorés peu
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coliteux et faciles a produire. Dans cette étude, deux traceurs différents présentés

Figure 41a sont utilisés. L'un est teinté avec du rouge Congo et I'autre avec de I’encre bleue.

Dans les deux cas, les plaquettes sont tout d’abord séchées a I'étuve, puis immergées dans
un mélange d’eau et de colorant pendant deux heures. Elles sont ensuite séparées du liquide
excédentaire puis séchées a I'étuve. Enfin, leur stockage pendant quelques semaines dans la
méme enceinte que la biomasse brute permet de les ramener a la méme humidité
d’équilibre.

Etant donné les faibles quantités de colorants utilisées (quelques grammes), il est supposé

que ceux-ci ne modifient pas la composition ni I'état de surface des plaquettes de bois.

Le principe de I'expérience de DTS est représenté Figure 41b.

| Injection de 40g de traceur (impulsion) ‘

|

I Echantillonnage en sortie l

- J 3
| PR oW\ - )
'r—‘- .«\, “ -y,

) N7 /¥ ‘ w . ®
1 échantillon = 30s de prélévement

Séparation manuelle I

b) Concentration du traceur C(t)

Figure 41 : a) Présentation des traceurs colorés et b) schéma de principe de la DTS.

Les parameétres opératoires du cylindre (inclinaison, vitesse de rotation et débit
d’alimentation) sont réglés et I'alimentation en plaquettes de bois débute. Il a été vérifié
visuellement que le comportement du lit de plaguettes est du type rolling, ce qui est
indispensable pour I'obtention d’'un mélange efficace. Une fois le régime permanent atteint,
40 g de chaque traceur sont injectés successivement a la base de la trémie au temps t=0.
Ceci correspond a des injections de type impulsion choisies afin de limiter les quantités de

traceurs utilisées.
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En sortie de cylindre, les plaguettes de bois sont échantillonnées toutes les 30 s pendant
70 min (toute la masse est conservée). Un tri manuel est ensuite réalisé pour séparer les
traceurs du bois brut. La pesée des traceurs et des particules non colorées permet alors le

calcul de la concentration en traceur de chaque échantillon.

Pour I'ensemble des expériences, la masse de traceur récupérée atteint 99,8 + 0,4 % de la

masse initialement injectée.
Mesure du profil de chargement du cylindre

Une fois les traceurs récupérés, la rotation du cylindre et I'alimentation en biomasse sont
stoppées simultanément et des photographies de I'intérieur du cylindre sont prises. La mise
au point est réalisée pour avoir des images nettes de I'ensemble du cylindre. Un exemple est

donné Figure 42.

Figure 42 : Photographie réalisée pour I'identification du profil de chargement du cylindre.

Des marqueurs colorés ont été fixés sur la grille a des positions connues le long de I'axe du
cylindre. A chaque position, I’'angle de charge 6 est mesuré a I'aide du logiciel de traitement
d’images Imagel® (National Institutes of Health, USA). Cet angle est utilisé pour calculer le

taux de remplissage local en supposant que la surface du lit est plane.

Ceci est une méthode originale de détermination du profil de chargement pour des cylindres
dont la longueur rend difficile I'accés a ce type d’information. L'incertitude sur I'angle de
charge est estimée a *3° (estimation a partir de déterminations sur plusieurs
photographies).

103



Chapitre 3 : Modélisation de la torréfaction en four tournant : validation des sous-modeles

Enfin, le cylindre est entierement vidé et la masse de bois retenue est pesée afin de calculer

le temps de passage et le taux de remplissage moyen.
1.1.2. Parametres opératoires étudiés

Les parametres opératoires, dont I'influence sur I'écoulement des plaquettes de bois est
étudiée, sont l'inclinaison, la vitesse de rotation et le débit d’alimentation. Le débit de gaz
est négligé car il est trés faible (I'azote n’est pas utilisé comme fluide caloporteur) et le

cylindre n’est pas équipé de releveurs.

Les gammes de variation choisies pour ces parameétres sont 1 a 2 ° pour l'inclinaison, 2 a
4 tr/min pour la vitesse de rotation et 4 a 8 kg/h pour le débit d’alimentation. Le domaine de
fonctionnement de l'installation pilote ne sera donc pas exploré intégralement mais il a été
choisi de rester dans les gammes couramment observées a I'échelle industrielle (1 a3 °et 1

a 5 tr/min d’apres [128]).

Afin d’optimiser les expériences, un plan d’expériences factoriel complet a été défini. Les

expériences sont représentées par les sommets du cube de la Figure 43.

7’

s
w (tr/min)

Figure 43 : Représentation spatiale des jeux de parameétres expérimentaux étudiés
(les points verts représentent les essais réalisés).

Cependant, les deux essais a fort débit (8 kg/h) et faible vitesse de rotation (2 tr/min) se sont
avérés irréalisables car ils menent a un taux de remplissage supérieur a la capacité du four
tournant pilote. Ces deux points ont donc été remplacés par un point au centre du cube et

un autre au centre de la face supérieure du cube.
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Méme si les lois établies pour I'exploitation des plans d’expériences ne seront pas utilisées
dans la suite de ces travaux, ce schéma expérimental a pour objectif de fournir un maximum

d’informations avec un nombre restreint d’expériences.

I.2. Résultats

1.2.1. Caractérisation de I'écoulement et influence des parametres
opératoires
Pour chaque jeu de parametres expérimentaux, deux courbes de DTS sont obtenues : une
pour le traceur bleu et une pour le traceur rouge.
La Figure 44 présente les courbes obtenues avec les deux traceurs dans différentes

conditions opératoires.

0125 B 0,3 r
004 tr/min - bleu 02 °-bleu
02 “ © 4 tr/min - rouge 0,25 | o ©2°-rouge
O 2 tr/min - bleu 01°-bleu
A2 tr/min - rouge 0,2 A1°-rouge
T 0,15 -
= <
g E 0,15
w01 w
0,1
0,05 0.05
0 0 '
2) b) 10 70 90
Temps de séjour (min) Temps de séjour (min)

Figure 44 : Courbes de DTS obtenues pour les deux traceurs. Paramétres opératoires : a) a=2 ° ; w=variable ; Q=4 kg/h
et b) a=variable ; w=4 tr/min ; Q=8 kg/h.

Les courbes de DTS se superposent, ce qui tend a prouver la répétabilité des expériences et

I’'absence d’influence du type de traceur.

L'influence des deux principaux parameétres opératoires — vitesse de rotation et inclinaison —
est également observée sur cette figure. Une diminution de la vitesse de rotation
(Figure 44a) augmente le temps de séjour des particules dans le cylindre. L'étalement de la
courbe augmente également, ce qui traduit une dispersion plus importante des temps de
séjour. Une tendance similaire est observée lors d’une diminution de [I'inclinaison

(Figure 44b). Ces résultats sont en accord avec ceux relevés dans la littérature.
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Le Tableau 11 récapitule les principaux résultats expérimentaux (taux de remplissage
moyen H, temps de passage 7, temps de séjour moyen t, et écart-type de la distribution o)
obtenus pour I’'ensemble des essais. Ces termes ont été définis au Chapitre 1 (§l11.2.3 et

§111.3.1).

Tableau 11 : Résultats expérimentaux des essais de DTS et principaux résultats des modeles classiques.

Parametres des essais Résultats expérimentaux Modeles classiques
. (04 w H T t (o} D

Essal o) (rpm) (ng/h) %)  (min) (min) (min) JooPe 05 mYs)
DTS1 1,5 3 8 18,1 55,4 55,9 4,1 162 525 1,0
DTS2 2 4 8 10,6 32,3 33,0 2,6 172 629 1,4
DTS3 2 4 4 5,2 31,8 32,7 2,9 171 361 2,5
DTS4 2 2 4 10,8 65,9 66,7 4,4 159 583 0,8
DTS5 1 4 4 8,8 53,6 54,6 4,2 164 422 1,3
DTS6 1 4 8 16,6 50,8 54,3 3,8 163 497 1,1
DTS7 1 2 4 17,9 109,4 109,4 8,4 144 411 0,7
DTS8 1,5 3 6 13,0 52,9 54,4 4,0 163 645 0,8

Les valeurs confirment bien les observations graphiques. De plus, il apparait que I'écart-type

augmente linéairement avec le temps de séjour moyen. Cette observation est illustrée

Figure 45.
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Figure 45 : Relation entre I’écart-type des DTS et le temps de séjour moyen.

La comparaison des essais DTS2 et DTS3, et des essais DTS5 et DTS6 montre que le débit
d’alimentation en solide n’a pas d’influence significative sur la distribution des temps de
séjour. En effet, malgré un rapport 2 entre les débits de ces deux essais, les temps de séjour
moyens et les écarts-types sont sensiblement équivalents. De ce fait, le débit d’alimentation

a un fort impact sur le taux de remplissage moyen. Le fait que les taux de remplissage
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restent faibles (inférieurs a 20 %) peut étre attribué a I'absence de diaphragme en sortie du

cylindre.

Les valeurs de la fonction de distribution des temps de séjour de tous ces essais ont été

adimensionnalisées. Les résultats sont présentés Figure 46.
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Figure 46 : Représentation graphique des fonctions de distribution des temps de séjour
adimensionnalisées pour I'ensemble des essais.

Toutes les courbes sont proches et parfaitement symétriques. Ceci met en évidence que
I’écoulement est régi par les mémes mécanismes quels que soient les parameétres

opératoires, mais également qu’il n’y a pas de défaut d’écoulement dans le cylindre.

Ceci est confirmé par la comparaison du temps de passage et du temps de séjour

moyen : I’écart moyen entre ces deux valeurs sur 'ensemble des essais est de 2,3 %.

Ces observations s’avérent primordiales pour I'obtention d’un traitement homogéne des

particules lors de la torréfaction.
1.2.2. Ajustement des modéeles classiques de DTS

Les modeles d’écoulement piston avec dispersion axiale et de mélangeurs en cascade ont
fait I'objet d’une procédure d’ajustement. Les fonctions représentant I’écart entre ces

modeéles et les résultats expérimentaux sont présentées Equation 45 et Equation 46.
n

f, = Z (E(ti) - Ep(ti))2 Equation 45

i=1
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n
fn = Z(E(ti) - Em(ti))z Equation 46
=1

Ou n est le nombre de points expérimentaux et E la fonction de distribution des temps de

séjour expérimentale. E), et E;,, ont été définis Equation 16 et Equation 17 respectivement.

Chaque modele possede un parameétre d’ajustement: le nombre de Péclet Pe pour
I’écoulement piston avec dispersion axiale et le nombre de mélangeurs en cascade J pour les
mélangeurs en cascade. Ces parameétres ont été déterminés pour chaque jeu de conditions

opératoires avec |'objectif de minimiser les fonctions fp etf, .

Les résultats de ces ajustements sont illustrés Figure 47 pour deux cas extrémes : temps de
séjour faibles (Essai DTS3) et temps de séjour élevés (Essai DTS7). Les deux modéles sont
donc pertinents pour représenter la distribution des temps de séjour des plaquettes de bois
dans le four tournant. Cependant, il faut noter que lorsque les temps de séjours sont élevés,
le modéle de mélangeurs en cascade sous-estime I'amplitude de la courbe de DTS. Méme si
ce décalage reste faible, le modéle de dispersion axiale semble plus adapté quels que soient

les temps de séjour considérés.
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Figure 47 : Résultats de la procédure d’ajustement des modéles de Dispersion axiale et de Mélangeurs en
cascade pour un essai a faibles temps de séjour (DTS3) et un essai a temps de séjour élevés (DTS7).

Les parametres optimaux obtenus lors de I'ajustement de ces modeles sont présentés dans
le Tableau 11. Comme attendu, Pe et ] sont élevés (supérieurs a 50 et 25 respectivement)
pour tous les essais. Ceci confirme que la dispersion axiale dans le four tournant est faible. Il

faut également noter que I'égalité Pe=2 | couramment observée [174,175] n’est pas
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vérifiée. Ceci est di au choix d’'une méthode de détermination des parametres par
ajustement et non par application des formules théoriques (Equation 18 et Equation 19 du

Chapitre 1).

Bien qu’il soit difficile de comparer les valeurs obtenues a celles de la littérature, certaines
tendances peuvent étre observées. Tout d’abord, il faut noter que le nombre Pe est
fortement dépendant du débit d’alimentation ce qui rend son exploitation difficile. Par
contre, le calcul du coefficient de dispersion axiale D,, permet la comparaison avec les
travaux de Sherritt et al. [140]. lls ont montré que D,, augmente quand la vitesse de
rotation augmente ou quand le taux de remplissage diminue, ce qui est en accord avec les

résultats du Tableau 11.

Au Chapitre 1, il avait été signalé que le nombre J pouvait étre utilisé pour calculer la
longueur moyenne d’un mélangeur. Classiguement, cette longueur correspond a 10 % du
diametre du cylindre [140]. Ici, le calcul de cette longueur moyenne varie entre 2,4 et 2,9 cm

pour un diametre de cylindre de 21 cm. Ces résultats sont donc en accord avec la littérature.

En conclusion, il apparait que, dans un premier temps, la dispersion axiale des plaquettes de
bois le long du cylindre peut étre négligée. Cependant, les observations n’ont jusqu’alors été
effectuées qu’avec du bois brut. L'impact des modifications dues a la torréfaction sur
I’écoulement des plaquettes n’est donc pas connu. Pour lever cette incertitude, des
expériences de DTS ont été réalisées avec du bois torréfié afin de quantifier I'écart de

comportement entre les matériaux traité et non-traité.
1.2.3. Comparaison bois brut - bois torréfié

Le bois utilisé pour cette comparaison a été torréfié dans le four tournant pilote avec une
température de consigne de 270 °C, un temps de passage de 56 min et un taux de
remplissage moyen de 16,4 %. La perte de masse seche calculée sur 4 prélevements d’une
heure chacun est de 9,1 + 2,7 %. Ce bois torréfié a ensuite été stocké dans la méme enceinte
gue le bois brut jusqu’a stabilisation de sa masse. Son humidité d’équilibre est alors de 6 %,

soit moitié moins élevée que celle de la biomasse brute.

Les particules ont des dimensions identiques a celles de la biomasse brute et les masses
volumiques apparentes de ces deux matériaux sont similaires (270 * 10 kg/m> pour les

plaquettes torréfiées contre 280 + 10 kg/m3 pour les plaquettes de bois brut). Ceci peut
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s’expliquer par l'effet conjugué de la perte de masse et du retrait volumique qui
accompagnent la torréfaction. Enfin, I'angle de repos dynamique du bois torréfié est
identique a celui du bois brut (42 °). Lhumidité et I'état de surface des particules sont donc
les seules propriétés pouvant modifier le comportement en écoulement des plaquettes

torréfiées.

Deux expériences — essais DTS9 et DTS10 — ont été menées avec les plaquettes torréfiées.
Les parameétres opératoires sont identiques a ceux de I'essai DTS3 et le protocole opératoire
est le méme que celui utilisé pour la biomasse brute. Le cylindre est alimenté par de la
biomasse torréfiée et, une fois le régime permanent atteint, deux traceurs sont injectés a la

base de la trémie :

e Pour I'essai DTS9, le premier traceur est composé de particules brutes colorées (au
rouge Congo) et le second de particules torréfiées colorées (a I'éosine),
e Pour lI'essai DTS10, les deux traceurs sont composés de particules brutes colorées (en

rouge et en bleu).

Les courbes de DTS obtenues avec les deux traceurs de I'essai DTS9 sont comparées aux

courbes de I'essai DTS3 sur la Figure 48.
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Figure 48 : Comparaison des courbes DTS du bois brut (essai DTS3) et
du bois torréfié (essai DTS9) obtenues avec différents traceurs.

Tout d’abord, dans le cas de I'essai DTS9, la nature du traceur n’influence pas le résultat. De
plus, les courbes obtenues sont tres proches de celles de I'essai DTS3 réalisé avec du bois
brut : seul un léger décalage est visible. Afin d’évaluer plus précisément l'influence de la
torréfaction sur I’écoulement, les résultats des trois essais sont résumés dans le Tableau 12.
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Tableau 12 : Comparaison des résultats de DTS avec du bois brut et du bois torréfié.

Essai Biomasse Traceur H(%) t(min) t;(min) o (min)
Particules rouges 32,7 2,9
Particules bleues >2 318 32,7 2,9

DTS3 Brute

et Particules rouges 31,2 3,6
DTS9 Torréfiee Particules torréfiées >2 30,9 31,1 3,4
.y Particules rouges 31,5 3,2
DTS10  Torréfie Particules bleues >3 31,1 31,6 3,2

La comparaison des essais DTS9 et DTS10 démontre la bonne reproductibilité des essais. De
plus, les résultats obtenus pour ces deux essais en termes de taux de remplissage, de temps
de passage, de temps de séjour moyen et d’écart-type ne sont pas significativement

différents de ceux obtenus lors de I’essai DTS3.

Il peut donc étre conclu de ces observations que la torréfaction n’affecte pas les propriétés

d’écoulement des plaquettes de bois dans le four tournant.
1.2.4. Mise en évidence de phénomeénes de ségrégation

Les expériences de DTS ont également permis I'étude de l'influence de la taille des
particules. En effet, lors du tri manuel des échantillons en sortie du cylindre, les particules
composant chaque échantillon de traceur ont été comptées. En divisant la masse totale de
ces particules par leur nombre, une masse moyenne par particule peut étre calculée. La
Figure 49 présente I’évolution de cette masse moyenne en fonction du temps de séjour pour

deux essais représentatifs de 'ensemble des expériences.
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Figure 49 : Evolution de la masse moyenne des particules avec le temps de séjour pour deux essais.
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L’essai DTS1 est représentatif des essais ayant un fort taux de remplissage. Il est notable
que les particules de grande taille atteignent la sortie du cylindre avant les petites. Il y a ainsi
une diminution de la masse moyenne des particules collectées a la sortie du cylindre pour
45 <ty < 65 min. Au-dela de 65 min, les mesures sont bruitées car les échantillons sont
composés d’un faible nombre de particules, ce qui ne permet pas I'obtention d’une masse

moyenne représentative.

L'essai DTS3 est représentatif des essais a faible taux de remplissage : aucune tendance
n’est mise en évidence. Les faibles taux de remplissage seraient donc moins propices aux

phénomeénes de ségrégation.

Les facteurs influencant la ségrégation, présentés au Chapitre 1, n’ont pas pu étre identifiés
ici. Cependant, un moyen simple d’identifier ce phénomeéne a été proposé. Enfin, il faut
noter que, contrairement aux travaux disponibles dans la littérature menés généralement
sur des mélanges binaires, le solide divisé utilisé ici est un milieu présentant une réelle

dispersion granulométrique, plus proche des réalités industrielles.
1.3. Elaboration du modéle d’écoulement

L’écoulement des plaquettes de bois dans le four tournant vient d’étre étudié
expérimentalement et de nombreuses informations ont été collectées et analysées. Ces
résultats peuvent désormais servir de base a la validation d’'un modele d’écoulement qui

sera intégré dans le modele de torréfaction en four tournant.
1.3.1. Modifications et méthode d’ajustement

Le modéle de Saeman, exposé Equation 10, a été retenu. Il se présente sous la forme d’une
équation différentielle du premier ordre. Le profil de chargement du cylindre est calculé en
résolvant cette équation. Le taux de remplissage moyen peut alors étre déduit par
intégration du profil de chargement. Connaissant le débit d’alimentation, le temps de

passage (assimilé au temps de séjour moyen) peut étre calculé.

La Figure 50 propose une comparaison entre les temps de séjour et taux de remplissage
moyens mesurés expérimentalement et ceux prédits par le modéle original de Saeman. Les
capacités prédictives du modele apparaissent insuffisantes car I'écart modéle-expérience

atteint 20 % dans le cas du temps de séjour et 25 % dans le cas du taux de remplissage.
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Parmi les parameétres pris en compte dans le modele, I'angle de repos dynamique est celui
dont I'incertitude de mesure est la plus élevée. Une étude de sensibilité a permis de montrer
que les résultats du modele sont assez peu sensibles a ce paramétre qui ne peut donc

expliquer a lui seul les écarts observés.
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Figure 50 : Comparaison du modéle de Saeman et du modéle adapté avec les résultats expérimentaux
(les lignes en pointillés représentent une déviation de 5 %).

Afin d’adapter ce modele aux plaquettes de bois, 3 coefficients ont été ajoutés au modele
original. Ces coefficients — Cy, C, et C,, — permettent d’ajuster les effets respectifs du débit
d’alimentation, de l'inclinaison et de la vitesse de rotation. L’ajout de ces parameétres a pour
objectif d’améliorer la réponse du modele aux variations des parametres de fonctionnement

du cylindre. Le modele proposé prend la forme suivante :

dh(z) _3Q, °tan(B) <2h 112)_3/2 _tan“e()

— o o Equation 47
dz 4mwCeR3 cos(B)

R R2?

Ces parameétres ont été déterminés par régression non linéaire pour minimiser I’écart entre
le temps de séjour prédit et le temps de séjour expérimental pour I'ensemble des essais

menés sur le bois brut.
1.3.2. Résultats de I'ajustement

Les valeurs optimisées de C,, C, et C,, sont 1,09, 1,19 et 1,11 respectivement. Le temps de
séjour et le taux de remplissage moyens calculés avec ces valeurs sont représentés

Figure 50. Les résultats numériques présentent une déviation inférieure a 5% avec les
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résultats expérimentaux. L'amélioration est particulierement importante pour les temps de

séjour et les taux de remplissage élevés.

La Figure 51 permet d’évaluer I'apport des modifications sur la prédiction du profil de
chargement le long du cylindre. Les résultats sont exprimés en termes de taux de

remplissage local.
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Distance a I'entrée (cm)

Figure 51 : Profils de chargement calculés par le modéle de Saeman et le modéle ajusté
et comparaison avec les résultats expérimentaux pour I'essai DTS2.

Les barres d’erreur ont été calculées en considérant une mesure de I'angle de chargea +3°
pres. L'écart entre le modéle adapté et les relevés expérimentaux est inférieur aux
incertitudes de mesure, ce qui n’est pas le cas du modele original. L'amélioration des
capacités prédictives est particulierement importante a la sortie du cylindre. En effet, dans
cette zone, le modéle de Saeman prédit une diminution du taux de remplissage plus

soudaine qu’elle ne I'est en réalité.

La Figure 52 présente les résultats pour plusieurs essais avec des taux de remplissage variés.

30 O DTS2

H, (%)

0 50 100 150 200 250 300 350 400
Distance a I'entrée (cm)

Figure 52 : Comparaison entre les résultats expérimentaux et le modéle adapté
pour différents taux de remplissage.
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Le modele proposé représente bien les valeurs expérimentales, méme si un léger décalage
subsiste au niveau de la sortie du cylindre pour les taux de remplissage faibles (essai DTS3

par exemple).
I.4. Conclusions sur le modéle de transport

Les expériences de Distribution des Temps de Séjour ont montré que |'écoulement des
plaquettes de bois dans le four tournant est assimilable a un écoulement piston avec faible
dispersion axiale. La comparaison des résultats obtenus avec du bois brut et du bois torréfié
n‘a pas mis en évidence de différence significative entre les écoulements de ces deux
matériaux. Un modele unique a donc été développé pour représenter la progression de la
charge le long du four tournant. Ce modele, dérivé d’'un modeéle existant, prédit
efficacement le temps de séjour et le taux de remplissage moyens en fonction des
parametres opératoires. Les profils de chargement du cylindre, déterminés par une méthode
d’analyse d’images originale, ont également été comparés avec succes aux résultats du
modele. Enfin, des phénomeénes de ségrégation ont été détectés lorsque le taux de
remplissage du cylindre est élevé. Leur prise en compte dans le modeéle pourrait faire I'objet

de développements futurs.

II. Modélisation des transferts thermiques

Le modele thermique a pour objectif de calculer les températures du lit de plaquettes de
bois, de la phase gaz et de la paroi du cylindre. Des bilans énergétiques vont étre réalisés sur

ces différentes phases puis couplés avec le modéle de transport.
I1.1. Hypotheses

Le modele développé est un modele a une seule dimension. Dans un volume de controle de
longueur Az, chaque phase est donc supposée isotherme. Ainsi, la température de la paroi
T,, la température de la phase gaz T et la température du solide T, ne varient que suivant
I’axe du four z. Une telle hypothése implique donc que le mélange transversal de la charge

soit efficace et qu’il n’y ait pas de phénoménes de ségrégation trop importants.

Les principaux transferts thermiques intervenant dans un four tournant ont été décrits au
Chapitre 1. Cependant, aux flux représentés Figure 25 viennent s’ajouter des termes propres
au four tournant pilote étudié. En effet, le chauffage étant indirect, les termes
d’apport/perte de chaleur a la paroi doivent étre pris en compte :
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e Au niveau des zones chauffées : un terme de convection ¢;¢ représente I'échange
entre I'air (situé entre la coquille et le cylindre) et la paroi externe du cylindre. Cet air
est supposé étre a la temperature de la coquille T,4. Un terme de rayonnement
$ioq représente I'échange direct entre la coquille et la paroi du cylindre.

e Au niveau des zones non chauffées (entrée et sortie du cylindre) : le terme ¢5¢
représente I"’échange par convection entre la paroi du cylindre et I'air ambiant a la
température Typp,. Le terme ¢yere5 représente I'échange par rayonnement entre la

paroi du cylindre et I'air ambiant.

La chauffe indirecte implique que I'apport de chaleur vers la charge est principalement
réalisé par contact avec la paroi. De plus, aux températures de torréfaction (inférieures a
400 °C), le rayonnement est classiqguement considéré comme limité. Il a donc été choisi de
sélectionner les coefficients de convection et de rayonnement les plus couramment utilisés
dans la littérature. Le choix du coefficient d’échange paroi-lit sera ensuite effectué afin de
représenter au mieux les résultats expérimentaux. L'emploi d’une telle démarche est
également motivé par le faible nombre de points de mesure de la température qui ne
permettent pas I'acquisition de données suffisantes pour quantifier précisément I'ensemble

des termes de transfert de chaleur.
I1.2. Bilans thermiques sur les différentes phases
En régime permanent, I'équation de conservation de I'énergie pour une phase i s’écrit sous

la forme suivante (I'établissement de cette expression est présenté dans I’Annexe §ll) :

C (+v dTi) d ()\ dTi) + 2 Equation 48
piCoi(EVi— ) =— (A — )+ =+ 6; quation
bl 'dz dz\''dz/ Q; !

Ou V; est la vitesse axiale de la phase en m/s (le signe + permet la prise en compte du sens
de circulation), @; la somme des flux échangés en W, 02, le volume de la phase en m° et 0; le

terme source énergétique di aux réactions chimiques et au séchage en w/m?.
Dans cette partie, seuls les transferts thermiques sont considérés donc 6; = 0.
11.2.1. Bilan sur la phase solide

L’Equation 49 décrit la conservation de I'énergie pour le lit de plaquettes de bois :

dT; dZTS (O
pscp,s SEZ}\S dz2 +Q_s

Equation 49
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La conductivité thermique du lit de plaquettes est ici considérée comme une constante et la
vitesse du solide est égale au rapport entre le débit volumique d’alimentation et la surface

S, calculée d’aprés I'Equation 4.
La résolution numérique de cette équation différentielle nécessite deux conditions aux

limites présentées Equation 50, pour z = 0 (entrée du cylindre) et z = L (sortie du cylindre).

Ts(Z = 0) = TSE = lamb

dT; _o Equation 50

dz z=L

, . , E , . .
La température du solide en entrée du four T est connue et son évolution en sortie du four

est considérée comme négligeable.
La somme des flux échangés est explicitée Equation 51.
®s = ¢L + hyS)(Ty — Ts) + h§sSpe(T, — Ts) Equation 51

Le terme de rayonnement ¢ a été présenté Equation 37 et le coefficient de convection hg;

est celui proposé par Tscheng et Watkinson calculé par I’Equation 28.
11.2.2. Bilan sur la phase gaz

Le balayage d’azote est réalisé a co-courant. La conservation de I'énergie de la phase gaz

s’écrit alors sous la forme suivante :

dT, &, o
ngp'ngE = 'Q_g Equation 52

La conduction dans la direction axiale est ici négligée, I'équation différentielle est donc du
premier ordre et sa résolution ne nécessite qu’une seule condition aux limites :
To(z = 0) = Tg = Tymp Equation 53
La somme des flux échangés avec le gaz prend la forme suivante :
®p = df +hglS)(Ts — Ty) + hghSpa(Ty — Ty) Equation 54

Le rayonnement est calculé suivant la méthode des radiosités (Equation 38) et le coefficient
de convection hg} est déterminé a partir du nombre de Nusselt de Seghir-Ouali et al. [163]

présenté Equation 27.
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I1.2.3. Bilan sur la paroi
L’équation de conservation de I'énergie pour la paroi s’écrit :

A T, Equation 55
- —_ = uation
P dz2 Q 9

La encore, deux conditions aux limites sont nécessaires. Ne connaissant pas la température

de la paroi aux extrémités du cylindre, le flux axial de chaleur y est supposé nul :

(dT,
_P =0
I dz )
{dT Equation 56
—2 =0
( dz
Les flux échangés dépendent de la position suivant I’axe du cylindre :
e Au niveau des zones chauffées :
= ¢h + h5sSpc(Ts — Tp) + hSpa(Tg — Tp) + h&Spe(Teoq — Tp) + Prog Equation 57
e Au niveau des zones non chauffées :
= @b + h5sSpe(Ts — Tp) + hghSpa(Tg — Tp) + h§eSpe (Tamb — Tp) + Phertes Equation 58

Le coefficient de convection hf,z utilisé est calculé a partir du nombre de Nusselt Nu,,
proposé par Sacadura [168] pour la convection naturelle sur un cylindre horizontal

immobile :

Nup, = 0,53Ra%?®> si10* < Ra < 10° P .
Equation 59

Nup, = 0,13Ra%3?® si10° < Ra < 10%3
L'influence de la rotation du cylindre est négligée étant donné les faibles vitesses mises en
jeu.
Sacadura propose également une relation pour estimer le flux radiatif entre deux cylindres

coaxiaux de longueurs infinies :

ro_ Sped(Téoq — Tp) )
coq — S Equation 60
1 + . Spe. (L _ 1) q
coq 8coq

Spe €t Scoq sont la surface extérieure du cylindre et la surface intérieure de la coquille

chauffante. En considérant une épaisseur de 2 mm pour le cylindre et un rayon interne de la
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coquille R;,4=0,147 m, ces deux surfaces sont calculées suivant I’Equation 61 pour un

volume de contréle de longueur 4z.

S,e = 2m(R 4+ 0,002)Az .
{ pe ( ) Equation 61

Scoq = 2TR5qAZ

Enfin, le flux radiatif échangé entre le cylindre et I'ambiance peut étre modélisé par la

relation suivante [134,167]:
q)gertes = £pSpe0_(T:mb - Tff) Equation 62

Les équations-bilan ont ainsi été établies et les principaux coefficients de transfert ont été
présentés. Le modele peut désormais étre implémenté et servir de base au choix d’un

coefficient de transfert paroi-solide.
I1.3. Implémentation du modeéle

I1.3.1. Résolution simultanée des équations de transferts thermiques

et du modele de transport

Les entrées du modele sont :

e Le débit d’alimentation en solide,
e Le débit d’alimentation en azote,
e L’inclinaison du cylindre,

e Lavitesse de rotation du cylindre,

e Latempérature de consigne.

Le profil de la température de consigne utilisé comme entrée du modeéle pour un essai a

280 °C est représenté Figure 53.
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Figure 53 : Profil de température de consigne utilisé dans le modéle pour un essai a 280 °C.

Les échanges de la paroi du cylindre sont réalisés avec le milieu a température ambiante en
dehors des zones de chauffe et avec la coquille a la température de consigne dans les zones
de chauffe. Au niveau des zones isolées, la température est considérée comme évoluant

linéairement entre T, et Tgpmp-

Le systéme d’équations différentielles a résoudre est le suivant :

dh(z) _3Q,“tan(®) (2h h?\ 72 tana(a)
dz =~ 4mwCR3 \ R R2 cos(PB)
dT, . d°Ty &,
p.ChsVs—=—=A + =
$F P70 dz *dz? Qg Equation 63
oy dTe_ %
PebpgVeq; = 0,
- dZTp — &
P qz2 Qp,
V; est défini Equation 64.
Vs = QV R2 B .
> [Zcos‘l(l — h/R) — sin (2cos—1(1 — h/R))] Equation 64

Les conditions aux limites sont connues pour partie a I'entrée du cylindre et pour partie a la
sortie. Le probléme est donc un probléme aux deux bouts sur le domaine I,=[0: 4,2 m]. La
résolution de ce systéme a été effectuée avec la fonction BVP4C (BVP= [Two Points]
Boundary Value Problem) implémentée dans MATLAB®. Cette résolution nécessite

également d’initialiser la résolution pour chaque variable sur I’'ensemble du domaine I,.
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11.3.2. Propriétés des différentes phases

Les propriétés des gaz (ici N,) sont fortement dépendantes de la température. La capacité

thermique massique est donc calculée suivant I’Equation 65 [127].
Cp,N2 (] kg_l. K_l) = AN2 + BNz'T + CNz'TZ + DNZ'T3 + ENZ-T4 Equaticn 65
Avec les coefficients présentés dans le Tableau 13.

Tableau 13 : Coefficients utilisés pour le calcul de la capacité thermique du diazote.

ANZ BNZ CNZ DNZ ENZ

9,790.10° 4,179.10™ -1,176.10° 1,674.10° -7,256.10°

Les formules utilisées pour le calcul de la conductivité thermique et de la viscosité

dynamique du gaz sont présentées Equation 66 [176].

AAy,. TPBN:2
CCy DDy
147Ny TN

AAAy,. TBBBN,

4 cchz/T N DDDNZ/TZ

}\NZ (W m_l. K_l) =

Equation 66

Hn,(Pa.s) =

Les coefficients de ces expressions sont :

Tableau 14 : Coefficients utilisés pour le calcul de la conductivité thermique
et de la viscosité dynamique du diazote.

AAy, BBy, CCy, DDy,
3,314.10" 7,722.10" 1,632.10" 3,737.10°
AAAy, BBBy, CCCy, DDDy,

6,560.10” 6,081.10"" 5,471.10" 0

Les propriétés des plaquettes de bois, de la paroi du cylindre et de la coquille chauffante
nécessaires aux simulations ont également été tirées de la littérature et sont synthétisées

dans le Tableau 15.

Tableau 15 : Propriétés des différents éléments étudiés et valeurs utilisées pour les simulations.

Propriété Valeur Unité Source
Gaz €g 0,09 - [177]
& 0,9 - [178]
Bois Ag 0,18 W/m/K [179]
Cp,S 103,1+3,867.T, J/kg/K [179]
& 0,7 - [178]
Paroi du cylindre )\p 23 W/m/3|< [134]
Pp 8900 kg/m [134]
Cp,p 444 J/kg/K [134]
Coquille €coq 0,4 - [134]
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Cependant, il faut tenir compte de la porosité du lit, notamment dans I'expression de la
conductivité thermique. Descoins [134] propose d’utiliser la relation suivante :
it = Ac + A, Equation 67

La conductivité du lit A;;; est donc composée d’une conductivité due au contact entre les
particules A, et d’'une conductivité due aux échanges radiatifs entre ces particules A,.. Ces

termes sont explicités Equation 68 et Equation 69.

- 2 |a —x—l)Blrl (i) _B+1 B-1
it 2
-Bla-y

X = S/}\
) g Equation 68

A
==V +1-
g

1- Elit>10/9
Elit
{1,25 si particules sphériques
C= . . L
\ 2,5 siparticules cylindriques

B=c

Les plaguettes de bois sont assimilées a des cylindres.

(A V1—¢gg
i—;: [1—,/1—€1it]fr+T?\_:;
{ fr oA Equation 69
| 40T3d
fr = 5 P
(s_s_ )2

La derniére étape dans I'élaboration du modele de transferts thermiques est la sélection du

coefficient d’échange paroi-solide.

I1.4. Sélection du coefficient d’échange paroi-solide et comparaison

aux résultats expérimentaux

11.4.1. Présentation de I'étude expérimentale des transferts

thermiques

L'objectif de cette étude expérimentale est de fournir des données qui pourront étre
comparées aux résultats du modele. Afin d’identifier au mieux la contribution des termes de
transferts thermiques, toute I'énergie fournie a la charge doit étre utilisée uniquement pour
élever sa température. Ceci implique que le séchage et les réactions de dégradation de la

biomasse doivent étre évités.
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Les plaquettes utilisées lors de ces essais ont donc été préalablement séchées puis stockées
dans des pots de récupération fermés hermétiqguement. Aucune reprise d’humidité n’est
donc intervenue pendant la phase de refroidissement. Lors des essais, des prélevements ont
été réalisés a chaque rechargement de trémie afin de mesurer I’"humidité de la biomasse a
I’entrée du cylindre. Cette humidité est de 1,1 10,2 % sur I'ensemble des essais et sera

négligée par la suite.
La température de traitement doit répondre a deux critéeres :

e étre suffisamment basse pour éviter I'apparition de réactions chimiques,

e étre suffisamment élevée pour étre représentative des conditions de torréfaction.

La température de consigne choisie est 160 °C, et trois essais — dont les conditions
opératoires sont présentées Tableau 16 — ont été réalisés. Cette température implique que

ces essais ne permettront pas d’identifier la contribution des phénomenes radiatifs.

Tableau 16 : Conditions opératoires des essais de chauffe de plaquettes séches.

. a ® Q t, H
Essai o . .
(°) (tr/min) (kg/h) (min) (%)
TH1 2 4 4 32,7 5,2
TH2 2 2 4 66,7 10,8
TH3 2 4 8 33,0 10,6

Ces essais doivent permettre d’évaluer l'influence du temps de séjour et du taux de
remplissage sur le profil de température de la charge le long du four. Le débit de balayage

d’azote (Qv,Nz) est fixé 2 0,8 Nm>/h.

Les profils de température du lit de plaquettes de bois mesurés pendant ces essais sont

présentés Figure 54.

Durant l'essai TH1, la température mesurée maximale (145 °C) est située a environ 260 cm
de l'entrée. La température de la charge diminue ensuite a I'approche de la zone de
refroidissement. La température a la sortie de la cinquieme zone de chauffe est alors de
130 °C. Il est donc probable que la température de la coquille n’est pas constante dans les
zones de chauffe 1 et 5 comme il a été supposé jusqu’ici. Malgré la présence des zones
isolées, les pertes aux extrémités du four seraient donc non négligeables. Cependant, en
I'absence de mesures concretes il est impossible d’estimer précisément le profil de

température réel de la coquille dans ces zones.
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Figure 54 : Evolution de la température de la charge lors des essais de chauffe de bois sec et comparaison avec

les résultats du modele obtenus pour différents coefficients d’échange paroi-lit.
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L'essai TH2 présente un temps de séjour et un taux de remplissage moyens deux fois
supérieurs a ceux de l'essai TH1. Le temps passé dans les zones de chauffe étant plus
important, la température atteinte a 200 cm de I'entrée est plus importante que pendant
I’essai TH1 (135 contre 120 °C). Le refroidissement plus lent s’explique par le taux de

remplissage plus important qui augmente l'inertie thermique du lit de particules.

Enfin, I'essai TH3 a un temps de séjour court (similaire a TH1) et un taux de remplissage
élevé (similaire a TH2). La température a 200 cm est identique a celle de TH1 alors que la
température a 260 cm est légerement inférieure (137 °C). En effet, lorsque le taux de
remplissage augmente, le volume de matiere a chauffer augmente plus fortement que la
surface de contact du lit avec la paroi. Ainsi, a temps de séjour égaux, un fort taux de

remplissage limite la vitesse de montée en température.
11.4.2. Sélection du coefficient d’échange paroi-lit

Les coefficients d’échange paroi-lit présentés lors de I'état de I’art ont été testés tour a tour
dans le modeéle. La température de la charge calculée est comparée aux valeurs
expérimentales Figure 54. |l apparait que la température calculée est bien supérieure a la
température mesurée lorsque les modeéles proposés par Wes ou par Lehmberg sont utilisés.

Ces modeles surestiment donc nettement le coefficient d’échange.

Le coefficient proposé par Li et al. [170], prenant en compte une couche de gaz entre le lit de
particules et la paroi, intégre un paramétre adimensionnel y qui correspond a I'épaisseur de
cette couche. Leurs travaux concluent a une valeur optimale de 0,10 pour y. Cette valeur a
été établie pour leurs matériaux d’étude (sable et soude) ayant un diametre de particules d,,
compris entre 157,5 et 1038 um. Lorsque cette valeur est utilisée dans le cas des plaquettes
de bois, I'estimation de la température montre peu de différence avec les résultats des

corrélations précédentes (Figure 54).

Cependant, Li et al. ont également investigué I'influence du diamétre des particules sur y par

ajustement modele/expérience. Les résultats obtenus sont représentés Figure 55.
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Figure 55 : Représentation graphique de I'influence du diamétre des particules sur le coefficient x
(valeurs expérimentales tirées de [170]).

Afin d’adapter le modele aux plaquettes de bois, la relation entre y et d,, a été modélisée par

un polynéme du second degré :
X =159.107"d,* — 7,58.10~%d,, + 1,05.107* Equation 70

Considérant un diameétre moyen des plaquettes de bois de 2 mm (épaisseur moyenne des
plaquettes), la valeur de y est alors 0,59. Les résultats du modele de transferts en four
tournant utilisant cette valeur sont également présentés Figure 54, et montrent une réelle

amélioration sur la prédiction de la température.

L’écart modele/expérience le plus important est observé dans le cas de I'essai TH1. A 200 cm
de I'entrée, 17 °C séparent les valeurs prédite et mesurée. Cet écart est réduit a 6 °C pour le
point a 260 cm et est maximal (24 °C) a la sortie des zones de chauffe. Le refroidissement est
également mal représenté pour I'essai TH2. La raison de cette divergence a été évoquée
précédemment, et provient vraisemblablement de la mauvaise connaissance de |Ia
température de coquille aux extrémités du four. Enfin, pour I'essai TH3, |la prédiction est

parfaitement en accord avec les mesures expérimentales.

Le coefficient d’échange paroi-lit proposé par Li et al. (avec y = 0,59) sera donc utilisé dans la
suite de ces travaux car il est le plus approprié pour représenter la réalité expérimentale. Ce

coefficient (hf)s) vaut alors environ 30 W.m2.K™.
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11.4.3. Résultats du modele de transferts thermiques

La Figure 56 présente les résultats du modele pour les différentes phases.

e Paroi Solide

Gaz Coquille TH3
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Figure 56 : Profils de température des différentes phases calculés par le modéle de transferts thermiques
pour I'essai TH3.

Pour cet essai, la température du gaz est trés proche de celle du solide. La température de
paroi augmente légérement avant I'entrée dans la premiéere zone d’isolant, ce qui est d{ au
phénoméne de conduction axiale interne a la paroi. La chauffe de la paroi est ensuite
principalement réalisée dans la zone isolée et son refroidissement est trés rapide en sortie
du four ou la température devient inférieure a celles du solide et du gaz. Il est a noter
gu’aucune phase n’atteint la température de la coquille. Les tendances semblent réalistes
mais l'instrumentation du four ne permet pas la validation de I'ensemble des valeurs
calculées par le modéle.

Les contributions des différents modes d’échange thermique sont représentées Figure 57.
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Figure 57 : Puissances thermiques échangées avec le lit de particules le long du four pour I'essai TH3.
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Les transferts paroi-lit constituent bien le principal mode de transfert de chaleur entre 77 et
327 cm. Cependant, I'apport de chaleur par rayonnement n’est pas négligeable, méme si la
température est ici faible (inférieure a 160 °C). Enfin, étant donné le faible débit de gaz de
balayage (et sa température proche de celle du solide), la convection a une contribution
qguasiment nulle. En sortie des zones de chauffe, le solide a une température plus élevée que

le gaz et la paroi : il cede donc de la chaleur.

A des fins de comparaison, le modéle thermique a été utilisé pour simuler un essai
présentant les mémes conditions d’écoulement que I'essai TH3 mais avec une température
de consigne de 280 °C. Le bois est toujours considéré inerte. Le profil de température et la

répartition des modes de transfert obtenus sont présentés Figure 58.
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Figure 58 : a) Profils de température des différentes phases et b) puissances thermiques échangées avec le lit de
particules, calculés par le modéle lors d’une simulation avec une température de consigne de 280 °C.
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L'allure du profil de température de la phase solide est similaire a celle obtenue pour I'essai
TH3. L’écart entre les températures de la phase solide et de la phase gaz est légérement plus
important, ce qui entraine une faible augmentation de la puissance échangée par
convection. La encore, les températures n’atteignent jamais la consigne. Il faut noter que le
terme de rayonnement prend une place plus importante dans les transferts, ce qui est

cohérent avec 'augmentation de la température.

Afin de simplifier la comparaison entre ces deux essais, la puissance thermique totale
apportée a la charge sur I'’ensemble des zones de chauffe a été calculée par intégration des

courbes précédentes. La répartition des trois modes de transferts peut alors étre calculée :

H Contact paroi-lit ® Convection ®Rayonnement

0,9

b)

Figure 59 : Répartition (en %) de la puissance totale apportée aux plaquettes de bois.
a) conditions de I’essai TH3 et b) simulation a 280 °C.

La part de la convection, bien que doublée entre les simulations a 160 et 280 °C, reste
négligeable. Par contre, la contribution du rayonnement augmente significativement jusqu’a

représenter plus d’un tiers de I'apport d’énergie lors du traitement a 280 °C.
IL.5. Conclusions modele de transferts thermiques

Les différents types de transferts thermiques impliqués dans la chauffe de la charge du four
tournant pilote ont été modélisés par des relations issues de la littérature. Des essais de
chauffe de biomasse séche a basse température ont permis lI'acquisition de données
expérimentales qui ont servi de base a la sélection d'un coefficient d’échange paroi-lit
adapté aux plaquettes de bois. La température du lit de plaguettes de bois calculée par le
modele est alors en accord avec les mesures disponibles. Les températures de la paroi et du
gaz sont également prédites par le modele mais n’ont pu étre validées expérimentalement.
L’étude de la contribution des différents modes de transferts a mis en évidence que le
rayonnement représente un apport de chaleur conséquent alors que la convection reste
négligeable.
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I11. Modélisation du séchage de la biomasse

Le séchage de la biomasse est un processus endothermique. Sa prise en compte est donc
indispensable afin d’éviter une surestimation de la montée en température de la matiere
seche. Industriellement, une étape de pré-séchage est réalisée avant l'introduction de la
matiére dans le réacteur de torréfaction [180]. La faible humidité de la biomasse étudiée ici
(environ 12 %) est donc représentative de I’humidité en entrée d’un réacteur de torréfaction
industriel. Dans la littérature, des approches de modélisation du séchage en four tournant
ont précédemment été développées [181-183]. S'il existe des maniéres simples de mettre
en équation un tel procédé, la détermination des cinétiques de séchage du produit est plus

complexe [184-188]. Ces deux aspects vont ici étre traités successivement.

II1.1. Mise en équation du séchage et intégration au modele de four

tournant

La modélisation du séchage fait appel a des équations de conservation de la matiére et de
I’énergie. Ces bilans doivent étre réalisés simultanément sur la phase solide et sur la phase

gaz.

L’évolution de la teneur en eau du solide X (en kgeau/K8bois sec) 1€ long du four peut étre

décrite par I'Equation 71.

dXx

Sqz —Ry, Equation 71

Avec R,, la vitesse de séchage (en kgeau/kgbois sec/S). La résolution de cette équation nécessite

la connaissance de I'expression de R, et de la teneur en eau du bois brut en entrée.
L’évolution de la teneur en eau du gaz Y (en kgeau/kEgaz sec) €St calculée suivant I’Equation 72.

A § :
Mgy, P PsSsRw Equation 72
OU M, est le débit massique de gaz sec (en kg/s), p, la masse volumique du bois sec et S

la section de passage du solide.

L’équation de conservation de I'énergie de la phase solide (Equation 49) est ensuite
modifiée afin de tenir compte de la montée en température simultanée de la biomasse
seche et de I'eau qu’elle contient, mais également de I'énergie nécessaire a I'évaporation de

I'eau :
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dT, . d°Ts = @ .
ps(Cps + XCp eau)Vs o As oz + o LyR,,Ps Equation 73
S

Cp,eau €t Ly, sont respectivement la capacité thermique et la chaleur latente de vaporisation
de I'eau. L’humidité de la biomasse étant inférieure au point de saturation des fibres, la
chaleur latente de vaporisation de I'eau devrait étre additionnée d’une chaleur nette
isostérique de sorption. En I'absence de données dans la littérature sur la biomasse utilisée
ici, la chaleur de désorption sera négligée dans la suite de ce travail. La chaleur latente de
vaporisation (en kJ/kg) est calculée suivant I’Equation 74 qui traduit sa diminution lors d’une

augmentation de la température.

L, = 2968,7 — 1,1986.T — 0,0019. T? T € [273 —433K] Equation 74
L'eau est supposée s’évaporer a la température du lit de plaguettes de bois. La vapeur est
ensuite mise a la température du gaz, ce qui est représenté par un terme
Cp’vaprpsj—;(Ts — Tg). Ce terme intervient dans I’équation de conservation de I'énergie de

la phase gaz (Equation 75) qui tient compte de la montée en température simultanée du gaz

de balayage et de la vapeur d’eau :

dT, &, Ss , .
pg(Cplg + ch,vap)vg E = .Q_g + Cp,vaprps S_g (Ts — Tg) Equation 75

Cp,vap €St la capacité thermique de la vapeur d’eau.

Toutes ces équations nécessitent I’estimation de la vitesse de séchage R,,,.
II1.2. La méthode des courbes caractéristiques

II1.2.1. Présentation de la méthode

Les phénomenes de séchage sont complexes et leur modélisation nécessite la connaissance
de données difficiles a évaluer. C'est pourquoi une démarche empirique a été établie afin de
déterminer les cinétiques de séchage a partir d’'un nombre limité d’expériences. Cette

approche a été développée pour la premiére fois par Van Meel en 1958 [189].

Les expériences doivent étre réalisées afin de couvrir un large domaine de conditions
opératoires (classiquement vitesse, température et humidité de I'air dans le cas de séchage
convectif). Ces expériences permettent I'acquisition de cinétiques de séchage : évolution de

la teneur en eau du solide X au cours du temps t. De ces cinétiques peuvent étre déduites

131



Chapitre 3 : Modélisation de la torréfaction en four tournant : validation des sous-modeles

les courbes de séchage du matériau : évolution de la vitesse de séchage R,, en fonction de la
teneur en eau du produit. A titre d’exemple, la Figure 60a présente une courbe de séchage

pour un matériau modéle (non déformable a surface constante).

]
=

— 1+

Phase |

Phase Il

Rw (kgeau/kgmati‘ere séche/s)
Ry, ()

a) X (kgeau/kgmatiére séche) b) Xr (-)

Figure 60 : Représentations schématiques a) d’une courbe de séchage et
b) d’une courbe caractéristique.

Deux phases distinctes peuvent étre identifiées :

e Phase | : la teneur en eau est supérieure a la teneur en eau critique X.,-. Lors de cette
phase, la surface du produit est saturée en eau ce qui implique que les transferts de
I’eau a l'intérieur du matériau ne sont pas limitants. La vitesse de séchage est alors
constante et notée R, ;.

e Phase Il : lorsque la teneur en eau devient inférieure a la teneur en eau critique, les
transferts internes deviennent limitants ce qui provoque une diminution progressive
de la vitesse de séchage. Cette évolution n’est pas nécessairement linéaire comme
représenté Figure 60a. La vitesse de séchage devient nulle lorsque la teneur en eau

d’équilibre X¢, est atteinte.

La méthode des courbes caractéristiques propose ensuite d’exprimer la vitesse de séchage
réduite R,, - en fonction de la teneur en eau réduite X,.. Ces termes sont définis Equation 76

et Equation 77.

Ryr = R""/ Equation 76
w,l
X X —Xsq P
= Equation 77
' Xcr Xéq
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Ceci permet l'obtention d’'une courbe caractéristique normalisée, comme présenté
Figure 60b. Cette courbe est caractéristique du matériau étudié et indépendante des
conditions opératoires. L'utilisation de cette courbe doit cependant étre réalisée en

respectant des critéres de similitude avec les expériences qui ont permis son élaboration.
II1.2.2. Protocole de détermination des cinétiques de séchage

Afin d’étre compatibles avec I'unité pilote, les cinétiques de séchage doivent étre établies
dans des conditions similaires. Cependant, aucune unité batch disponible au laboratoire ne
permettait de reproduire simultanément I'apport de chaleur par une paroi chaude et le
brassage de la charge en réalisant les pesées nécessaires a la détermination de I'lhumidité. Il

a donc été décidé de réaliser directement cette étude dans le four tournant.

Pour ce faire, une canne de prélévement a été concue. Un tube en aluminium de 4 m de long
a été gradué et équipé a son extrémité d’une boite métallique de dimensions 4,5 x 5,5 x
10,5 cm (profondeur x largeur x longueur). Lors des essais de séchage, la bride qui ferme
hermétiquement I'extrémité du four est remplacée par une plague facilement amovible.
Pour effectuer un prélévement, cette plaque est retirée et la canne de prélévement est
insérée dans le cylindre. Les graduations de la canne sont utilisées pour placer la boite de
préléevement a la position souhaitée et un mouvement de rotation de la canne permet de
prélever une partie du lit. La canne est alors retirée rapidement et le prélevement est réparti
dans des pots étanches de masses connues. Apres refroidissement, ces pots sont pesés puis
placés a I'’étuve a 105 °C. Une derniére pesée aprées stabilisation de leur masse permet le

calcul de la teneur en eau de I’échantillon au moment du prélevement.

L'inconvénient de cette méthode est que le support des thermocouples permettant
habituellement la mesure de la température de la charge a été supprimé. Pendant les essais
de séchage, aucune mesure de température du lit n’est donc possible. Par conséquent, les
paramétres d’influence retenus sont la température de consigne de la coquille chauffante, le
débit de balayage d’azote et le taux de remplissage. Les parametres de I'ensemble des essais

sont résumés dans le Tableau 17.
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Tableau 17 : Paramétres des essais de séchage en four tournant.

Essai SEC1 SEC2 SEC3 SEC4 SEC5 SEC6 SEC7 SEC8
Tem'?fé)at"'e 140 160 160 160 250 250 250 250
Débit azote
(nglh) 1,9 1,9 3,2 6,2 0,8 3,2 0,8 0,8
Temps de
séjour 32,7 32,7 32,7 32,7 32,7 32,7 54,4 55,9
(min)
Taux de
remplissage 5,2 5,2 5,2 5,2 5,2 5,2 13,0 18,1
(%)

Afin d’éviter I'apparition de réactions de dégradation thermique, les essais ont dans un
premier temps été réalisés a des températures inférieures a 160 °C (essais SEC1 a SEC4). Ceci
semblait d’autant plus important que ces essais nécessitent I'ouverture du four ce qui peut
s’avérer dangereux si des matiéres volatiles sont produites. Par la suite, des essais ont tout
de méme été réalisés a 250 °C pour obtenir des données plus facilement extrapolables aux
températures de torréfaction (essais SEC5 a SEC8). Lors de ces essais, seules les deux
premieres zones de chauffe ont pour consigne 250 °C. La consigne de la troisieme zone est
de 150 °C et celle des deux derniéres zones de 100 °C. La encore, |'objectif est d’éviter la
dégradation du bois sec. Pour s’assurer que le séchage soit réalisé dans les deux premieres
zones, le temps de séjour de la biomasse lors des essais SEC7 et SEC8 est plus élevé que lors

des autres essais.

Pour chaque essai, une fois le régime permanent atteint, 4 prélevements sont réalisés a
différentes positions du four. Chaque prélévement est réparti dans 3 pots afin d’évaluer
I'incertitude liée a I'échantillonnage. Cette incertitude est inférieure a 0,01 kgeau/KEhois sec
pour I'ensemble des essais. Les prélevements pouvant perturber légérement le procédé
(entrée d’air + prélevements dans le lit), deux séries de 4 prélevements sont séparées par

une période de re-stabilisation des températures (30 a 60 min).

II1.2.3. Résultats expérimentaux et détermination de la courbe

caractéristique

Les prélévements ont été réalisés sur I'ensemble des zones de chauffe. Les résultats de

profils d’humidité le long du four sont présentés Figure 61.
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Figure 61 : Profils d’humidité mesurés le long du four pour 'ensemble des essais.
Il apparait que la teneur en eau de la biomasse a I'entrée des zones de chauffe varie suivant
les essais et qu’elle est supérieure a la teneur en eau de la biomasse brute
(0,12 kgeau/KEhois sec) dans de nombreux cas. La teneur en eau initiale augmente quand la
température ou le débit d’azote diminuent et quand le taux de remplissage augmente. Cette
observation est une conséquence de phénomenes de recondensation de I'eau évaporée. En
effet, les débits de gaz utilisés ne sont pas suffisants pour éviter la formation de
mouvements de convection qui transportent le gaz chaud vers les zones froides (ici I'entrée)

ou la vapeur d’eau condense.

Connaissant le profil de chargement lors des essais, la vitesse axiale du lit peut étre calculée
a chaque position de prélevement. Cette vitesse permet ensuite de calculer le temps passé

dans la zone chauffée. Les cinétiques de séchage ainsi calculées sont présentées Figure 62.

SEC1 & SEC2 SEC3 [SEC4  XSEC5 +SEC6 —SEC7  X<SEC8

0,2
- 0,16 |- X
s % X
S o
B ’
:ED 0,08 [ = o X
x x H= x
L o -
0,04 + ﬁ - X
0 |+ ¥ X T2 | @ 1 =Ffﬂ 1 E 1 X 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Temps (s)

Figure 62 : Cinétiques de séchage déterminées pour les différents essais.
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Ces courbes ont été modélisées dans un premier temps par des polynémes du second degré.

En dérivant ces polynémes, il est possible de calculer la vitesse de séchage en chaque point.

La Figure 63 présente |’évolution de ces vitesses de séchage avec la teneur en eau.
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Figure 63 : Evolution de la vitesse de séchage avec la teneur en eau.

Comme attendu, il n’existe pas de phase | ol la vitesse de séchage est constante. Ceci
s’explique par la faible humidité initiale de la biomasse utilisée. Il faut également noter que
les essais SEC5 et SEC6 montrent des vitesses de séchage 2 a 3 fois plus importantes que les
autres. Ces essais ont été menés a 250 °C avec un faible taux de remplissage (5,2 %) et des
débits d’azote respectivement de 0,8 et 3,2 Nm?3/h. Ce débit d’azote affecte peu la vitesse de
séchage pour une teneur en eau donnée. A la méme température, mais pour des taux de
remplissages plus importants (13,0 et 18,1 %), les essais SEC7 et SEC8 présentent des
vitesses de séchage beaucoup plus faibles. Ceci est di a une saturation plus rapide du gaz
étant donné les quantités d’eau plus importantes a évaporer. Cette saturation est confirmée
par la forte teneur en eau en entrée des zones de chauffe pour ces deux essais (voir
Figure 61). Les vitesses de séchage lors des autres essais, menés a des températures plus

faibles et avec divers débits de gaz, sont similaires a celles des essais SEC7 et SECS.

Connaissant la vitesse de séchage a chaque instant, il est désormais possible de calculer la
vitesse de séchage réduite. En I'absence de phase |, les données sont adimensionnées par la
vitesse de séchage initiale R, ;; comme dans la référence [190]. De méme, pour calculer la
teneur en eau réduite, la teneur en eau critique est prise égale a celle constatée en entrée

des zones de chauffe. La teneur en eau a I’'équilibre est quant a elle supposée égale a 0.
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Aprés calcul des termes réduits, il est possible de représenter graphiquement Ia

caractéristique de séchage des plaquettes de bois dans le four tournant pilote.

SEC1 & SEC2 SEC3 SEC4 SEC5  +SEC6 SEC7 X SEC8
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Figure 64 : Courbe caractéristique du séchage des plaquettes de bois.
Comme attendu, toutes les courbes se superposent. La rupture de pente pour X, = 0,1 est
caractéristique de la difficulté a évaporer I’eau fortement liée aux fibres de la biomasse. Par
simplicité, il a été décidé de représenter cette courbe par deux droites. L’équation de ces

droites est donnée Equation 78.

{Rw,r = aX; pour X, < Xr,rupture

Equation 78
Rw,r =bX, +c pour X, > Xr,rupture q

La rupture de pente intervient a la teneur en eau réduite X, ;yppyre qui verifie I’Equation 79.

C

—_— Equation 79
a—b

Xr,rupture =

Les coefficients a, b et c ont été déterminés par ajustement pour minimiser I'écart
modele/expérience. Les valeurs obtenues sont a=4,339, b=0,650 et ¢=0,362 ce qui méne a

Xy rupture=0,098. La courbe obtenue est représentée en bleu sur la Figure 64.

Pour X, < X d’autres lois de comportement auraient pu étre utilisées mais il semble

r,rupture
difficile de représenter correctement I'ensemble des données expérimentales. De plus, cette
partie de la courbe correspond a des humidités trés faibles qui n’auront que peu d’influence

sur les résultats du modele final.

A ce stade, la vitesse de séchage n’est pas encore reliée aux parameétres opératoires des

essais. Par définition, celle-ci sera calculée de la maniére suivante :
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Ry = Ryr X Ry 1 = Ryyr X Ryyini Equation 80

La vitesse initiale Ry, ;,; est corrélée aux paramétres opératoires suivant I'Equation 81.
Ru,ini = Qinj X Tcoqlsini X QV,NZYini x H®mi Equation 81

Ou T¢yq est la température de consigne en °C, Qsz le débit d’azote en Nm>/h et H le taux

de remplissage moyen en %. Les constantes de cette équation, déterminées par

minimisation de I’écart modele/expérience, sont regroupées dans le Tableau 18.

Tableau 18 : Constantes de I'Equation 81.

Aini Bini Yini Sini
6,673.10° 1,924 -9,248.10° -8,513.10"

La faible valeur de y;,,; démontre que le débit de gaz n’a que peu d’influence sur la vitesse
initiale de séchage. Cependant, ce débit impacte fortement l'intensité des phénomeénes de
recondensation. Les parameétres les plus importants sont donc la température de traitement

et le taux de remplissage.

La Figure 65 compare les valeurs de vitesses initiales prédites aux valeurs mesurées

expérimentalement.
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Figure 65 : Evaluation de 'adéquation modéle/expérience pour la vitesse initiale de
séchage (les traits pointillés représentent une déviation de 10 %).

L’écart modeéle/expérience est inférieur a 10 % pour tous les essais. La vitesse initiale de
séchage sera donc calculée efficacement pour les paramétres opératoires situés dans les

gammes de variation étudiées.
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[11.2.4. Résultats du modele

Connaissant la vitesse de séchage a chaque instant, le modéle peut calculer les profils de
teneur en eau et les profils de température des différentes phases le long du four. Deux
exemples sont proposés Figure 66 : I'exemple a) correspond a un essai de séchage a basse
température (SEC2) et I'exemple b) a un essai a 250 °C plus représentatif des températures

de torréfaction (SEC5).
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Figure 66 : Profils de température et de teneur en eau calculés par le modele et teneur en eau mesurée
expérimentalement lors des essais a) SEC2 et b) SEC5.

Le premier constat est que la résolution numérique permet de décrire parfaitement le profil
de teneur en eau le long du four, quelle que soit la température de traitement. Le profil de
température de la phase solide est affecté par le séchage pris en compte a partir de I'entrée
des zones de chauffe. Afin de comprendre I'allure de ces profils, la Figure 67 présente le
bilan des puissances recue par le lit de plaquettes et utilisée pour le séchage lors de Ia

simulation de I'essai SEC5.

139



Chapitre 3 : Modélisation de la torréfaction en four tournant : validation des sous-modeles

Regue par le solide Consommeée pour le séchage
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Figure 67 : Puissances regue par le solide et consommée par le séchage, calculées par le modéle
lors de la simulation de I’essai SEC5.

A l'entrée des zones de chauffe, la puissance nécessaire au séchage est légerement
supérieure a la puissance apportée au lit de plaquettes. La puissance consommée pour le
séchage ne pouvant étre utilisée pour chauffer la charge, un tel bilan énergétique mene
nécessairement a une diminution de la température de la charge solide. Ces tendances sont
probablement le résultat de I'accumulation des incertitudes lors de |'assemblage des

différents sous-modeles.

Néanmoins, en I'absence d’un dispositif plus fiable pour I'évaluation des transferts couplés
de chaleur et de matiére lors du séchage en four tournant, ce modéle sera conservé. Cela
met en effet en évidence la forte influence du séchage lors du traitement de la biomasse, y
conserver le modeéle de séchage actuel plutét que de négliger I'influence de cette étape sur

la montée en température du produit.
II1.3. Conclusions modele de séchage

Un systéme de prélévement des plaquettes de bois lors du séchage dans le four tournant
pilote a été développé et a permis [l'acquisition de données indispensables a
I'implémentation d’un modeéle de séchage. Ce modele, basé sur la méthode de la courbe
caractéristique de séchage, représente parfaitement I’évolution de la teneur en eau
observée expérimentalement le long du four. Il est simple a mettre en ceuvre et permettra

ici de minimiser les incertitudes sur le bilan énergétique du traitement thermique.
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Les limites de ce modele ont cependant été identifiées. Tout d’abord, la méthode des
courbes caractéristiques est empirique et donc difficlement extrapolable a d’autres
biomasses. De plus, I'absence de relevés de température dans le lit lors des essais de
séchage a nécessité I'emploi de la température de consigne comme température de
référence. Cette démarche est acceptable en premiére approche mais devra faire I'objet

d’une révision pour I'application a une autre configuration de four tournant.

Par ailleurs, des phénomenes de recondensation ont été mis en évidence pour de faibles
débits de balayage et/ou de forts taux de remplissage. Sous sa forme actuelle, le modéle a
une dimension ne permet pas la prise en compte de ces phénomenes qui seront donc
négligés par la suite. Une autre possibilité aurait été de considérer que la biomasse entre
dans le procédé a la teneur en eau constatée expérimentalement en entrée des zones de
chauffe. Cependant, cela impliquerait de prendre en compte |'énergie nécessaire a la
chauffe de ce surplus d’eau fictif, ce qui n’est pas cohérent. Enfin, le bilan énergétique d’une

évaporation-recondensation étant quasiment nul, les effets de la recondensation

n’impactent pas nécessairement de maniére conséquente le bilan global sur le procédé.
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IV.Modélisation des cinétiques de torréfaction

Le modele de torréfaction en four tournant a pour objectif de prédire la perte de masse des
plaquettes de bois au cours du traitement ce qui rend nécessaire I'évaluation des cinétiques
de décomposition thermique du matériau. Pour cela, des expériences de torréfaction en
thermo-balance ont été réalisées et les résultats obtenus ont permis I'identification des

constantes cinétiques du modeéle de Di-Blasi & Lanzetta présenté dans I'état de Iart.
IV.1. Etude thermogravimétrique

L’objectif de I'’étude thermogravimétrique est d’évaluer I'impact de la température et de la

durée de torréfaction sur la perte de masse d’un échantillon.
IV.1.1. Matériel et méthode utilisés

Le matériau utilisé pour cette étude est constitué de plaquettes séchées en étuve a 105 °C

puis broyées finement a I'aide d’un cryobroyeur.

La thermo-balance (ou ATG) utilisée est une TG-ATD 92 (Setaram®, Caluire, France). Une
masse de 30,6 + 1,0 mg (pesée a 0,01 mg prés) de bois est introduite dans un creuset en
platine. Ce creuset est placé dans I’ATG qui, une fois fermée, est balayée avec de I'azote (2
NL/h) pour maintenir une atmosphére inerte et évacuer les matieres volatiles. Un profil de
température, présenté Figure 68, est alors imposé a I’échantillon et I’évolution de la masse

du creuset est mesurée.
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Figure 68 : Profil de température appliqué a la biomasse lors des essais en ATG.

142



Chapitre 3 : Modélisation de la torréfaction en four tournant : validation des sous-modeles

Apreés stabilisation a 30 °C, la température augmente jusqu’a 105 °C. Un palier de 30 min a

cette température permet I'évaporation de I'humidité résiduelle de la biomasse. Une

nouvelle rampe de température est alors appliquée jusqu’a la température de torréfaction

Tior- A cette température, un nouveau palier est réalisé pendant 120 min. Pour finir,

I’échantillon est porté a 600 °C avant d’étre ramené a température ambiante.

Les parametres de I'ensemble des essais sont rassemblés dans le Tableau 19.

Tableau 19 : Paramétres des essais ATG.

Essai CIN1 CIN2 CIN3 CIN4 CINS CING CIN7
Tempe;fé;"e Teor 250 250 270 270 290 290 310
Vitesse de chauffe
1
(oC/rmin) 5 5 5 5 5 5 5
Masse initiale
me) 30,62 29,05 9,55 31,45 30,19 31,84 31,84

Quatre températures T;,,- ont été étudiées afin de couvrir le domaine de la torréfaction. Les

essais CIN1 et CIN2, réalisés dans des conditions identiques, seront utilisés pour évaluer la

répétabilité. Les essais CIN3 et CIN4 permettront I’étude de l'influence de la masse initiale,

et les essais CIN5 et CIN6 I'effet de la vitesse de chauffe. Pour chaque essai, un blanc (sans

échantillon) a été réalisé pour prendre en compte l'influence de la montée en température

de l'installation sur la masse mesurée. Les valeurs présentées sont les valeurs corrigées.

Le résultat brut obtenu pour I'essai CIN3 est présenté Figure 69.
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Figure 69 : Evolution de la température de I'échantillon et du rendement massique au cours de "essai CIN3.
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Le séchage semble achevé a la fin de la premiére montée en température (zone 1);
I’évolution du rendement massique est trés limitée lors du palier a 105 °C (zone 2). Le
rendement massique a la fin de ce palier est appelé Mg cpqge €6 vaut en moyenne
91,3+0,4 % sur I'ensemble des essais. La perte de masse due a la dégradation thermique
commence ensuite dans la zone 3 mais ne devient significative que lorsque la température
atteint environ 200 °C. La dégradation se poursuit dans la zone 4 et la perte de masse est
encore significative a la fin des 120 min de palier. La zone 5 correspond a une phase de
pyrolyse de la biomasse torréfiée ; la perte de masse a lieu principalement au cours de la

montée en température.

Pour I'étude des cinétiques de torréfaction, seules les zones 1 a 4 sont conservées. Le

rendement massique sur sec 77 (en %) est calculé suivant I’Equation 82.

n=100% pour les zones 1 et 2

= ot 100 pour les zones 3 et 4 Equation 82

nséchage
OU Nprue €St le rendement sur base humide mesuré expérimentalement (en %).
IV.1.2.  Résultats expérimentaux

Les résultats des essais CIN1, CIN2, CIN3 et CIN4 sont représentés Figure 70.
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Figure 70 : Evaluation de la répétabilité des expériences et validation du régime cinétique.

Les deux échantillons traités a 250 °C (CIN1 et CIN2) présentent en fin de palier une
différence de rendement de 2 %, ce qui correspond a une incertitude relative de 2,5 %. La

répétabilité des essais est donc bonne.
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Pour les deux essais a 270 °C (CIN3 et CIN4), les rendements different seulement de 0,7 % en
fin de palier, soit une erreur relative de 1 %. La masse initialement introduite dans le creuset
(9,55 et 31,45 mg pour les essais CIN3 et CIN4 respectivement) n’a donc pas d’influence
significative sur les courbes de perte de masse. Il peut en étre conclu que les transferts de
chaleur et de masse au sein de la matiére contenue dans le creuset ne sont pas limitants. Les
courbes obtenues correspondent donc bien a une évolution de la matiére en régime

chimique intrinseque.

Les résultats des autres essais sont regroupés Figure 71.

100 oo m—— g = =
—_ \ A
S \ .
o 80 f "\ \
o \s~ \
2 ~~‘~ \\
7] -~~\.~
() ~--~--
_5‘ 60 \\\\ ---~-~
a 250 °C - CIN1 SSee
£ ~~e
= 07 270 °C- CIN4 Rt T
£ 290 °C- CIN5
()
T 20 | === 290°C-CIN6
()]
e« = ===310°C-CIN7
O 1 1 1 1 1 1 1 1 1 J
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

Temps (min)

Figure 71 : Evolution du rendement massique sur sec lors de la torréfaction a différentes températures
et avec différentes vitesses de chauffe.

La perte de masse pendant la montée en température est identique pour tous les
échantillons. La vitesse de perte de masse diminue ensuite une fois les paliers de
température atteints. Aucun échantillon n’a achevé sa dégradation en fin de palier et il
apparait que pour les échantillons traités a 250, 270 et 290 °C, la vitesse de dégradation en

fin de palier augmente avec la température de traitement.

Le décalage entre les essais CIN5 et CING est d( a la vitesse de montée en température qui
modifie le temps nécessaire pour atteindre le palier. La cinétique est peu affectée par cette

différence et les rendements en fin de palier sont sensiblement identiques.

L’échantillon traité a 310 °C montre un comportement plus singulier. Alors que les courbes
obtenues lors des autres essais présentaient un seul point d’inflexion (en début de palier), la

courbe de I'essai CIN7 en présente deux : un en début de palier et I'autre environ 1 h plus
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tard. Ce comportement différent tend a prouver que pour les plus hautes températures de
torréfaction, de nouvelles réactions apparaissent. De plus, la dégradation étant plus
importante que lors des autres essais, la vitesse de perte de masse en fin de palier est quasi-

nulle car la plupart des matieres volatiles ont été extraites.
IV.2. Ajustement des parametres du modele de Di Blasi & Lanzetta

Différents comportements ont donc été observés lors des essais de torréfaction en thermo-
balance. L'objectif est désormais de mettre en équations les cinétiques de perte de masse
afin de représenter au mieux les résultats expérimentaux. Lors de I'état de I'art, le modele
de Di Blasi & Lanzetta était apparu comme I'un des plus adaptés, de par sa simplicité et la
qualité des résultats obtenus. Il a donc été décidé d’adapter ce modele au bois de hétre
étudié ici.

IV.2.1. Mise en équation et méthode d’ajustement

Pour rappel, le modele de Di Blasi et Lanzetta est présenté Figure 72.

Vi Vv,
Ak"/ i > k\’/ e >C

Figure 72 : Schéma cinétique de Di Blasi & Lanzetta.

Lors de la premiere étape, la biomasse brute A est décomposée en solide intermédiaire B et
en matieres volatiles V;. Le solide B est transformé en solide C et en matiéres volatiles V, lors
de la deuxieme étape. L'évolution de la masse des différents composés est régie par le

systéme d’équations différentielles du premier ordre présenté Equation 83.

dmA

—2=_Km

de —k

ar - Kema — Kpmg

dmy, p .
e ky;my Equation 83

dm¢ K

— =Kkcm

dmy,

gt - Kvemg

Avec m; la masse du composé i et K; et K, les constantes définies Equation 84.

K; =k k .
{ 1 v+ kg Equation 84

KZ = kvz +kc
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Les constantes de vitesse ky, kg, ky, et k¢ suivent une loi d’Arrhenius ce qui implique que
8 parametres cinétiques (4 facteurs pré-exponentiels et 4 énergies d’activation) doivent étre
déterminés. Afin de mener a bien cette détermination, une démarche en deux temps, dont

le concept est présenté Figure 73, a été choisie.

Domaine isotherme
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I Systéme Optimisation des |
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_________________________________ ~
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I différentielles Optimisation des parametres sur courbes DTG |
]

Essai complet

Figure 73 : Démarche adoptée pour la détermination des paramétres cinétiques.

Les parametres sont dans un premier temps identifiés dans le domaine isotherme. En effet,
lorsque la température ne varie pas, il est possible de résoudre le systeme présenté

précédemment de maniere analytique. Il prend alors la forme suivante :

my (t) = mye Kat
mg(t) = % (e~Ket — g=Kit)

g ®= kvé—;mo (1= ™89 Equation 85
me(t) = % (K, — K, — Kje Kt + K e7Kat)

(mv2(0 = %(Kl — Ky — Kye et 4 KyeKit)

Ou m, est la masse initiale de solide. Le rendement massique est alors calculé a partir de la

somme des masses des pseudo-composés solides A, Bet C:

_ mu(t) + mg(t) + me(t)
= ~

n(®

Equation 86

Les parametres cinétiques sont déterminés pour minimiser I'écart entre le rendement
massique expérimental et le rendement calculé sur I'ensemble des essais. Les résultats,
présentés Tableau 20, sont alors utilisés comme valeurs d’initialisation pour une autre
identification. Celle-ci prend en compte la totalité des essais, montées en température

comprises. Deux types d’identification ont été testés lors de cette étape :
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e L'un basé sur la minimisation de I'écart entre les rendements expérimentaux et
calculés (courbes ATG),
e L'autre basé sur la minimisation de I'écart entre les dérivées de perte de masse

expérimentales et calculées (courbes DTG).

Dans les deux cas, une stratégie de reparamétrisation a été appliquée. En effet, le rapport
Ay/E, est souvent supérieur a 1000, ce qui pose des problémes numériques lors de la
détermination simultanée de ces deux parametres. La reparamétrisation proposée par
Reverte [191] permet de pallier cette difficulté. A, et E, sont respectivement le facteur pré-

exponentiel et I’énergie d’activation reparamétrés suivant I’Equation 87.

Ar =In(A)
E, Equation 87
E, =
Rgp

Les constantes de vitesse sont alors calculées de la maniére suivante :

—E .
k = exp(A,).exp ( T r) Equation 88

Par la suite, seules les valeurs « réelles » de A, et E, seront présentées.
IV.2.2. Résultats de I'ajustement

Les parametres déterminés lors des trois séries d’identifications paramétriques sont

rassemblés dans le Tableau 20.

Tableau 20 : Paramétres cinétiques obtenus lors des trois identifications paramétriques.

Identification Constante kv kg kyz ke
Sur domaine Ao (s 2,22.10° 1,20.10° 1,38.10° 1,09
isotherme E, (k).mol™) 104 124 132 43
Sur résultats Ao (s 2,76.10° 1,55.10° 2,04.10° 1,15

ATG E, (k).mol™) 103 123 132 43
Sur résultats Ao (s 3,23.10° 6,23.10° 8,93.10 1,05
DTG E, (k).mol™) 104 123 129 41

Pour simplifier I'analyse de ces résultats, les constantes de vitesse ont été tracées sur le

graphique d’Arrhenius Figure 74.
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Figure 74 : Graphique d’Arrhenius pour les quatre constantes de vitesse dans le domaine 250-310 °C
pour les trois identifications.

Pour chaque constante de vitesse, les droites correspondant aux trois identifications sont
qguasiment paralléles ce qui traduit que les énergies d’activation sont trés proches. Les
principales différences résident donc dans les valeurs des facteurs pré-exponentiels qui

conditionnent I'ordonnée a I'origine des droites.

Dans les 3 cas, les deux réactions de la premiere étape du schéma cinétique sont les plus
rapides sur le domaine de température considéré. De plus, comme kg > k4, la réaction
menant a la formation de solide est prépondérante par rapport a celle produisant des
matieres volatiles. Enfin, les droites correspondant aux réactions de la deuxieme étape se
croisent en un point situé entre 294 et 303 °C suivant le type d’identification considéré. Au-
dela de cette température, la deuxieme étape produit donc plus de matieres volatiles que de

solide.

L'objectif du modeéle cinétique est de décrire la perte de masse dans le four. La majeure
partie du cylindre étant utilisée pour la montée en température de la charge, le domaine de
torréfaction isotherme est restreint, voire inexistant. Un choix doit donc étre réalisé entre

les deux jeux de parameétres établis sur les domaines de température complets.

Les courbes de rendements massiques obtenues avec les deux jeux de parameétres sont

comparées aux résultats expérimentaux Figure 75.
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Figure 75 : Comparaison des rendements expérimentaux avec les rendements calculés apres identification

a) sur les courbes ATG et b) sur les courbes DTG.

Lorsque l'identification des paramétres a été réalisée sur les courbes ATG, le rendement

calculé par le modeéle représente tres bien les résultats expérimentaux. Ceci est confirmé par

les valeurs d’écarts moyens et maximaux entre expérience et modele présentés Tableau 21.

Tableau 21 : Ecarts absolus moyens et maximaux entre les résultats expérimentaux et les résultats du modeéle

pour les deux jeux de parameétres déterminés.

CIN1 CIN2 CIN3 CINd CIN5 CIN6 CIN7
o Ecart moyen 0,2 1,1 0,7 0,6 1,3 1,8 0,9
Identification (%)
ATG i
Ecart maximal 0,9 2,0 2,2 1,8 4,8 6,7 6,6
(%)
o Ecart moyen 45 5,5 3,9 4,3 2,4 2,3 1,0
Identification (%)
DTG i
Ecart maximal 9,9 11,9 7.8 8,5 5,4 4,5 2,5

(%)
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L’écart moyen est inférieur a 2 % pour I'’ensemble des essais, ce qui est tout a fait acceptable
étant donné que la répétabilité observée précédemment était également de 2 %. L'écart
maximal est également faible aux plus basses températures de torréfaction (250 et 270 °C
lors des essais CIN1 a CIN4) mais devient plus important pour les températures élevées (290
et 310 °C). Une hypothése pour expliquer cette légere divergence est que ce modeéle a été
établi initialement pour représenter la perte de masse lors de la dégradation des
hémicelluloses. Or, aux températures les plus élevées, les autres composants de la biomasse

commencent a se décomposer.

Les résultats des dérivées du rendement sont également présentés Figure 76.
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Figure 76 : Comparaison des courbes DTG obtenues expérimentalement
et par calcul avec les deux jeux de paramétres.

151



Chapitre 3 : Modélisation de la torréfaction en four tournant : validation des sous-modeles

Avec le jeu de parametres déterminé sur les courbes ATG, les résultats expérimentaux sont
représentés correctement pendant les 75 premieres minutes mais le ralentissement prédit
est bien plus brusque que celui observé expérimentalement. L’allure des courbes reste
cependant acceptable aux basses températures. Pour l'essai a 310 °C, I’épaulement
intervenant a environ 100 min (correspondant probablement au début de dégradation de la

cellulose) n’est pas du tout représenté.

Lorsque l'identification des parameétres a été réalisée sur les courbes DTG, |'écart entre le
rendement calculé et les valeurs expérimentales est trés important (Figure 75b). Le modéle
ne présente une légére amélioration de son pouvoir prédictif que pour I'essai a 310 °C. Pour
les températures les plus faibles, I'écart expérience/modeéle se creuse avec des écarts
moyens 5 fois plus grands que ceux obtenus par lidentification sur les courbes ATG.
L’amélioration est, par contre, conséquente sur la prévision des dérivées du rendement, ce
qui parait cohérent. Cependant, I'objectif du modele étant de prédire avec précision la perte
de masse, les résultats de cette identification ne seront pas utilisés par la suite. Il faut
également noter qu’une identification ayant pour objectif de minimiser simultanément
I’écart entre les résultats ATG et les résultats DTG a été testée. Le résultat final n’étant pas

concluant, il ne sera pas présenté ici.

Pour finir, I’évolution des fractions massiques des différents pseudo-composés du modele de
Di Blasi & Lanzetta est présentée Figure 77, pour les 4 températures de torréfaction
étudiées. Par définition, le solide brut est initialement composé uniquement de solide A qui
est rapidement dégradé lors de la montée en température. Plus la température de
traitement est élevée, plus la dégradation est rapide. Cette dégradation se traduit par une
production massive de l'intermédiaire solide B et d’une production plus restreinte de
volatiles V. La température influence peu la répartition entre ces deux espéces. Peu avant la
disparition totale du composé A, le composé B entame sa décomposition pour former le
composé solide C et les volatiles V,. Pour les températures inférieures a 290 °C, la
production de C est supérieure a celle de V,, ce qui explique le plus fort rendement massique
total de la torréfaction. A 290 °C, ces deux productions sont équivalentes, ce qui correspond
au croisement des courbes de la Figure 74 avec k. = ky,. A 310 °C, la production de V; est
majoritaire. Enfin, le rendement en B en fin d’expérience est d’autant plus faible que la

température de torréfaction est élevée.
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Figure 77 : Evolution des rendements des différents pseudo-composants lors de la torréfaction a
a) 250 °C, b) 270 °C, c) 290 °C et d) 310 °C.

Ces évolutions sont cohérentes et devraient permettre de représenter efficacement la perte

de masse du bois quelle que soit la température de torréfaction.
IV.3. Intégration au modéele de four tournant

Bien que les cinétiques de torréfaction aient été établies en régime chimique intrinseque, il a
été décidé de les utiliser directement dans le modele de torréfaction en four tournant. Il est
donc considéré que les transferts de chaleur et de masse au sein des particules ne sont pas
limitants. Cette hypothese forte est appuyée sur le fait que les particules sont de petites
tailles et que les vitesses de chauffe mises en ceuvre dans le four tournant sont faibles (Voir

I’étude par temps caractéristiques, Annexe §l).

Le modeéle cinétique présenté précédemment est réécrit sous la forme proposée par

Descoins [134] pour étre intégré au modele de four tournant :
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d
Vs % =Ta

dpg
Vs O B

dpec . z .
\'A E =Tc Equation 89
dil .

=R

dmvz .

Les vitesses de réaction 7 sont exprimées en kg.m>.s™. Dans le cas des espéces volatiles, il
apparait plus commode d’exprimer ces vitesses en kg.m'l.s'l. Les vitesses sont alors
nommées R et permettent le calcul des débits massiques de matiéres volatiles dégagées 1,
(en kg.s). Les expressions des différentes vitesses sont proposées Equation 90.
(ta = —(kyy + kg)pa
fg = kgpa — (kvz + kc)ps
fc = Keps Equation 90

[Ry: = ky1paSs
Ry, = ky,psSs

Les réactions de torréfaction ont également un impact sur la température des différentes
phases. En effet, en affectant une chaleur de réaction AH; (en J/kg) a chaque réaction i, le

terme source de la phase solide 65 (en W/m?) est calculé suivant I'Equation 91.

05 = paky1AHy; + pakgAHg + pgky,AHy, + ppkcAHc Equation 91
Les valeurs des chaleurs de réaction seront discutées au chapitre suivant.
Enfin, le dégagement des matieres volatiles (a la température du solide) implique un apport

de chaleur a la phase gaz. Le terme source correspondant est 67"".

) R R T, — T, i
omv = (Rvs + VZ)gp‘mV( S g) Equation 92
g

C

»my €St la capacité thermique des matieres volatiles dont le calcul sera présenté Chapitre 4

et S, est la section de passage du gaz.

IV.4. Conclusions du modele cinétique

Les analyses thermogravimétriques ont permis I’étude de I'influence de la température et de
la durée de torréfaction sur le rendement massique du hétre. Les données expérimentales

ainsi obtenues ont été utilisées pour déterminer les constantes cinétiques du modele de Di
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Blasi & Lanzetta. Une démarche en deux temps a été adoptée pour approcher le plus

efficacement possible ces constantes cinétiques :

e Les constantes ont tout d’abord été déterminées dans le domaine isotherme : les
rendements des différents pseudo-composés peuvent ainsi étre exprimés de maniére
analytique ce qui facilite la détermination des constantes.

e Les résultats obtenus ont ensuite été utilisés pour initialiser I'identification dans le
domaine complet de dégradation : les expressions des rendements sont alors sous
forme différentielle. Deux voies ont été testées pour mener a bien cette résolution :
'une consistait a minimiser I'écart entre les courbes de pertes de masse
expérimentales et calculées alors que I'autre était basée sur I'écart entre les courbes

de vitesses de pertes de masse.

En conclusion, le jeu de parameétres optimaux a été obtenu lors de I'utilisation des courbes
de perte de masse, et représente les résultats expérimentaux avec une précision du méme
ordre de grandeur que l'incertitude expérimentale. Les résultats sont donc tout a fait

satisfaisants et seront utilisés pour alimenter le modéle de torréfaction en four tournant.

V. Conclusions générales de la modélisation

La méthode adoptée pour I'établissement du modele de torréfaction en four tournant est la
décomposition en sous-modeles représentant les différents phénomeénes intervenant dans

le procédé.

L’écoulement des plaquettes de bois a été étudié par la réalisation d’essais de distribution
des temps de séjour. Ces essais ont montré que I'écoulement est de type piston avec faible
dispersion axiale, malgré la mise en évidence de phénomenes de ségrégation dans certaines
conditions opératoires. Des essais similaires ont été menés avec des plaquettes de bois
torréfié et la comparaison de I'écoulement de ces deux types de biomasses n’a pas fait
ressortir de différence significative. Un modele tiré de la littérature a ensuite été modifié
afin de représenter fidélement les résultats de temps de séjour moyen obtenus dans le four
tournant pilote. Un dispositif expérimental basé sur I'analyse d’images a également permis
d’identifier les profils de chargement du cylindre qui ont été comparés avec succeés aux
résultats du modele. Le modele d’écoulement permet le calcul des surfaces d’échange entre

les différentes phases et des profils de vitesse du solide et du gaz le long du four.
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Le modéle de transferts thermiques a été établi par assemblage de coefficients de transferts
disponibles dans la littérature. Le coefficient d’échange paroi-lit, prépondérant lorsque la
chauffe du solide est indirecte, a été sélectionné afin de représenter au mieux les profils de
température de la charge lors d’essais de chauffe de biomasse séche. Ces essais ont été
menés a des températures ou les réactions de décomposition sont inexistantes. Le modeéle
obtenu montre notamment que le rayonnement n’est pas négligeable dans cette

configuration de four tournant.

L'approche choisie pour I’élaboration du modéle de séchage est expérimentale. Des essais
ont été menés dans le four tournant pilote et un dispositif a été développé pour réaliser des
préléevements a différentes positions le long du four. Des profils d’humidité de la biomasse
ont ainsi été obtenus pour différentes conditions opératoires. La méthode de la courbe
caractéristique de séchage a ensuite été appliquée et permet de calculer le profil d’humidité

le long du four en fonction des conditions opératoires.

Le modeéle cinétique de la torréfaction a été déterminé par ajustement d’'un modeéle
« classique » sur des courbes de perte de masse obtenues par analyse thermogravimétrique.
Une méthode originale a été proposée pour obtenir une bonne représentation des résultats
expérimentaux. Deux approches ont été testées : 'une consistait a minimiser I'écart entre
les courbes d’ATG et I'autre a minimiser I'écart entre les courbes de DTG. Les résultats
optimaux ont été obtenus avec les courbes ATG. La perte de masse est alors correctement

représentée pour des profils de température anisothermes dans le domaine 250 — 310 °C.
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Chapitre 4 : Implementation et validation
expérimentale du modele global
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Apres avoir été identifiés, les différents phénomenes intervenant lors de la torréfaction en
four tournant ont été modélisés séparément (voir Chapitre 3). L'objectif de ce chapitre est
donc de présenter les modalités d’assemblage des sous-modeéles dans un modéle global. Des
essais de torréfaction en four tournant pilote, dont les résultats sont présentés ici, ont
également été menés. Dans un premier temps, ces essais ont permis d’identifier I'influence
des principaux parameétres opératoires sur la température du lit et sur le rendement du
procédé. lls ont ensuite été utilisés comme référence pour la validation du modeéle. Cette
confrontation modeéle/expérience met en évidence les points forts mais également les
limites du modele développé dans ces travaux. Enfin, une étude de sensibilité du modele aux
différents parametres ainsi qu’un bilan énergétique basé sur les résultats des simulations ont
été réalisés.

I. Implémentation du modele global de torréfaction en four

tournant

I.L1. Résumé de la structure du modele

La structure générale du modeéle de torréfaction en four tournant est schématisée Figure 78.

Données d’entrée
MODELE TRANSPORT

* Vitesse de rotation
R . Surfaces
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* Débit d’alimentation d’échange
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Figure 78 : Représentation schématique du modele de torréfaction en four tournant.
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Les données d’entrée du modele sont les paramétres opératoires du four (vitesse de
rotation, inclinaison et débit d’alimentation), le profil de température estimé de la coquille

chauffante, le débit de gaz de balayage et les compositions initiales de la biomasse et du gaz.

Le modele de transport permet le calcul du profil de chargement du cylindre, a partir duquel
sont déduites les surfaces d’échange entre les différentes phases. Ces surfaces alimentent le
modele de transferts thermiques qui calcule les températures de la paroi, du lit de
plaquettes et du gaz. Ces températures sont également influencées par la vitesse de séchage
calculée indépendamment. Enfin, la température du solide est utilisée pour le calcul des
constantes cinétiques qui déterminent la vitesse de dégradation de la biomasse. L'énergie
dégagée ou consommeée par les réactions influence également la température de la phase

solide.

Il existe théoriquement une interaction entre le modeéle cinétique et le modeéle de transport
via les modifications de la masse volumique apparente et de I'angle de repos dynamique du
lit de plaquettes. Comme aucune différence significative n’a été observée a ce niveau entre
le bois brut et le bois torréfié, cette interaction est ici inexistante. Le retrait volumique d{ au

séchage est également négligé.
Les grandeurs de sortie du modele sont :

e Le profil de chargement du cylindre (évolution de la hauteur du lit de plaguettes),

e Les profils d’humidité du solide et du gaz le long du four,

e Les profils de température de la charge solide, de la paroi et du gaz,

e Les profils de masse volumique des especes solides et de débit massique des especes

gazeuses.

Les résultats qui pourront étre comparés aux valeurs expérimentales sont le rendement
massique en bois torréfié en sortie du four, calculé a partir des masses volumiques des

espéces solides, et la température du lit de plaquettes en 3 points.

Les équations prenant en compte I'ensemble de ces phénomeénes sont synthétisées dans le
Tableau 22 (le détail de la mise en équations est présenté en Annexe §ll). Les conditions aux

limites sont également données.
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Tableau 22 : Résumé des équations constitutives du modele de torréfaction en four tournant.
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Il est nécessaire de résoudre simultanément 11 équations différentielles dont 9 sont du
premier ordre et 2 du second ordre. La résolution est effectuée avec le logiciel Matlab® a

I'aide de la fonction BVPAC évoquée précédemment.

Jusqu’ici, la phase gaz était assimilée a un mélange de diazote et d’eau provenant du
séchage. Cependant, les propriétés de cette phase étant fortement dépendantes de sa

composition, il a été décidé d’affiner cet aspect du modele comme détaillé ci-dessous.
1.2. Evolution des propriétés de la phase gaz

Le modele de torréfaction en four tournant n’a pas pour objectif de prédire la composition
de la phase gaz. Cependant, il apparait important de prendre en compte cette composition
pour estimer au mieux les propriétés thermiques du gaz. La méthode adoptée pour calculer

ces propriétés est présentée dans cette partie.

La phase gaz est constituée du diazote utilisé pour le balayage, de la vapeur d’eau produite
par le séchage et des matieres volatiles issues de la décomposition de la biomasse. En
I'absence de données expérimentales sur la composition de ces matieres volatiles, les
données ont été extraites de la littérature. En effet, comme précisé au Chapitre 1, Nocquet
et al. [18] ont utilisé une biomasse similaire (méme essence et méme fournisseur), et ont
réalisé le bilan des espéces condensables et incondensables produites lors de la torréfaction.
Les résultats sont disponibles pour des températures de traitement de 220, 250, 280 et
300 °C. Ici, par souci de simplicité, une moyenne des teneurs en matiéres volatiles a ces 4

températures a été utilisée. Les valeurs retenues sont présentées dans le Tableau 23.

Tableau 23 : Composition massique des matiéres volatiles produites lors de la torréfaction (en %).

Di M Aci Aci
ioxyde de onoxyde Méthanol Furfural  Formaldéhyde Eau ,Cl.de c@e
carbone de carbone acétique formique

10,95 2,85 4,63 0,51 19,87 42,24 15,51 3,44

Il est donc fait I’hypothese que les matiéres volatiles ont une composition fixe, indépendante
du temps de traitement et de la température. Connaissant cette répartition, la quantité
d’eau évaporée lors du séchage et le débit d’azote, il est possible de calculer la composition

de la phase gaz.

La capacité thermique, la conductivité et la viscosité de ces gaz sont calculées suivant

I’Equation 93 [176].

162



Chapitre 4 : Implémentation et validation expérimentale du modele global

2 2
C,.(J.kg” LK) = A +B G +D Ei « 1000
pil- : =|Ai+Bi| ———< i -
Tsinh (C‘/T) Tsinh (EI/T) M;
. TBBj . .
AAW.m™ LK) = gg"T E Equation 93
CCi+ g+ gy
o) AAA,;. TBBBi 1
w(Pa.s) = ———mo— X
ccc, + PPDyy /1000

Ou M; est la masse molaire de I'espéce i en g/mol et T la température en Kelvin.

Les coefficients de ces équations pour les différents gaz sont rassemblés dans le Tableau 24 .

Tableau 24 : Coefficients utilisés pour le calcul des propriétés des matiéeres volatiles [176].

co2 co Méthanol  Furfural o™ H20 Acide Acide
aldéhyde acétique formique
A 2,94.10°  2,91.10° 3,93.10' 4,73.10°  3,33.10' 3,34.10° 4,02.10°  3,38.10"
B; 3,45.10" 8,77 8,79.10'  1,98.10° 4,95.10' 2,68.10" 1,37.10°  7,59.10"
G 1,43.10°  3,09.10° 1,92.10° 1,0410° 1,87.10° 2,61.10° 1,26.10°  1,19.10°
D, 2,64.10" 8,46 537.10'  1,09.10° 2,81.10" 8,90 7,00.10"  3,18.10"
E 588.10° 1,54.10° 897.10° 4,73.10° 9,35.10° 1,17.10° 5,70.10°  5,50.10
AA 3,69 5,99.10™ -7,76 1,98.10"  4,48.10° 6,93.10° 1,69.10° 3,75.10"
BB, -3,84.10"  6,86.10" 1,03 9,29.10"  -7,10.10" 1,13 1,67 8,46.10™
G 1 1 1 1 1 1 1 1
DD, 9,64.10° 5,71.10' -7,44.10° 6,95.10° -3,49.10° 8,48.10° 6,58.10°  6,74.10°
EE; 1,86.10°  5,02.10°  6,77.10° 0 535.10° -1,50.10° -9,54.10" 0
AAA, 2,15.10° 1,11.10° 3,07.10° 5,02.10° 4,76.10° 1,79.10° 2,74.10°  2,86.10"
BBB; 4,60.10" 534.10" 6,97.100 9,16.100 6,41.10" 8,13.10" 1,01 6,96.10"
ccG 1 1 1 1 1 1 1 1
DDD, 2,90.10> 9,47.10" 2,05.10° 4,51.10' 1,62.10>  3,05.10° 7,49 1,84.10°

Les propriétés de la phase gaz sont considérées comme la moyenne des propriétés des

différents composants, pondérée par leur fraction massique respective.
I.3. Ajustement des chaleurs de réaction

Le calcul du terme source 6, nécessite de connaitre les chaleurs de réaction. En I'absence de
consensus quant aux valeurs de ces chaleurs dans la littérature, il a été choisi de les
considérer comme des parametres d’ajustement du modele. Elles ont donc été déterminées

par méthode inverse.

D’aprés I'état de I'art (Chapitre 1 §l11.4.1), les réactions menant a la formation de matieres
volatiles sont endothermiques alors que celles menant a la formation de solide sont
exothermiques. Il a donc été décidé de déterminer un couple de chaleurs de réaction (4H,y,
AHg) appliquées aux réactions produisant les matieres volatiles et le solide respectivement.

Selon les notations de I’Equation 91, AH,,, et AH, vérifient I’Equation 94.
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{AHVl = Afly; = Ay 20 Equation 94

AHg = AH; = AHg < 0
Deux possibilités étaient envisageables pour I'ajustement de ces chaleurs de réaction :

e Minimiser I'écart entre les trois températures mesurées expérimentalement et les
températures calculées par le modele,
e Minimiser I'écart entre les rendements massiques expérimentaux et prédits en sortie

du four.

Les temps de calcul associés au processus d'optimisation sont trés importants en raison des
nombreuses itérations (plusieurs centaines, la résolution compléte du modeéle du four
tournant étant réalisée 9 fois pour chacune d'entre elles). La stratégie suivante a donc été
adoptée. Plusieurs couples de chaleurs de réaction ont été sélectionnés et évalués dans un
processus de type "essais / erreurs". Il a alors été constaté qu’une bonne précision sur la
prédiction des profils de température entrainait une perte considérable de précision sur
I’évaluation du rendement. Par contre, lorsque le rendement est choisi comme critére
d’optimisation, les profils de températures calculés montrent des écarts acceptables avec
I’expérience. Le couple de chaleurs de réaction ainsi choisi, le processus d’optimisation
numérique, basé sur la minimisation de I’écart entre les rendements expérimentaux et
prédits, a été effectué pour affiner les valeurs optimales des chaleurs. Les valeurs obtenues

seront présentées suite a I'étude expérimentale.

II. Etude expérimentale de la torréfaction de bois humide en four
tournant
II.1. Choix des parametres opératoires

La vitesse de rotation, I'inclinaison et le débit d’alimentation ont précédemment été corrélés
au temps de séjour et au taux de remplissage moyens. Par conséquent, les parameétres

opératoires dont I'influence sera discutée ici sont :

e Le temps de séjour moyen t,,
e Le taux de remplissage moyen H,

e Latempérature de consigne T,,ys-

Neuf essais, dont les caractéristiques sont présentées dans le Tableau 25, ont été réalisés.
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Tableau 25 : Paramétres opératoires des essais de torréfaction en four tournant (TFT) et
principaux résultats obtenus (rendement massique n, température mesurée maximale T,
et numéro du thermocouple TC,,., ayant mesuré T,,q,).

Parameétres Résultats
Essai Teons o ™) Q H t 1 Tnax TConax
(°C) (°) (tr/min)  (kg/h) (%) (min) (%) (°c)
TFT1 250 2 2 4 10,8 66,7 98,3 238 5
TFT2 280 2 2 4 10,8 66,7 83,6 286 5
TFT3 280 2 4 4 5,2 32,7 89,4 277 5
TFT4 280 2 4 8 10,6 33,0 87,1 287 6
TFT5 270 2 2 4 10,8 66,7 88,2 270 5
TFT6 300 2 2 4 10,8 66,7 75,0 304 5
TFT7 270 1,5 3 6 13,0 54,4 89,8 260 5
TFT8 270 1,5 3 8 18,1 55,9 88,7 277 6
TFT9 280 2 5,5 5,5 4,9 21,8 92,4 269 5

L'influence du débit d’azote sur le procédé de torréfaction n’est pas étudiée ici. Un faible
débit (800 NL/h) est donc utilisé afin d’éviter I'entrée d’air dans le four. Ce débit est injecté a

différentes positions selon la répartition suivante :

e Trémie d’alimentation : 200 NL/h,
e Extrémité du couloir vibrant + bride transparente : 400 NL/h,
e Joint tournant d’entrée : 200 NL/h,

e Joint tournant de sortie : 200 NL/h.

L’azote injecté au niveau du joint tournant de sortie n’est pas comptabilisé comme gaz de
balayage car il est évacué directement vers I'oxydateur thermique sans circuler dans le

cylindre.
I1.2. Résultats expérimentaux

Les principaux résultats obtenus lors de ces essais sont également résumés dans le
Tableau 25. Le rendement expérimental a été déterminé comme présenté Equation 43 et la
température mesurée maximale (ainsi que la position du thermocouple I'ayant mesurée) ont

été identifiés au cours du régime permanent.
I1.2.1. Influence de la température de consigne

L'influence de la température de consigne peut étre observée en comparant les essais TFT1,
TFT2, TFTS et TFT6. Ces essais ont été réalisés avec des conditions d’écoulement identiques
(méme temps de séjour et méme taux de remplissage) et avec des températures de

consigne de 250, 280, 270 et 300 °C respectivement.
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Les essais TFT1 et TFT2 ont été réalisés consécutivement. L’évolution des températures de la

phase solide lors de ces essais est présentée Figure 79.
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Figure 79 : Températures mesurées lors des essais TFT1 et TFT2.
Lors de I'essai TFT1, les températures mesurées par les thermocouples TC4, TC5 et TC6,
positionnés dans la charge, sont inférieures a la température de consigne. Ces températures
sont trés stables une fois le régime permanent atteint. Apres le changement de consigne
(4h20 apres le début d’essai), toutes les températures augmentent avant d’atteindre un
nouveau régime permanent. Celui-ci constitue I'essai TFT2. La température mesurée par le
thermocouple TC5 est supérieure a la température de consigne. Ceci met en évidence la
présence de réactions exothermiques lors de la torréfaction, notamment pour les

températures de traitement les plus élevées.

Le rendement massique et la température mesurée maximale obtenus lors des essais TFT1,

TFT2, TFT5 et TFT6 sont représentés Figure 80 en fonction de la température de consigne.
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Figure 80 : Evolution a) du rendement massique et b) de la température mesurée maximale en fonction de la
température de consigne lors des essais de torréfaction en four tournant.

Comme attendu, plus la température de consigne est élevée et plus le rendement massique
du procédé est faible (Figure 80a). De plus, il apparait que le rendement est corrélé
linéairement a la température de consigne dans la gamme étudiée.

Pour ces 4 essais, la température mesurée maximale est systématiquement détectée par le
thermocouple 5 situé dans la 4°™ zone de chauffe. Lorsque la température de consigne est
basse (inférieure a 270°C), la température mesurée maximale est inférieure a Ia
température de consigne (voir Figure 80b). Aux plus hautes températures (supérieures a
270 °C), la température mesurée maximale est supérieure a la température de consigne.
Ceci est le résultat du comportement exothermique évoqué précédemment. Il est cependant
impossible d’affirmer que lors de la torréfaction a 250 °C les réactions sont exclusivement

endothermiques.

11.2.2. Influence du temps de séjour moyen

L'influence du temps de séjour moyen des plaquettes sur le procédé est observée par
comparaison des essais TFT2 et TFT4. Ces deux essais ont été menés avec des températures
de consigne identiques (280 °C) et des taux de remplissage similaires (10,8 et 10,6 %
respectivement). lls different donc uniquement par le temps de séjour. Les profils de

température mesurés lors de ces essais sont présentés Figure 81.
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Figure 81 : Influence du temps de séjour : profils de température le long du cylindre
mesurés lors des essais TFT2 et TFT4.

Lorsque le temps de séjour est court (33 minutes, essai TFT4), la température de la charge
solide s’éleve tout au long des 5 zones de chauffe. A contrario, lorsque le temps de séjour

eme

est long (67 minutes, essai TFT2), la température s’éleve jusqu’a la fin de la 4™ zone ; il y a

ensuite un refroidissement partiel dans la 5™ zone. Une évolution similaire avait été
observée lors des essais de chauffe de bois sec (voir Chapitre 3 §11.4.1). Dans les deux cas, la
température mesurée maximale est supérieure de 6 a 7 °C a la température de consigne. En
conséquence, le rendement massique est plus faible lorsque le temps de séjour est long.
Ceci s’explique par une durée plus importante passée par les plaquettes aux températures
de dégradation thermique de la biomasse (supérieures a 200 °C). Ceci est cohérent avec les
tendances observées dans la littérature [73]. En effet, il est classiquement considéré que les
principaux parametres opératoires de la torréfaction sont la température et le temps de

traitement (voir Chapitre 1 §I1.5).
11.2.3. Influence du taux de remplissage

Lors de [l'utilisation d’'un four tournant, le taux de remplissage H est un paramétre
supplémentaire a prendre en compte. Son influence peut étre identifiée par comparaison
des essais TFT3 et TFT4 dont les paramétres opératoires different uniguement par le taux de
remplissage. Les profils de températures mesurés lors de ces essais sont présentés

Figure 82.
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Figure 82 : Influence du taux de remplissage : profils de température mesurés lors des essais TFT3 et TFT4.

Lorsque le taux de remplissage est élevé (10,6 %, essai TFT4), I'inertie de la charge implique

une montée en température plus lente.

La température mesurée maximale est inférieure a la température de consigne (280 °C) dans
le cas de I'essai TFT3 (Tma=277 °C) et supérieure lors de I'essai TFT4 (T,4=287 °C). La encore,
les réactions exothermiques sont responsables du dépassement de la consigne. La
contribution du taux de remplissage a ce phénoméne peut étre expliquée de la maniére
suivante : les surfaces d’échange augmentent plus lentement que le volume occupé par les
plaguettes. Ainsi, lorsque le taux de remplissage est élevé, les surfaces permettant d’évacuer
la chaleur produite par les réactions de torréfaction deviennent insuffisantes. Ceci se traduit
par une augmentation de la température du lit qui méne a son tour a une diminution du

rendement massique du procédé.

Il est a noter qu’une limitation des transferts de masse peut également étre a I'origine de ces
élévations de température. En effet, lorsque le taux de remplissage est élevé, |’évacuation
des matieres volatiles est plus difficile ce qui augmente leur temps de contact avec le bois

torréfié et pourrait mener a I'apparition de réactions exothermiques (voir Chapitre 1 §11.4).

Enfin, des tendances identiques (non représentées ici) ont été observées par comparaison

des essais TFT7 et TFT8, ce qui confirme les observations effectuées dans cette partie.
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11.2.4. Influence des réactions exothermiques sur la stabilité du

traitement

Un essai long a été réalisé dans les conditions de I'essai TFT8. L'objectif était d’étudier la
stabilité de la torréfaction en four tournant au cours du temps dans des conditions ou
I’exothermicité des réactions avait été clairement identifiée. L'évolution des températures

mesurées dans le lit de plaquettes lors de cet essai est présentée Figure 83.
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Figure 83 : Evolution de la température du lit de plaquettes lors d’un essai de torréfaction
réalisé dans les conditions de I'essai TFT8.

Tout d’abord, il apparait que la température maximale est mesurée par le thermocouple
TC6, comme dans le cas de I'essai TFT8 (voir Tableau 25). Ensuite, les températures les plus
basses (mesurées par les thermocouples TC4 et TC5) ne sont pas sensibles aux étapes de
rechargement de la trémie (signalées par les fleches). Par contre, la température la plus
haute est impactée par I'ouverture de la trémie. En effet, aprés chaque ouverture, la
température augmente de quelques degrés avant de se stabiliser. Il est donc probable que le
contact avec I'oxygéne présent dans l'air provoque |'apparition de nouvelles réactions
exothermiques. L'absence de détection d’un tel comportement par les thermocouples TC4
et TC5 tend également a montrer qu’une certaine température (supérieure a 250 °C) est

requise pour permettre I'activation de ces réactions.

Afin d’évaluer l'impact de ces instabilités en termes de rendement massique, 4
prélevements (d’'une heure chacun) ont été effectués pendant cet essai. La valeur de
rendement mesurée a partir de ces prélevements est de 90,9 + 2,7 %. Bien que ces valeurs

soient en accord avec le rendement calculé lors de I'essai TFT8 (88,7 %), il apparait que les
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instabilités dues aux réactions exothermiques ont une incidence non négligeable sur le

rendement du procédé.
I1.3. Conclusions de I'’étude expérimentale

Différents essais de torréfaction ont été menés avec succés dans le four tournant pilote. Ils
ont permis d’évaluer I'influence de la température de consigne et du temps de séjour sur le
profil de température de la charge et sur la perte de masse des plaquettes. Les tendances
observées sont en accord avec celles présentées dans la littérature. Il a été démontré que
des réactions exothermiques s’établissent lorsque la température de torréfaction est élevée,
méme pour les faibles temps de séjour. Le taux de remplissage a également un impact
important sur la température atteinte par la charge et donc sur le rendement massique du
procédé. La prédiction du rendement nécessite par conséquent la prise en compte
simultanée de ces différents parameétres mais également de leurs interactions: c’est
I'objectif attribué au modéle numérique. A ce stade, une base de données expérimentales

est disponible pour comparaison aux résultats des simulations.
I11. Validation et évaluation du modele numérique

II1.1. Résultats du modele de torréfaction en four tournant

Comme expliqué précédemment (§1.3), les rendements des essais présentés dans le
Tableau 25 ont servi de base a 'ajustement des chaleurs de réactions. Les valeurs ainsi

déterminées sont :

e AH,y, = 80,23Kk]/kg
e AHg = —2,01k]/kg

Ces valeurs sont faibles mais se situent dans les gammes identifiées dans la littérature. La
chaleur de réaction associée a la formation du solide est quasiment nulle, ce qui implique
que les réactions associées sont tres faiblement exothermiques. Il est proposé ici d’évaluer

I'influence de ces chaleurs sur le rendement calculé.
II.1.1. Rendements massiques et profils de température

La Figure 84 représente la comparaison des rendements expérimentaux avec les rendements
calculés, d’une part, sans chaleur de réaction et, d’autre part, avec les chaleurs de réactions

ajustées.
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Figure 84 : Rendements expérimentaux et rendements calculés par le
modele avec et sans chaleur de réaction.

Il apparait que I'ajout des chaleurs de réaction préalablement identifiées n'a quasiment pas
d'impact sur les rendements matiére calculés puisqu'ils different de quelques dixiemes de
points avec les simulations sans chaleur de réaction. Ce résultat peut s’expliquer par la faible
intensité des phénomeénes exothermiques observés expérimentalement. En effet, la
précision du modele établi dans ces travaux n’est probablement pas suffisante pour estimer
correctement des chaleurs de réaction provoquant de faibles augmentations de la
température de la charge. Par la suite, les chaleurs de réaction seront donc négligées. De ce
fait, en I’état actuel, le modele développé ne permettra pas la prédiction des emballements

thermiques.

Les résultats du modele présentent tous une déviation inférieure a 10 % par rapport aux
résultats expérimentaux. Les deux tiers des résultats présentent méme une déviation
inférieure a 5 %.

Deux cas peuvent ainsi étre différenciés :

e Les essais a fort débit de bois présentant une déviation située entre 5 et 10 % par
rapport aux résultats expérimentaux,

e Les essais a faible débit de bois présentant une déviation inférieure a 5 %.

Les profils de température calculés sont présentés Figure 85 pour chacun de ces cas. Les
essais TFT3 et TFT4 ont été choisis car ils ont été menés avec des parameétres opératoires

identiques, hormis le débit d’alimentation.
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Figure 85 : Comparaison des profils de température calculés par le modele avec les relevés de température
expérimentaux pour un essai a faible débit (TFT3) et un essai a fort débit (TFT4).

Le profil de température du solide, calculé dans le cas de l'essai TFT3, représente
correctement la température mesurée expérimentalement dans les zones de chauffe 3 et 4.
En sortie de zone 5, le refroidissement n’est pas prédit. Cet écart a la réalité avait déja été
identifié lors de I'établissement du modele de transferts thermiques. Il est di a une
mauvaise connaissance du profil de température réel de la coquille chauffante. La
température maximale prédite pour cet essai est de 274 °C contre une température mesurée
maximale de 277 °C. Le modele prédit un rendement de 88,9 % alors que le rendement
expérimental est de 89,4 %. Il faut noter que les écarts entre les températures maximales
prédites et mesurées sont inférieurs a 12 °C pour tous les essais ou le rendement est
correctement estimé. Cependant, pour |'essai TFT1, le rendement est sous-estimé (92,0 %
contre un rendement expérimental de 98,3 %) alors que le profil de température calculé est

en accord avec les relevés de température expérimentaux.
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En I'absence de données expérimentales, les profils de température de la paroi et de la
phase gaz ne peuvent étre validés. Ces profils sont similaires a ceux observés apres

implémentation du modeéle de séchage (voir Chapitre 3 §l11.2.4).

Pour I'essai TFT4, la température de la phase solide est trés largement sous-estimée, avec un
décalage de 30 a 40 °C par rapport aux températures expérimentales. En conséquence, le
rendement massique est fortement surestimé : 96,4 % pour une valeur expérimentale de
87,1 %. Pour expliquer un tel écart, il est proposé de s’intéresser aux puissances échangées

entre 'installation et le solide.

III.1.2. Puissance thermique échangée entre le lit de plaquettes et

I'installation

Lors des essais de torréfaction, la puissance électrique consommeée par les résistances de
chaque zone de chauffe a été enregistrée. Les valeurs sont ensuite moyennées sur une
période d’une heure. Des « blancs » ont été réalisés pour prendre en compte la puissance
consommeée pour compenser les pertes et chauffer le gaz. Pendant ces blancs, les débits
d’azote sont identiques a ceux utilisés pendant les essais de torréfaction, mais le cylindre
n‘est pas alimenté en plaquettes. Les puissances mesurées pendant ces blancs peuvent
ensuite étre soustraites aux valeurs enregistrées au cours des essais de torréfaction. Un

exemple est présenté Figure 86.
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Figure 86 : Puissance délivrée par les résistances lors d’un blanc, lors de I'essai
TFT3 et valeurs corrigées pour I’essai TFT3.

La puissance consommée pendant le blanc est plus élevée dans les zones de chauffe 1 et 5

que dans les zones 2 a 4. Ceci permet de compenser les pertes thermiques aux extrémités du
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four. Il apparait également que la puissance de fonctionnement du four a vide représente
plus de la moitié de la puissance consommée pendant I'essai de torréfaction. Cette
puissance est utilisée pour chauffer l'installation et le gaz de balayage. L'observation de la
puissance corrigée de l'essai TFT3 révele que, dans les zones 4 et 5, le solide cede de

I’énergie a l'installation.

Ces observations peuvent étre comparées aux valeurs renvoyées par le modele. Pour cela, la
puissance fournie par l'installation au solide est assimilée au flux échangé avec le solide par
rayonnement ¢! (I'apport du gaz au terme de rayonnement est négligé) et par contact

paroi/solide thSpc(Tp — TS). Les résultats sont présentés Figure 87.
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Figure 87 : Profils de puissance expérimentaux et calculés pour les essais a) TFT3 a faible débit de bois
et b) TFT4 a fort débit de bois.

Lorsque le débit d’alimentation est faible (essai TFT3), I'estimation de la puissance

échangée entre le lit de plaquettes et la paroi est correcte pour les zones de chauffe 1 a 3.
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Ceci correspond a la montée en température de la charge. Pour les zones 4 et 5, ou le solide
céde de la chaleur a l'installation, le modéle thermique est moins satisfaisant. La encore, la

mauvaise prise en compte des pertes en sortie de four justifie cette observation.

Lorsque le débit d’alimentation est élevé (essai TFT4), un écart conséquent entre les
puissances mesurée et prédite est visible dées les premiéres zones de chauffe. Ceci explique
que la montée en température prédite par le modele est faible par rapport a celle observée

expérimentalement.

Ceci met donc en évidence une limitation importante du modele de transferts thermiques :
sous sa forme actuelle, il ne permet pas de prédire précisément la montée en température
de la charge lorsque le débit d’alimentation est important. Cependant, ce modele ayant été
validé a basse température (160 °C), son amélioration nécessiterait des expérimentations a
des températures plus élevées. Dans le cas du bois, ceci reste incompatible avec I'absence
de réactions chimiques. Il faudrait donc passer par I'intermédiaire d’'un matériau inerte aux

caractéristiques proches de celles des plaquettes.
II1.1.3. Production des différents pseudo-composés du modele

Il est proposé ici d’identifier la zone de dégradation thermique du bois. Pour cela, I'évolution
de la production des différents pseudo-composés du modeéle (voir Chapitre 3 §1V.2.1) est
présentée Figure 88 pour un essai a 280 °C (TFT3) et un essai a 300 °C (TFT6). L’évolution du

rendement en solide a également été tracée.
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Figure 88 : Evolution des débits de pseudo-composés et du rendement massique le long du four
pour les essais a) TFT3 et b) TFT6.

Lors de I'essai TFT3, la décomposition du pseudo-composé A débute a la fin de la deuxieme
zone de chauffe. Comme attendu, la production du composé B est largement majoritaire. La
production des matiéres volatiles V;, et donc la perte de masse du solide, n’interviennent
gu’au milieu de la deuxiéme zone de chauffe. Ceci signifie que la moitié du four est utilisée
pour le séchage et la montée en température de la charge. Lors de cet essai, la température
est insuffisante pour permettre aux réactions de la deuxiéme étape du modéle cinétique de
s’établir. Les productions des pseudo-composés C et V, sont donc quasi-inexistantes. L'arrét

de I'apport de chaleur a la sortie du four stoppe brutalement les réactions.

Dans le cas de l'essai TFT6, la montée en température plus rapide permet un début de
torréfaction dés la deuxieme zone de chauffe. Seul un tiers du four est donc utilisé pour
sécher et chauffer la matiere. La production de matiéres volatiles V; est légérement plus
importante que lors de I'essai a 280 °C mais la perte de masse plus importante provient
principalement des réactions qui consomment le pseudo-composé B. Ces réactions

interviennent principalement dans les zones de chauffe 4 et 5.

Ces résultats sont cohérents avec ceux présentés lors de I’établissement du modele en ATG.
Il est cependant difficile de conclure sur la validité de I'intégration d’un modele établi en
régime chimique intrinséque dans un modele de torréfaction de plaquettes de bois a
I’échelle pilote. L’étude des temps caractéristiques présentée en annexe tend cependant a
montrer que cette approximation est acceptable pour les plaquettes utilisées dans cette
étude. Si les plaquettes étaient de plus grande taille, il faudrait prendre en compte la

conduction intraparticulaire.
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II.2. Analyse de sensibilité du modéle aux parametres
II1.2.1. Principe de la méthode

L'analyse de sensibilité a pour objectif de déterminer I'impact d’une variation des
parametres sur les réponses du modele. Une telle démarche permet ainsi de hiérarchiser les
parameétres par ordre d’influence. Dans cette étude, deux types de parameétres ont été

analysés :

e Les parameétres opératoires du procédé,
e Les données du modele : cela permettra d’identifier celles dont une connaissance
précise est indispensable a la modélisation et qui pourraient permettre une

amélioration des capacités prédictives du modéle.

Pour réaliser I'étude paramétrique, il est tout d’abord nécessaire de déterminer une
simulation de référence. La simulation de I'essai TFT3 a été choisie car elle a montré une
bonne représentation des résultats expérimentaux et a été menée a une température située

au milieu du domaine d’étude.

Si B est le parametre étudié et G la réponse du modele, le coefficient de sensibilité SGg de la

réponse du modéle a B est défini suivant I’Equation 95.
SGg = —— Equation 95

Pour réaliser ce calcul, la méthode de la perturbation centrée a été utilisée. La réponse du
modele est calculée aprés avoir perturbé positivement (+384), puis négativement (—45f) le

parametre 3. Le coefficient de sensibilité peut alors étre calculé par la formule :

_ G(B+8B) — G(B — 8)

SGg 75

Equation 96

Afin de pouvoir comparer les résultats obtenus pour les différents parametres, le coefficient

de sensibilité réduit SGI’; est ensuite calculé :
SGg = B X SGg Equation 97

Le coefficient de sensibilité réduit a la méme dimension que la réponse du modéle.
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Les réponses du modele dont la sensibilité a été étudiée ici sont la température du lit de
plaquettes et le rendement en solide le long du cylindre. Les parameétres dont I'influence a

été évaluée sont :

e Paramétres opératoires : Toons, Q, Xini, @, W, Q,,,NZ.
e Données du modeles : Cy 5, Dy, B, &, €1its As) Cp gs Eav1s Eap) Eav2s Eacy Av1, Ag, Avz,
Ac, hPS, hGS, hGP.

Il a été décidé d’appliquer une perturbation de £10 % (6=0,1) a chacun de ces paramétres.

La sensibilité des résultats aux chaleurs de réaction n'a pas été étudiée faute de valeurs de
départ fiables. Il est cependant probable que ces grandeurs auraient un impact important

sur le modeéle appligqué a un four tournant a I'échelle industrielle
II1.2.2.  Sensibilité de la température du lit de plaquettes

Les coefficients de sensibilité réduits de la température, calculés le long du cylindre, sont

présentés Figure 89. Afin d’améliorer la lisibilité, seuls les plus importants sont représentés.

Eavl

=——=Tcons e====Q  ==———EFaB =——Cp,s Xini  em—hPS

400 r

300

200

100

-100

Coefficient de sensibilité réduit de la
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-200 - Distémce a I'ent'rée (cm)

Figure 89 : Evolution des coefficients de sensibilité réduits de la température.
Comme attendu, le parametre influencant le plus la température de la charge est la
température de consigne : une augmentation de la température de consigne provoque une
augmentation de la température du lit de plaquettes. Les coefficients de sensibilité réduits
associés au débit de solide Q et a la teneur en eau initiale de la biomasse X;,,; sont négatifs.
Ceci signifie que l'augmentation de ces parametres conduit a une diminution de la

température du lit de plaquettes. En effet, lorsque ces parametres augmentent, il y a plus de
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matiére a chauffer et plus d’eau a évaporer. Cela se traduit par une diminution de la

température atteinte par le produit, en particulier dans les premieres zones de chauffe.

Le coefficient de sensibilité réduit associé au coefficient d’échange h,s est non négligeable,
ce qui confirme la nécessité de trouver une expression précise pour ce coefficient. Il en est

de méme pour la capacité calorifique a pression constante du bois Cp .

Enfin, les paramétres cinétiques E 5 et E,,,; conditionnent la quantité de solide dégradé et
donc l'inertie de la charge en sortie des zones de chauffe. Ceci explique I'allure des courbes

associées a ces deux parametres.

Afin de comparer rapidement les influences respectives d’'un plus grand nombre de

paramétres, il est proposé de calculer un coefficient de sensibilité réduit moyen ﬁﬁ. Ce
coefficient, représentant lI'influence du parameétre sur toute la longueur du cylindre, est

calculé suivant I’Equation 98.
1t .
SGp =1 fo |SGg|dL Equation 98

Les valeurs de ce coefficient sont présentées Figure 90.
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Figure 90 : Coefficients de sensibilité réduits moyens de la température.
Un tel graphique permet de confirmer les observations réalisées sur la Figure 89 mais
également de quantifier I'impact d’autres parameétres. Il apparait notamment que les
caractéristiques du solide (D, et ) ont une influence plus importante que I'inclinaison du

cylindre @ ou que sa vitesse de rotation w. Le débit d’azote a tres peu d’impact sur la

température du lit. Il faut cependant nuancer ces conclusions en rappelant que ces résultats
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ont été obtenus avec de faibles variations des parameétres autour du point de référence

choisi.
I11.2.3. Sensibilité du rendement en solide

Les résultats de I'analyse de sensibilité du rendement sont présentés Figure 91 sous la forme

réduite et sous la forme réduite moyennée.
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Figure 91 : a) Coefficients de sensibilité réduits et b) coefficients de sensibilité
réduits moyens du rendement.

Les parameétres les plus influents sont les énergies d’activation de la premiere étape du
modele cinétique et la température de consigne du four. Lorsque E,,,; augmente, la réaction
de production des matieres volatiles s’établit a plus haute température, ce qui implique une
augmentation du rendement en solide. A contrario, lorsque E,z augmente, le composé B est
produit en plus faible quantité. Il y a donc plus de composé A pour former des matiéres

volatiles, ce qui mene a une diminution du rendement en solide.
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La diminution du rendement avec l'augmentation de la température de consigne était

attendue et est la conséquence directe de I'augmentation de la température de la charge.

L'impact de E,,, n’est visible que dans la derniere zone de chauffe car la réaction de
production de matiéres volatiles V, intervient aux températures les plus élevées et
seulement lorsque le composé B a été produit. Enfin, les courbes correspondant a Q et a
sont confondues et leur influence est limitée en comparaison avec les autres parametres qui

viennent d’étre évoqués.

La Figure 91b montre que les parametres les plus influents, hormis les constantes cinétiques,
sont les parametres opératoires du four. Viennent ensuite les propriétés du solide (B, Cp 5)
et le coefficient de transfert paroi/solide h,s. Ceci démontre la forte dépendance du

rendement du procédé aux propriétés du produit a traiter.
II1.3. Bilan énergétique du procédé

Le modele développé donne acces a des données non disponibles expérimentalement. C'est

notamment le cas de la consommation énergétique du procédé présentée dans cette partie.
II1.3.1. Consommation des différentes étapes du procédé

Le modeéle développé permet d’estimer la consommation des différentes étapes du

procédé :

e échauffement du solide (solide sec + eau liquide),
e évaporation de I'eau,

e chauffe du gaz (azote + matieres volatiles + vapeur d’eau),

Il a été constaté que la répartition des consommations dans ces étapes varie peu suivant les

essais. La Figure 92 présente la répartition pour I'essai TFT3.

17,9

31,1

m Evaporation
B Chauffe du solide

Chauffe du gaz

51,0

Figure 92 : Consommation (en %) des différentes étapes du procédé d’apres la simulation de I'essai TFT3.
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Dans tous les cas, la chauffe des plaquettes est I'étape la plus énergivore et représente
environ 50 % de I’énergie consommeée. La quantité d’énergie nécessaire a |'évaporation de
I’eau est également importante malgré la faible teneur en eau initiale de la biomasse utilisée
ici. L'énergie nécessaire a la chauffe du gaz n’est pas non plus négligeable (15-20 %). En
effet, malgré le faible débit d’azote, la vapeur d’eau et les matiéres volatiles qui constituent

la phase gaz font que la masse totale de gaz a chauffer est importante.

Ainsi, la maitrise de la consommation énergétique du procédé doit étre basée sur la
limitation des débits de gaz utilisés et sur I'alimentation du four avec une biomasse a faible

teneur en eau.
II.3.2. Consommation énergétique et pertes du four tournant

Comme présenté précédemment il est possible de calculer, avec le modéle, la puissance
thermique recue par le solide. Il est également possible de calculer la puissance thermique
totale consommée par l'installation. Celle-ci correspond a la puissance échangée entre la
coquille chauffante et le cylindre par convection et par rayonnement (voir I’Equation 57 du
Chapitre 3). En ramenant ces puissances au débit de biomasse séche, I'énergie spécifique
nécessaire au traitement de la matiére (séchage, chauffe et torréfaction) peut étre calculée.

Les résultats sont présentés Figure 93 en fonction du rendement massique du procédé.
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Figure 93 : Energie consommeée par le solide et par I'installation en fonction
du rendement calculé par le modeéle.

Plus la torréfaction est sévere (plus le rendement est bas), et plus I’énergie consommeée est

importante. Ceci est d{ a I'énergie supplémentaire utilisée pour élever la température de la
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charge de maniere plus importante. L'énergie consommeée par l'installation est plus élevée
que I'énergie réellement apportée au solide car elle prend en compte I'énergie fournie a la

phase gaz et les pertes par la paroi du cylindre dans les zones non chauffées.

Il apparait que I'ensemble de ces pertes représentent entre 18 et 25 % de I'énergie totale du
procédé. Il faut également noter que ces pertes augmentent sensiblement lorsque le
rendement massique diminue. Industriellement, ces pertes seraient fortement réduites du
fait du facteur d’échelle et éventuellement par récupération de la chaleur des gaz (chaleurs

latente et sensible).
IV.Conclusions

Dans ce chapitre, des essais de torréfaction en four tournant ont été présentés. L'influence
des parametres opératoires sur la température de la charge ainsi que sur le rendement
massique de la torréfaction a ainsi pu étre observée. Si les effets de la température et du
temps de séjour avaient déja été identifiés, le fort impact du taux de remplissage n’avait pas
été rapporté. Il a notamment été montré qu’un taux de remplissage important favorise
I"apparition de réactions exothermiques. Les hypotheéses pour expliquer ce phénomeéne sont
basées sur des transferts de chaleur et/ou de matiére limités. D’une part, I’évacuation
insuffisante de la chaleur produite par les réactions provoquerait une montée en
température de la charge. D’autre part, I’évacuation insuffisante des matiéres volatiles
produites augmenterait le temps de contact de ces matiéres avec les plaquettes torréfiées
menant a |'établissement de réactions exothermiques supplémentaires. Mal maitrisées,
notamment dans un four a plus grande échelle, ces réactions pourraient conduire a un

emballement thermique du lit de plaquettes.

Le modeéle de torréfaction en four tournant a été utilisé pour évaluer les chaleurs de
torréfaction. Les résultats de cet ajustement se sont avérés infructueux, ce qui est
probablement di a la faible intensité des phénomeénes exothermiques observés, en

comparaison avec les incertitudes liées a |'établissement du modéle.

En négligeant ces chaleurs de réaction, les résultats de simulation de la torréfaction en four
tournant ont montré un bon accord avec les résultats expérimentaux dans le cas des essais a
faible débit d’alimentation en plaquettes. L'écart relatif entre les rendements

expérimentaux et calculés est alors inférieur a 5 %. Les profils de température prédits par le
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modele concordent également avec les mesures expérimentales. Cependant, I'élévation de
la température de la charge au-dela de la température de consigne ainsi que le
refroidissement en fin de zone de chauffe ne sont pas prédits. Dans le cas des essais a fort
débit d’alimentation, la montée en température du lit de plaquettes est largement sous-
estimée. Par comparaison expérience/modeéle, les puissances échangées avec le lit de
particules ont permis d’expliquer cet écart. En effet, lorsque le débit est élevé, la puissance
échangée avec la charge est sous-estimée. La cause de la mauvaise estimation du profil de
température peut donc étre attribuée a un coefficient d’échange paroi/solide peu adapté a
ces conditions. D’autres incertitudes, liées aux hypothéses du modele, pourraient également
contribuer a la mauvaise estimation de la montée en température des plaquettes. En effet, si
I’hypothése de température homogene dans une section du lit parait acceptable lorsque le
débit d’alimentation (et donc le taux de remplissage) est faible, il est probable que de forts
gradients de température apparaissent lorsque le débit d’alimentation est élevé. De méme,
pour les débits d’alimentation élevés, les phénoménes de condensation a I'entrée du
cylindre sont importants et pourraient influencer de maniére significative la montée en

température du lit de plaquettes.

Une analyse paramétrique a permis d’identifier les parametres les plus influents du modele
et ainsi de dégager de potentielles voies d’amélioration. Les parametres cinétiques, en
particulier, influencent de maniére conséquente I’évolution du rendement le long du four,
mais également la température atteinte par la charge. Les propriétés du solide, ainsi que les
valeurs du coefficient d’échange paroi-solide, ont également un impact non négligeable sur
les résultats du modele. Enfin, un bilan énergétique a pu étre réalisé a partir du modele. Ce
bilan a montré I'importance de la consommation énergétique des phases de chauffe et de
séchage du bois. L'énergie spécifique du procédé varie de 500 a 650 kl/kgmatiere sache- CeES
valeurs pourront étre comparées aux valeurs de gain d’énergie de broyage qui découleront

de I'analyse des bois torréfiés produits.
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Lors de I'étude expérimentale de la torréfaction en four tournant, des plaquettes torréfiées
ont été produites dans différentes conditions opératoires. Les pertes de masse observées
varient entre 1,7 et 25,0 %. Le modele numérique développé précédemment permet la
prévision de la perte de masse. Il parait désormais intéressant de pouvoir relier les
principales caractéristiques du matériau obtenu a cette perte de masse. Cette partie
propose d’analyser les différents bois torréfiés et de comparer leurs propriétés a celles du
bois brut. Dans un premier temps, les solides seront caractérisés en termes de composition
avant de s’attacher a I‘évaluation de I’hygroscopicité et de la broyabilité du bois torréfié.
L’étude de la composition est importante car elle apporte des informations sur les processus
de dégradation qui ont eu lieu lors du traitement et elle conditionne la densité énergétique
du matériau. De plus, elle a un fort impact sur les rendements des procédés de valorisation
susceptibles d’utiliser le bois torréfié (voir Chapitre 1, §l1.6.4). Il en est de méme pour la
teneur en eau, ce qui justifie une étude détaillée du comportement de la biomasse vis-a-vis
de I'humidité de l'air. Enfin, 'un des principaux intéréts de la torréfaction étant la
fragilisation de la structure, I'étude de la broyabilité apparait étre un point clé lors de

I’évaluation du procédé.

I. Aspectvisuel

La Figure 94 présente la photographie des biomasses brute et torréfiées. Un changement de
coloration des plaquettes apparait dés les faibles pertes de masse (ici 1,7 %). La biomasse
continue ensuite a brunir mais les changements sont peu importants pour les pertes de
masse situées entre 7 et 15 %. Lorsque la perte de masse excede 15 %, les plaquettes ont
une couleur noire, proche de celle du charbon. Dans la littérature, les principales raisons

invoquées pour expliquer les modifications de la couleur au cours de la torréfaction sont :

e Les pigments (clairs) de la biomasse brute sensibles thermiquement sont dégradés
aux basses températures [102],
e Les modifications de la lignine produisent des groupements chromophores qui

conférent a la biomasse une teinte foncée [109].

Il est cependant impossible de relier précisément une perte de masse a une couleur donnée.
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Figure 94 : Influence de la perte de masse sur I'aspect visuel des plaquettes de bois.

II. Composition

Pour les analyses de composition, les différentes biomasses ont préalablement été broyées
dans un broyeur a couteaux Pulverisette 15 (Fritsch, Idar-Oberstein, Allemagne) équipé
d’une grille a ouvertures trapézoidales de 0,5 mm. Les échantillons sont ensuite séchés en

étuve a 105 °C avant analyse.
II.1. Composition élémentaire
I1.1.1. Principe de détermination

La composition élémentaire est déterminée par un analyseur NC 2100 (CE Instruments,
Wigan, Angleterre). Une quantité de 2 a 4 mg d’échantillon est placée dans un creuset en

étain. Le creuset est ensuite déposé dans un porte-échantillons d’ou il tombe dans un four. Il

190



Chapitre 5 : Les propriétés d’usage de la biomasse torréfiée

subit alors une combustion en présence d’une quantité fixée d’oxygene de pureté élevée ;
les oxydes produits sont réduits dans une colonne réductrice a base de cuivre. Le gaz,
additionné d’hélium faisant office de gaz vecteur, est alors séché puis les différentes espéeces
sont séparées dans une colonne de chromatographie avant d’étre quantifiées par un
catharometre. Connaissant la masse initiale de solide et la composition du gaz produit,
I'analyseur calcule la teneur massique du solide en C, H, N et S. La teneur en oxygéne est
ensuite déduite de ces valeurs. Pour cette étude, 3 analyses ont été répétées par

échantillon.
1.1.2. Résultats

Les valeurs moyennes de composition élémentaire sont présentées dans le Tableau 26.
L'incertitude de mesure, calculée en considérant un intervalle de confiance de 95 %, est
donnée entre parenthéses. La perte de masse séche ML mesurée pendant les essais est

également rappelée.

Tableau 26 : Composition élémentaire, composition immédiate et PCS
de la biomasse brute et des biomasses torréfiées.

Composition élémentaire Composition immédiate

= . = ke
’ C H N o) MV TC CF &

Brut 00 47,19 5,97 0,17 46,68 84,95 0,54 14,51 19,46
' (057)  (027)  (0,01)  (0,66) 017) (0,05  (0,22) (0,23)

TFT1 17 48,36 5,76 0,18 45,70 83,57 0,60 15,83 19,82
' (062)  (0,22)  (0,02)  (0,76) (0,24)  (0,02)  (0,26) (0,09)

TFT7 102 51,01 5,37 0,41 43,21 80,27 066 19,07 20,02
' (0,41)  (0,60)  (0,52)  (0,16) (0,28)  (0,02)  (0,30) (0,14)

T3 106 50,28 5,47 0,20 44,05 80,23 071 19,06 20,34
' (025  (0,37)  (0,02)  (0,20) 0,21)  (0,01)  (0,22) (0,10)

TFT8 11,3 5060 554 023 43,63 80,14 068 19,18 19,98
' (043)  (0,10)  (0,05)  (1,10) (0,29)  (0,15)  (0,44) (0,09)

TFT5 118 50,88 5,60 0,73 42,79 79,20 0,67 20,13 20,02
' (0,47)  (0,20)  (0,35)  (0,85) (0,22)  (0,02) (0,24) (0,12)

TFT4 12,9 50,22 553 021 44,05 7949 066 19,85 20,04
' (062) (035  (0,02)  (0,95) (0,45  (0,03)  (0,48) (0,10)

TFT2 164 51,59 5,46 0,20 42,75 76,82 071 22,47 20,42
' (0,15)  (0,20)  (0,02)  (0,09) (0,30)  (0,10)  (0,40) (0,20)

TFT6 250 54,00 5,24 1,06 39,70 72,15 0,76 27,09 21,61
' (0,100  (0,25)  (0,30)  (0,43) (0,09)  (0,06) (0,15) (0,09)
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Les teneurs en soufre étant inférieures au seuil de détection de I'analyseur pour I'ensemble
des échantillons, les valeurs n’ont pas été reportées ici. La teneur en soufre sera négligée

dans le calcul de la teneur en oxygene.

La principale observation est qu’il y a concentration du carbone lorsque la perte de masse
augmente. La teneur en carbone passe en effet de 47,2 % pour la biomasse brute a 54,0 %
lorsque la perte de masse engendrée par la torréfaction atteint 25,0 %. Cette augmentation,
réalisée au détriment des teneurs en hydrogene et en oxygeéne, est principalement la
conséquence du départ des groupements hydroxyles, comme signalé dans I'état de I'art. La
teneur en azote ne montre pas de tendance évidente. Il semble cependant qu’il y ait une
légere concentration de cet élément méme si les teneurs restent faibles (inférieures a 1 %
pour la majorité des essais). Ceci est un point favorable pour I'utilisation de la biomasse

torréfiée en combustion car les émissions d’oxydes d’azote seront limitées.

Connaissant la masse molaire des éléments considérés, il est possible de calculer les ratios
atomiques H/C et O/C pour toutes les biomasses. Les résultats sont représentés sur le

diagramme de Van Krevelen Figure 95.
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O Resultats d'Ohliger et al.
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Figure 95 : Positionnement des biomasses brute et torréfiées sur le diagramme de Van
Krevelen. Comparaison avec des résultats issus de la littérature [21,77].
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A titre comparatif, les valeurs obtenues par d’autres auteurs ont été représentées :

e Les résultats obtenus par Chaouch [21] correspondent a des échantillons de hétre
ayant subi des pertes de masse de 0 a 15 % lors de la torréfaction,
e Les résultats obtenus par Ohliger et al. [77] correspondent a des échantillons de

hétre ayant subi des pertes de masse de 0 a 50 %.

L’évolution observée pour les échantillons torréfiés en four tournant est similaire a celles
observées dans la littérature : dans tous les cas, I'évolution est linéaire. Il peut en étre conclu
que les différences observées sont dues aux compositions des biomasses brutes qui varient
suivant les auteurs. Un impact des conditions de réalisation de la torréfaction est également

envisageable mais reste difficile a interpréter.

L’évolution des teneurs en C, H et O méne a une diminution des ratios atomiques H/C et
O/C. Méme si la délimitation des domaines représentés sur cette figure reste approximative,
il apparait clairement que la composition de la biomasse se rapproche de celle des matériaux
fossiles comme la tourbe ou la houille lorsque la perte de masse augmente. L'écart de
comportement en combustion entre le bois et le charbon serait donc réduit, ce qui fait de la
torréfaction un prétraitement de choix pour la valorisation de la biomasse en co-
combustion. L'observation des résultats d’Ohliger et al. permet d’évaluer linfluence
gu’aurait une torréfaction en four tournant dans des conditions de traitement plus séveres

(pertes de masses plus importantes).
I1.2. Composition immédiate
11.2.1. Protocoles de détermination

Les teneurs en matiéres volatiles et en cendres sont déterminées suivant les normes NF EN

15148:2010-03 et NF EN 14775:2010-03 respectivement :

e Teneur en matieres volatiles: 1+ 0,1 g d’échantillon sec, pesé a 0,1 mg pres, est
placé dans un creuset en quartz avec couvercle dont la masse est connue (voir Figure 96a).
Ce creuset est disposé sur le porte-creusets qui est alors placé pendant 7 min =5 s dans un
four a moufle préchauffé a 900 °C (voir Figure 96b). L’ensemble creusets + porte-creusets est
ensuite ramené a température ambiante (en dessiccateur) puis les creusets sont pesés a

nouveau. La perte de masse correspond au taux de matieres volatiles MV (en %).
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a)

Figure 96 : a) Creusets et porte-creusets utilisés pour la détermination des teneurs en matiéres volatiles et en
cendres et b) exemple de four a moufle.

e Teneur en cendres : le protocole de préparation des échantillons est identique a celui
utilisé pour la détermination de la teneur en matieres volatiles. Les creusets sont cependant
utilisés sans couvercles. Le porte-creusets est placé dans un four a moufles programmable
non préchauffé. Le four est amené a 250 °C avec une vitesse de chauffe de 5,5 °C/min. Un
palier de 60 min est réalisé a cette température. Une rampe a 10 °C/min est ensuite utilisée
pour monter a 550 °C, température a laquelle le four est maintenu pendant 120 min. Aprés
retour a la température ambiante, les creusets sont a nouveau pesés. La masse de solide
résiduel permet le calcul du taux de cendres TC (en %).

e Teneur en carbone fixe CF (en %): elle est calculée par différence suivant

I’Equation 99.
CF =100 - MV —TC Equation 99
11.2.2. Résultats

Les valeurs de composition immédiate sont synthétisées dans le Tableau 26. La torréfaction
a comme conséquence directe la diminution de la teneur en matieres volatiles, ce qui
conduit a une concentration du carbone fixe et des cendres. Les évolutions observées pour
les teneurs en matieres volatiles et en cendres sont représentées et comparées aux valeurs

obtenues par Ohliger et al. [77] sur la Figure 97.
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Figure 97 : Evolutions de la teneur en matiéres volatiles et de la teneur en cendres lors de
I'augmentation de la perte de masse. Comparaison avec les résultats de la littérature [77].

La teneur en matiéres volatiles diminue donc linéairement avec I'augmentation de la perte
de masse lors de la torréfaction ce qui semble en accord avec les résultats tirés de la
littérature. Sur la gamme de pertes de masse étudiée, MV varie entre 84,95 % pour la
biomasse brute et 72,15 % pour la biomasse la plus torréfiée (ML=25,0 %). La teneur en
cendres reste tres faible et varie entre 0,54 et 0,76 %. Une telle augmentation pourrait

cependant s’avérer problématique dans le cas ou la biomasse utilisée possede initialement

une forte teneur en cendres.

Enfin, la teneur en carbone fixe montre une augmentation importante en passant de

14,51 % pour la biomasse brute a 27,09 % pour la biomasse la plus torréfiée.
I1.3. Pouvoir calorifique et rendement énergétique
I11.3.1. Mesure du PCS et calcul du rendement énergétique

L'un des effets recherchés lors de la torréfaction est la densification énergétique de la
biomasse. En effet, les modifications chimiques observées précédemment impactent le
contenu énergétique de la matiére. L'objectif est donc ici de mesurer le pouvoir calorifique
de la biomasse. Ces mesures ont été réalisées a I'aide d’un caloriméetre IKA® C5000. Le
principe est qu’une quantité connue de biomasse est placée dans une bombe
calorimétrique, elle-méme immergée dans de I'eau a une température fixée. La bombe
calorimétrique est alors saturée en oxygéne sous pression puis un systeme d’allumage (fil
conducteur) initie la combustion de la biomasse. L’élévation de température de |'eau est

mesurée et, connaissant la capacité thermique du calorimétre, il est possible de calculer
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I’énergie dégagée par la combustion. L'eau produite par la combustion étant condensée

dans la bombe calorimétrique, c’est le Pouvoir Calorifique Supérieur (PCS) qui est déterminé.

La nécessité de mettre la bombe calorimétrique sous pression interdit |'utilisation de solides
sous forme de poudres. En effet, I'injection de I'oxygéne disperserait les particules ce qui
pourrait fausser les mesures et créer une atmospheére explosive. Une presse hydraulique a
donc été utilisée afin de produire des pastilles avec le bois sec broyé. La masse de ces

pastilles est de 1 + 0,1 g pesée a 0,1 mg preés.

Le rendement énergétique 1 ner tient compte du rendement massique 17 et de |‘évolution

du PCS au cours de la torréfaction. Il est calculé suivant I'Equation 100.

lDCSbois torréfié

Nener =N X Equation 100

l:’Csbois brut

I1.3.2. Résultats

Les PCS mesurés pour les différentes biomasses sont présentés Figure 98a.
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Figure 98 : a) Influence de la perte de masse sur le pouvoir calorifique supérieur de la biomasse
et b) comparaison du rendement énergétique au rendement massique de la torréfaction.

Lorsque la perte de masse augmente, il y a bien augmentation du pouvoir calorifique de la
biomasse. Le PCS passe ainsi de 19,46 MJ/kg pour la biomasse brute a 21,61 MJ/kg pour le
bois ayant subi une perte de masse de 25 %. Ceci représente une augmentation de 11 % de
la densité énergétique du matériau. A titre de comparaison, le PCS de la lignite peut
atteindre environ 25 MJ/kg et les charbons les plus concentrés en carbone ont un PCS

variant entre 32 et 37 MJ/kg [192].
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Si 'augmentation du PCS reste assez limitée, elle permet néanmoins de contrebalancer en
partie la perte de masse. Ainsi, le rendement énergétique est toujours supérieur au
rendement massique, comme illustré Figure 98b. En effet, sur le domaine étudié, le
rendement énergétique est toujours plus important que le rendement massique et I'écart
entre ces deux rendements semble méme s’accentuer quand l'intensité de la torréfaction

augmente.
I1.4. Teneur en fibres
11.4.1. Protocole expérimental

La détermination des teneurs en cellulose, hémicellulose et lignine étant complexe a mettre
en ceuvre, une méthode de Van Soest modifiée a été choisie. Cette méthode rapide a
initialement été développée pour I'étude de la digestibilité des fourrages, mais elle est
fréguemment utilisée pour les biomasses forestieres [100,110]. La Figure 99 présente les

équipements utilisés et le principe de la méthode.

Biomasse
v' Sulfite de sodium
v' Triéthyléne glycol
v" Poudre détergente
Résidu NDF
(Neutral Detergent Fiber)
v' H,S0, (1 M)

v' Bromure de
Cétyltriméthylammonium
Résidu ADF

(Acid Detergent Fiber)

v H,S0, (72 %)

Résidu ADL
(Acid Detergent Lignin)

c)

Figure 99 : a) Porte-échantillons, b) Dispositif A200 (ANKOM, Macedon, Etats-Unis)
et c) schéma de principe du protocole de détermination de la teneur en fibres.

Les biomasses seches broyées sont tamisées afin de ne conserver que la fraction dont la

taille de particules est supérieure a 100 um. Les échantillons sont ensuite répartis dans des
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sachets filtres a raison de 0,5 £ 0,05 g (pesés a 1 mg prés) par sachet et minimum 3 sachets

par échantillon. Les sachets sont thermosoudés afin d’éviter la perte de particules.

Le porte échantillon présenté Figure 99a permet d’effectuer simultanément les mesures sur
24 sachets (dont 2 blancs sans biomasse). Il est placé dans la cuve du dispositif A 200 de la

Figure 99b. La détermination de la composition est réalisée en trois temps :

e Attaque NDF (Neutral Detergent Fiber) : une solution NDF composée d’eau distillée,
de sulfite de sodium, de triéthyléne glycol et de poudre détergente (laurylsulfate de sodium,
EDTA-disodium, borate de sodium et phosphate de sodium) est versée dans la cuve jusqu’a
recouvrir le porte-échantillons. La solution est ensuite chauffée a 100 °C et un mobile
impose au porte-échantillons des mouvements verticaux qui permettent I’agitation de cette
solution. L’extraction dure 75 min a la suite desquelles les sachets sont rincés a I'eau, a
I’acétone puis séchés. Une fois secs, les sachets sont pesés. La masse perdue correspond aux
matiéres facilement extractibles et solubles dans un détergent neutre. La masse restante est
appelée résidu NDF.

e Attaque ADF (Acid Detergent Fiber): la solution utilisée est composée d’acide
sulfurique (1 mol/L) et de bromure de bétyltriméthylammonium. L'extraction, sous
chauffage a 100 °C et agitation, dure 60 min. Les sachets sont a nouveau rincés a l'eau et a
I'acétone, séchés et pesés. La fraction dégradée lors de cette étape est principalement
composée des hémicellulose. La masse restant est appelée résidu ADF.

e Attaque ADL (Acid Detergent Lignin) : la solution est composée d’acide sulfurique a
72 %. L’extraction est réalisée a température ambiante pendant 3 h. Les sachets sont ensuite
rincés a I'eau et a I'acétone, séchés et pesés. La fraction dégradée lors de cette étape est
principalement la cellulose. La masse restant est appelée résidu ADL et contient
principalement les lignines acido-insolubles et les cendres. Les taux de cendres sont ensuite

déterminés par calcination des sachets.

Pour résumer, malgré les incertitudes sur la nature des composés dégradés a chaque étape,

les résultats peuvent étre analysés suivant I’'Equation 101 en premiére approximation.
y

Hémicellulose = NDF — ADF
Fibres acido — solubles (principalement cellulose) = ADF — ADL Equation 101
Fibres acido — insolubles (principalement lignine) = ADL — cendres
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11.4.2. Résultats

Six biomasses, choisies pour couvrir I'ensemble du domaine de pertes de masse étudié, ont

été analysées par cette méthode. Les résultats sont présentés Figure 100.

0 m Extractibles  ®m Hémicelluloses  ® Fibres acido-solubles Fibres acido-insolubles
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Figure 100 : Teneurs en fibres des biomasses brute et torréfiées
(les teneurs en fibres ont été pondérées par le rendement massique de la torréfaction).

Pour du hétre brut provenant du méme fournisseur, Nocquet et al. [18] avaient mesuré une
teneur en hémicellulose plus élevée (31,1 % contre 22,8 % ici), une teneur en cellulose plus
faible (43,3 % contre 57,4 % ici) et une teneur en lignine plus élevée (22,0 % contre 14,4 %
ici). La lignine avait alors été quantifiée par la méthode de Klason (TAPPI T222 om-83). Les
teneurs en cellulose et hémicellulose avaient été estimées par hydrolyse acide puis
quantification des monomeres par chromatographie (TAPPI T249 c¢cm-85). Ceci démontre
I'influence de la méthode de détermination choisie. Les valeurs présentées ne seront

utilisées qu’a titre comparatif.

Les extractibles, qui représentent 5,4 % de la biomasse brute, montrent une évolution
croissante lorsque la perte de masse augmente jusqu’a 7,4 %. Ceci indique qu’une partie des
composés produits lors d’une torréfaction « légere » restent dans le solide sous forme de
molécules faiblement liées aux fibres. Lorsque la perte de masse est plus importante, ces
composés sont évacués avec les matieres volatiles ce qui méne a une diminution de la

guantité d’extractibles présents dans le solide final.

Les hémicelluloses sont les polymeres les plus dégradés lors de la torréfaction, et ce dés les
faibles pertes de masse. La teneur en hémicelluloses a été représentée en fonction de la
perte de masse sur la Figure 101.
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Figure 101 : Evolution de la teneur en hémicellulose avec la perte de masse lors de la torréfaction.

La tendance observée n’est pas linéaire comme il aurait pu étre attendu. Pour les faibles
pertes de masse, la diminution de la teneur en hémicelluloses est plus importante que la
perte de masse. Ceci concorde avec I'augmentation de la teneur en extractibles. La teneur
en hémicelluloses est de 22,8 % pour la biomasse brute et décroit tres fortement pour
atteindre 2,6 % dans les plaquettes torréfiées ayant subi une perte de masse de 16,4 % lors
de la torréfaction. Lorsque la perte de masse est de 25,0 %, il n’y a plus d’hémicellulose dans
le bois. Ces observations semblent en accord avec les mécanismes de torréfaction identifiés

dans la littérature.

Dans le cas des fibres acido-solubles, majoritairement constituées de cellulose, aucune
tendance significative n’est détectable pour les faibles pertes de masse (voir Figure 100).
Cependant, une diminution importante est observée lorsque la perte de masse atteint 25 %.
Pour les fibres acido-insolubles, principalement composées de lignines, aucune tendance
n’est observable pour les faibles pertes de masse. Pour la plus forte perte de masse, la
fraction de fibres acido-insolubles augmente, ce qui traduit un changement de configuration
de l'un des composés (autre que la lignine) de la biomasse. L'analyse de ces résultats est
compliquée car les fractions de fibres acido-solubles et acido-insolubles ne correspondent
pas a des composés clairement identifiés. Deux phénomenes peuvent cependant expliquer
les tendances observées : aux plus hautes températures de torréfaction, une partie de la
cellulose est dégradée et une partie subit des réactions de réticulation qui la rendent

résistante aux attaques acides [110].
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En conclusion de cette analyse des teneurs en fibres, il apparait que la méthode choisie a
permis de corréler efficacement la teneur en hémicelluloses a la perte de masse des
plaquettes torréfiées. Ceci est primordial pour I’évaluation du procédé de torréfaction étant
donné que l'objectif final est de dégrader les hémicelluloses pour fragiliser le matériau.
Enfin, il a été montré que les autres composés, notamment la cellulose, subissent également
des modifications lorsque la perte de masse est importante. Suivant |'objectif du procédé, de
telles informations pourraient étre utilisées afin de déterminer les conditions optimales de

traitement.
I11. Evaluation de I’hygroscopicité

Le bois est un matériau hygroscopique : il a la capacité d’adsorber la vapeur d’eau présente
dans I'atmosphere. Cette propriété est un désavantage pour sa valorisation énergétique car
I’eau a un effet négatif sur les rendements des procédés. Bien que I'impact de la torréfaction
sur I'hygroscopicité du matériau ait déja été observé, peu de travaux se sont attachés a

guantifier cette propriété.
II1.1. Détermination des isothermes d’adsorption

II1.1.1. Principe de la DVS (Dynamic Vapor Sorption) et protocole

opératoire

L’étude dynamique de la sorption de la vapeur d’eau s’oppose a la méthode statique
présentée au Chapitre 1 sous I'appellation « méthode des solutions salines ». Dans les deux
cas, le concept est identique : le matériau est soumis a une atmosphéere d’humidité et de
température contrélées et son humidité est déterminée par pesée. La principale différence
entre ces deux méthodes réside donc dans le temps nécessaire a leur réalisation. Dans le cas
de la méthode statique, plusieurs semaines sont nécessaires pour atteindre I’équilibre a une
température et une humidité données. Par contre, en DVS, le matériau est soumis a un flux
convectif qui favorise les échanges ce qui réduit considérablement le temps nécessaire a

I'obtention de I’'équilibre. Ce temps est alors de quelques heures.

L’équipement utilisé pour la réalisation des mesures est une DVS-2 (Surface Measurement

System, Londres, Angleterre). Le principe est représenté Figure 102.
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ENCEINTE ISOTHERME
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Figure 102 : Représentation schématique de l'installation de mesure de DVS.

Une balance de précision est placée dans une enceinte isotherme dont la température peut
étre régulée entre 'ambiante et 45 °C. Deux plateaux en quartz sont disposés de part et
d’autre de la balance: I'un reste vide et sert de référence, I'autre regoit I"échantillon a
analyser. Un flux de gaz (azote dans le cas présent) est saturé en vapeur d’eau par bullage
dans de I'eau liquide avant d’étre mélangé a un flux d’azote pur dans des proportions
permettant I'obtention de I'humidité relative souhaitée. L’humidité et la température du gaz
ainsi produit sont contrélées en continu par des sondes situées sous les plateaux en quartz.
La téte de la balance est balayée par un flux d’azote sec afin d’éviter la condensation de Ia

vapeur qui pourrait occasionner des perturbations voire une dégradation de I'équipement.

L’objectif de I'étude menée ici est de déterminer la reprise d’humidité des plaquettes de bois
en sortie du procédé de torréfaction. Il a donc été décidé de travailler avec des échantillons
non broyés: les plaquettes de bois sont placées sur le plateau en quartz de maniere
aléatoire. En effet, un empilement organisé limiterait le contact entre le matériau et le flux
de vapeur. La masse utilisée pour les essais est de 0,7 +0,1 g pesée a 0,01 mg pres. Les
échantillons, initialement secs, sont dans un premier temps soumis a un flux de gaz a 0 %HR
(% d’humidité relative) jusqu’a stabilisation de la masse. Des paliers successifs sont ensuite
réalisés de 0 a 70 %HR avec un pas de 10 %HR. La transition d’un palier a I'autre intervient

lorsque I'un des critéres suivants est atteint :
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e La variation de masse est inférieure a 0,0007 %/min (pourcentage calculé a partir de
la masse initiale),

e Le temps passé sur le palier excéde 500 min.

La température de I'enceinte lors des essais était de 19,8 + 0,7 °C. Ces essais ont été réalisés
sur du bois brut et 3 échantillons torréfiés dont les pertes de masse lors de la torréfaction

étaient 7,8, 16,4 et 25,0 %.
III.1.2. Résultats expérimentaux de sorption

Les principaux résultats sont présentés Figure 103.
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Figure 103 : Isothermes d’adsorption de la vapeur d’eau pour la biomasse brute et les trois biomasses
torréfiées.

Ici, seule I'humidité des plaquettes a I'équilibre est reportée. Bien que les courbes n’aient
pas été établies pour des humidités relatives élevées, I'allure observée est de type sigmoide.
Ceci correspond au type Il de la classification des isothermes de sorption de I'lUPAC
(International Union of Pure and Applied Chemistry), caractéristique de I’adsorption
multicouche des milieux non poreux ou macroporeux [193]. Les matériaux lignocellulosiques

appartiennent classiquement a ce type [91,194].

Il apparait clairement que le bois torréfié reprend moins d’humidité que le bois brut a
conditions (température, HR) identiques. A 71 %HR, I'"humidité d’équilibre des plaquettes
non traitées est de 10,3 % alors qu’elle est de 5,3 % lorsque la biomasse a été torréfiée. De

plus, sur la gamme de perte de masse étudiée, les capacités d’adsorption de la vapeur d’eau
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sont indépendantes du degré de torréfaction. La diminution des propriétés hygroscopiques
de la biomasse ne nécessite donc pas une dégradation intégrale des hémicelluloses. En effet,
le départ des groupes hydroxyles est suffisant pour diminuer I'affinité du polymére avec
I'eau. Il peut donc étre conclu que la torréfaction permet une diminution conséquente de
I'affinité des plaquettes de bois avec I'eau. Ceci représentera un réel avantage lorsque la

biomasse sera stockée en vue de sa valorisation énergétique.

Pour deux échantillons de bois torréfié, une étape de désorption a été réalisée
consécutivement a 'adsorption. La désorption a également été partiellement effectuée lors

de I'analyse du bois brut. Les résultats sont présentés Figure 104.
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Figure 104 : Cycles adsorption-désorption de deux échantillons de bois torréfié et un échantillon de bois brut.
Bien que les deux échantillons torréfiés aient subi des pertes de masse tres différentes, les
comportements observés sont identiques. La différence observée lors de I'adsorption entre
les plaquettes brutes et les plaquettes torréfiées est également visible lors de la phase de
désorption. Cette figure met également en évidence le phénomene d’hystérésis: a une
humidité relative donnée, I'"humidité d’équilibre du bois est plus élevée au cours de la
désorption qu’au cours de l'adsorption. Une des explications les plus courantes de ce
phénomeéne [87,89] est que lors de la désorption, les sites de sorption non occupés par les
molécules d’eau se lient entre eux. Ceci est également favorisé par le retrait volumique du
bois qui rapproche les polyméres les uns des autres. Ainsi, lors de la phase d’adsorption

suivante, moins de sites sont disponibles pour la fixation de I'eau, ce qui conduit a de plus
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faibles humidités d’équilibre. Au cours de l'adsorption, le gonflement du bois libere

progressivement des sites de sorption qui deviennent a nouveau disponibles pour |'eau.

Dans la littérature, I'effet du traitement thermique sur le phénomene d’hystérésis n’est pas
tranché : certains auteurs concluent a une augmentation de I'hystérésis [89], d’autres a une
diminution [92] et d’autres encore a I'absence d’effet [19]. Il faut cependant noter que ces
études ont été menées sur des bois traités a des températures de I'ordre de 180-220 °C. Aux
températures de torréfaction étudiées ici, une diminution de I’hystérésis est clairement

visible, comme l'illustre la Figure 105.
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Figure 105 : Evolution de I’hystérésis en fonction de I’humidité relative
pour deux échantillons de bois torréfié et pour le bois brut.

L’hystérésis est ici définie comme la différence entre les valeurs obtenues lors de la phase de
désorption et les valeurs obtenues lors de la phase d’adsorption. Ainsi, I'hystérésis est deux

fois moins importante lorsque les plaquettes ont été torréfiées.

II1.2. Identification de modeles classiques
II.2.1. Présentation des modeles

Pour finir I’étude de I'affinité avec I'eau, il a été décidé d’appliquer des modeles classiques
pour représenter les isothermes d’adsorption. Ces modeles peuvent étre classés en deux
grandes catégories : les modeles théoriques et les modeles empiriques. Ces modeles relient
’humidité d’équilibre de I'échantillon X¢, a I'activité de I'eau ay. En assimilant la vapeur

d’eau & un gaz parfait, I'activité peut étre définie suivant I’Equation 102 [195].

P(T) _ HR

=— = Equation 102
W T P ea(T) 100 auatt
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Ou P,(T) et Py, 44:(T) sont respectivement la pression partielle en vapeur d’eau et la pression

de vapeur saturante a la température T.
Les principaux modeéles théoriques sont les suivants [196]:

e Le modele BET (Brunauer-Emmett-Teller) suppose une adsorption en multicouche. La
premiere couche a une chaleur d’adsorption particuliére et les suivantes sont assimilées a de
I’eau pure. Ce modele n’est valable que pour les faibles activités de I'eau (classiquement
inférieures a 0,5). L’humidité d’équilibre de I’échantillon est alors régie par I'Equation 103.

Ca,,

Xea =X 5 ya T €= Daw

Equation 103

Avec C une constante et X la teneur en eau a la saturation de la monocouche.

e Le modele GAB (Guggenheim-Anderson-de Boer) est une extension du modele BET
prenant en compte un comportement différent de I'eau pure pour les couches superposées.

Cette adaptation est réalisée par I'intermédiaire d’un parameétre correctif K :

CKa,,

Xea = Xo T T Ra)(d + (C = DKay)

Equation 104

L'intérét de cette expression est qu’elle est valide méme pour des valeurs élevées de a,,

(jusqu’a 0,9) et que les constantes C et K ont des significations physiques [197]:

H,, — H
C = Cyexp (—%GPTm)

H,, — Hq>
RgpT

Equation 105
tK = Kyexp (

Avec H,, la chaleur de condensation de I'eau pure, H,, la chaleur de sorption totale de la

premiere couche et H, la chaleur de sorption totale des multicouches.

Les modeéles empiriques les plus couramment employés pour caractériser la biomasse
[87,91] sont ceux définis pour une large gamme d’activités de I'eau. Ces modeéles font

systématiquement appelle a deux constantes nommées A et B :

e Modele d’Oswin (0,1<a,, <0,9):

a, \B : .
Xeq = A (1 — aw) Equation 106

e Modele de Halsey (0,1 < a,, <0,8)
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_A B .
X, = (_) Equation 107
“ \In(ay)

e Modele de Chung-Pfost (0,2 < a,, < 0,9)
1 7
Xeq =3 (In(a) — In(-In(ay))) Equation 108

Ces modeles mathématiques sont simples a mettre en ceuvre et permettent généralement
une bonne représentation des courbes obtenues expérimentalement.

Les constantes de ces modeéles ont été identifiées afin de minimiser I'écart modele-
expérience sur I’'ensemble du domaine étudié (0 — 70 %HR). Le modéle BET étant défini pour
des activités de I'eau inférieures a 0,5, seuls les modéles GAB, Oswin, Halsey et Chung-Pfost
sont conservés. Enfin, les comportements des trois échantillons torréfiés étant similaires,
seuls les résultats du bois brut et du bois torréfié ayant subi une perte de masse de 7,8 %
seront présentés.

II1.2.2.  Résultats de l'identification paramétrique

Les parameétres obtenus pour les 4 modeéles sont présentés Tableau 27.

Tableau 27 : Paramétres des modeéles d’adsorption obtenus aprés ajustement.

Modéle GAB Oswin Halsey Chung-Pfost

Parametre Xo C K A B A B A B
Brut 7,84 3,01 6,40.100 6,43.10° 5,59.10" 6,05 1,20 3,91  2,55.10"
Torréfié 3,24 3,28 7,40.10"  3,26.10° 5,76.10" 2,62 1,18 421 5,22.10"

La Figure 106 présente les résultats des simulations avec ces parametres.
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Figure 106 : Comparaison des résultats expérimentaux d’adsorption de vapeur d’eau avec les résultats des
modeles pour le bois brut et le bois torréfié.
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Ainsi, les modeles les plus fideles aux résultats expérimentaux sont le modele GAB et le
modele d’Oswin. Il faut cependant noter que les jeux de parameétres estimés ici sont adaptés
sur la gamme allant de 0 a 70 %HR. |l serait intéressant de valider les modéles jusqu’a

90 %HR afin de représenter le comportement global des matériaux.

Afin de faciliter la comparaison des résultats de différents modéles, il est fréqguemment
proposé de tracer les résidus de I'ajustement en fonction de I'humidité d’équilibre [91]. Les
résidus sont définis comme les différences entre les valeurs expérimentales et les valeurs
prédites. La Figure 107 représente les résidus pour les 4 modeéles et les deux biomasses en

fonction de I'humidité d’équilibre mesurée.
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Figure 107 : Tracé des résidus en fonction de I’humidité d’équilibre mesurée.
L'objectif d’'un tel tracé est d’identifier des tendances : un modele est considéré comme
adapté si la répartition des résidus est aléatoire. Le seul modeéle ne montrant pas de réelle
tendance est le modéle GAB. C’'est de plus celui qui possede les plus faibles résidus pour les
deux biomasses. Il peut étre conclu que ce modele est le plus pertinent pour représenter

I’adsorption de vapeur d’eau des plaquettes brutes et torréfiées.

Pour ce modele, I'analyse des parameétres déterminés lors de I'ajustement montre que la
principale différence entre les deux biomasses réside dans la constante X (voir Tableau 27).
Cette constante est divisée par 2 apres torréfaction, ce qui indique que la monocouche est
saturée en eau a une plus faible humidité d’équilibre. La faible affinité du bois torréfié avec
I’eau serait donc due a la diminution du nombre de groupements hydroxyles disponibles,
méme lorsque la perte de masse est faible.
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IV.Evaluation de la broyabilité

Les mesures de broyabilité de la biomasse torréfiée, présentées dans I’état de I’art, n’ont pas
permis de dégager de méthode optimale permettant la prise en compte simultanée de
I’énergie consommée et de la granulométrie du broyat. Une nouvelle méthodologie sera

donc proposée ici.
IV.1. Mise en place du dispositif expérimental

L'installation développée pour mesurer les énergies de broyage est présentée Figure 108a.

Figure 108 : a) Installation de mesure de I’énergie de broyage constituée d’un broyeur a
couteaux (G gauche) alimenté par un convoyeur a bande (a droite) et d’un wattmetre (non
photographié) et b) détail du rotor de broyage.

Le broyeur de laboratoire Pulverisette 15 (Fritsch, Idar-Oberstein, Allemagne) est équipé
d’un rotor a 4 lames en acier (voir Figure 108b) et la chambre de broyage est également
pourvue de 2 contre-couteaux fixes. Le rotor est entrainé par un moteur électrique de
puissance maximale 2,1 kW. La puissance réellement consommée est mesurée en continu
par un wattmetre numérique ISW 8350 (leS Instruments et Systémes, Grigny, France). Un

ordinateur permet I'acquisition des données (1 valeur par seconde).

Un convoyeur a bande BCO40 END ECO (Néolution, Mions, France) de longueur 1 m et de
largeur 0,15 m a été installé pour alimenter le broyeur en continu. La bande en PVC est
entrainée par un moteur équipé d’'un motoréducteur et d’'un variateur de fréquence

permettant la régulation de la vitesse d’avance entre 0 et 0,6 m/min. Le produit a broyer

209



Chapitre 5 : Les propriétés d’usage de la biomasse torréfiée

chute du convoyeur dans la trémie du broyeur (équipée d’une chicane anti-reflux) qui
I'achemine jusqu’a la chambre de broyage. Le broyeur peut également étre alimenté
manuellement. En sortie du broyeur, différentes grilles peuvent étre utilisées suivant la

granulométrie souhaitée pour le broyat :

e Grilles a perforations trapézoidales de 0,5 ou 1 mm,

e Grille a perforations carrées de 4 mm.
Enfin, le broyat est récupéré dans un pot fixé de maniere étanche sous la grille.
IV.2. Etablissement du protocole

Deux méthodes ont été envisagées pour réaliser les mesures d’énergie de broyage. Les deux
protocoles seront décrits, puis leurs résultats respectifs seront comparés afin de choisir la

méthode la plus adaptée.
IV.2.1. Description des protocoles

La premiére méthode, dite a « faible puissance », consiste en I'alimentation continue en

biomasse. Le mode opératoire est le suivant :

1) Démarrage de I'acquisition des mesures du wattmetre,

2) Mise en marche du broyeur et fonctionnement a vide pendant 100 s pour établir la
ligne de base de la mesure de puissance,

3) Mise en mouvement du convoyeur a bande (la bande ayant préalablement été
chargée d’un lit de plaquettes le plus homogeéne possible — en largeur et épaisseur —
et dont la masse est connue),

4) Réglage de la vitesse d’avance de la bande afin d’éviter 'accumulation de plaquettes
de bois a la base de la trémie,

5) Arrét du convoyeur une fois celui-ci vide,

6) Arrét du broyeur une fois la puissance consommeée par le moteur redevenue stable,

7) Arrét de I'acquisition du wattmetre.

Le deuxieme protocole, dit a « forte puissance », est basé sur une alimentation manuelle de
la biomasse. Seules les étapes 3 a 5 different du protocole précédent. Les plaquettes sont
préalablement réparties en 6 échantillons de masse connue d’environ 50 g chacun. Ces

échantillons sont alors chargés dans la trémie successivement et la biomasse est forcée dans
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la chambre de broyage a 'aide d’un poussoir. La pression exercée sur le poussoir est ajustée
en temps réel par 'opérateur afin d’atteindre une puissance instantanée — consommée par

le moteur — située entre 1000 et 1200 W.

Quel que soit le protocole choisi, I'installation est vidée et nettoyée apres chaque essai. La
biomasse contenue dans le pot de récupération est conservée pour [lanalyse

granulométrique et celle située dans la chambre de broyage est jetée.
IV.2.2. Comparaison des résultats des deux méthodes

Les signaux de puissance enregistrés par l'intermédiaire du wattmétre pour les deux

méthodes sont présentés Figure 109. La grille a perforations de 0,5 mm a été utilisée.
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Figure 109 : Comparaison des signaux bruts et corrigés obtenus lors de la mesure d’énergie de broyage
suivant les méthodes a faible et a forte puissances.

Les signaux bruts permettent |’évaluation de la consommation a vide du broyeur (appelée
ligne de base) : environ 600 W. Une légére surconsommation est visible durant les quelques
secondes consécutives a la mise en route du broyeur. Chaque signal est ensuite corrigé en
soustrayant a I'ensemble de I'essai la valeur moyenne de la puissance a vide enregistrée

entre 40 et 100 s. Les signaux corrigés sont également présentés Figure 109.

Pour choisir la méthode, un des premiers criteres de sélection identifiés est le rapport

puissance lors du broyage

- — . En moyenne, ce rapport est inférieur a 1,2 pour la méthode a faible
puissance avide

puissance. En effet, lorsque I'alimentation du broyeur est continue, la pression exercée sur la
biomasse située entre la trémie et la chambre de broyage est insuffisante pour forcer une

guantité importante de plaquettes a pénétrer dans la chambre de broyage. De plus, des
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voltes ont tendance a se former a I'entrée de cette chambre ce qui limite encore le débit de

puissance lors du broyage

broyage. Pour la méthode a forte puissance, le rapport est environ

puissance a vide
égal a2, ce qui est jugé acceptable. Pour cette méthode, les pics correspondant aux 6

échantillons sont clairement visibles et le temps écoulé entre ces pics est d’environ 5 s.

L’énergie consommeée lors du broyage est calculée par intégration de la courbe de puissance
corrigée par la méthode des trapéezes implémentée sous MATLAB®. Le résultat final est

obtenu en divisant cette valeur par la masse totale de biomasse broyée.

Afin de permettre la sélection définitive de la méthode, les deux protocoles ont été testés a
5 reprises sur du bois brut (Hy=10 %) et a 5 reprises sur un bois torréfié ayant subi une perte

de masse ML d’environ 10 %. Les résultats sont résumés dans le Tableau 28.

Tableau 28 : Energies de broyage obtenues par les deux méthodes expérimentales avec du
bois brut et du bois torréfié.

Biomasse Faible puissance Forte puissance
Bois brut
* +
(Hy = 9 %) 399 + 47 ki/kg 340+ 9 kl/kg
Bois torréfié
* +
(ML = 10 %) 152 £ 14 kl/kg 109 + 4 ki/kg

Comme attendu, I'énergie nécessaire au broyage du bois torréfié est plus faible que celle
nécessaire au broyage du bois brut. Cette tendance est observée quelle que soit la méthode
utilisée. Cependant, il apparait que l'incertitude de mesure liée a la méthode a faible

puissance est 3 a 5 fois plus élevée que celle liée a la méthode a forte puissance. Ceci est

puissance lors du broyage

probablement une conséquence du rapport . En effet, lorsque ce

puissance a vide

rapport est faible, les variations de puissance de la ligne de base ont un impact important sur

les valeurs de puissance mesurées.

Enfin, il convient de noter que les énergies de broyage calculées lors de I'utilisation de la
méthode a faible puissance sont plus élevées qu’avec la méthode a forte puissance. Une
hypothése pour expliquer cette observation est que le rendement du broyeur dépend de la
puissance a laquelle il fonctionne. Un fonctionnement a 1200 W serait donc plus proche de
la puissance nominale, permettant ainsi I'obtention d’un meilleur rendement. Il peut étre
conclu de cette observation qu’il est primordial de réaliser les mesures d’énergie de broyage

dans une gamme de puissances aussi restreinte que possible.
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En conclusion, la méthode a forte puissance semble la plus adaptée aux mesures d’énergie

de broyage et seule cette méthode sera utilisée dans la suite de ces travaux.
IV.3. Broyabilité des différentes biomasses
IV.3.1. Comparaison biomasse brute / biomasse torréfiée

Les mesures ont été réalisées sur la biomasse brute et sur 11 biomasses torréfiées dont la
perte de masse lors de la torréfaction est connue. Toutes les biomasses ont été
préalablement séchées en étuve a 105 °C afin d’éliminer l'influence de I'humidité reprise
pendant le stockage. Deux mesures de broyabilité sont ensuite réalisées pour chaque
biomasse et les résultats présentés sont la moyenne des deux valeurs obtenues. Le broyat
produit lors de ces deux essais est conservé pour étre analysé. Les essais ont été réalisés
avec une grille de broyage a perforations de 0,5 mm. Seule une biomasse torréfiée a
également été broyée avec une grille a perforations de 1 mm. Cet essai sera clairement

différencié des autres.

Les résultats des mesures sont présentés Figure 110.
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Figure 110 : Evolution de I’énergie nécessaire au broyage de la biomasse
torréfiée en fonction de la perte de masse lors de la torréfaction.

L’énergie nécessaire au broyage diminue fortement dés les faibles pertes de masse. En effet,
elle est de 218 kJ/Kgmatiere seche POUr les plaquettes brutes et chute a 135 kJ/Kgmatiere seche POUT
les plaquettes ayant subi une perte de masse de 1,7 %. Ceci représente une diminution de
38 % de I'énergie de broyage. Le gain en broyabilité lorsque la perte de masse augmente est

ensuite plus restreint et évolue linéairement. L'énergie nécessaire au broyage d’une
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biomasse torréfiée avec une perte de masse de 25 % est tout de méme divisée par 4 par
rapport a la biomasse brute. Il faut également noter que I'utilisation d’une grille avec des
perforations 2 fois plus larges permet de diviser par 2 I'énergie de broyage. Ceci démontre

I'influence de la taille des particules en sortie du broyeur.
IV.3.2. Comparaison biomasse seche / biomasse humide

A des fins de comparaison, il a été décidé de comparer ces énergies de broyage a celles de la
biomasse humide. La biomasse brute a une humidité d’environ 12 % a la livraison et, pour
obtenir d’autres points de comparaison, il a été décidé de ré-humidifier une partie de cette
biomasse. La masse d’eau a ajouter a été calculée pour obtenir des humidités de 20, 30 et
40 %. L'eau a été répartie sur les plaquettes a I'aide d’un vaporisateur. Les plaquettes
humides ont été placées dans des pots étanches pendant environ 4 semaines et agitées
régulierement. Ceci a permis au bois de se mettre a I’équilibre a I'humidité souhaitée. Il a été
vérifié¢ qu’a la fin de la période de stabilisation aucune eau sous forme liquide n’était
présente dans les pots de conditionnement. L’'humidité réelle des biomasses a été mesurée

lors de leur utilisation pour les mesures d’énergie de broyage.

Les biomasses humides obtenues ne sont pas strictement identiques a des biomasses
n‘ayant jamais subi de séchage mais elles s’en approchent et devraient fournir des

informations précieuses sur l'influence de I’lhumidité sur le broyage.

1000

800 | 1)

600

(@) O Bois humide

400 :
[ Bois sec

de broyage (k-'/kgmatiére séche)

200

Energie

Z

0 1 1 1 1 1 1 1 1 J
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45

Humidité (%)

Figure 111 : Influence de I’humidité sur I’énergie de broyage de la biomasse brute.
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La Figure 111 représente I'évolution de I'énergie de broyage en fonction de I'humidité de la
biomasse brute. Pour la comparaison, les énergies mesurées expérimentalement ont été
ramenées au kilogramme de biomasse séche. Il apparait clairement qu’une augmentation de
I"humidité accroit fortement I'énergie nécessaire au broyage. En effet, lorsque I"humidité

augmente de 0 a 41 %, I'énergie de broyage est multipliée par un facteur 4,2.

Pour faciliter la comparaison entre le gain apporté par le séchage et celui di a la

torréfaction, la représentation de la Figure 112 est proposée.
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Figure 112 : Représentation simultanée de I'impact de I’humidité et de la perte de
masse sur I’énergie de broyage.

Le séchage de la biomasse permet donc un gain bien supérieur a celui de la torréfaction en
termes d’énergie de broyage. Il faut cependant noter que I'énergie mesurée avec ce
dispositif expérimental n’est pas utilisée exclusivement pour la fragmentation des particules
mais qu’une certaine quantité participe également a I'’échauffement du broyeur. Dans le cas
de I'étude du broyage de biomasse humide, une partie de I'énergie est probablement
consommée pour un séchage partiel du bois. De plus, méme si aucune obstruction de la
grille de broyage n’a été clairement identifiée lors des essais, il semble probable que
I’évacuation du broyat humide soit plus difficile que lorsque le broyat est sec. Ceci peut
également provoquer une légere surconsommation énergétique. L'énergie mesurée n’est

donc pas uniqguement une énergie de fragmentation de la structure fibreuse.
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IV.4. Prise en compte de la granulométrie du broyat

Les variations d’énergie de broyage mises en évidence sont classiquement accompagnées de
variations de la granulométrie du broyat. La comparaison de la broyabilité de différentes
biomasses doit donc prendre en compte I'évolution simultanée de ces deux grandeurs. Dans
cette partie, I'équipement utilisé pour la mesure de la granulométrie du broyat sera

présenté puis deux méthodes d’expression des résultats seront comparées.
IV.4.1. Mesure de la répartition granulométrique
Principe de la granulométrie laser

La mesure de la granulométrie du broyat a été réalisée a I'aide d’un granulométre laser
Mastersizer 3000 (Malvern Instruments Ltd, Malvern, Angleterre). Le principe est de faire
passer un échantillon de particules dispersées (dans un milieu liquide ou gazeux) devant un
rayon laser. Lorsque le rayon laser rencontre des particules, il est diffracté selon un angle
dépendant de la taille des particules, et avec une intensité dépendant du nombre de
particules. Plus les particules sont de petite taille, plus I'angle de diffraction est grand [198]
et, plus il y a de particules, plus I'intensité recue est importante. Des capteurs de précision

permettent la mesure de I'intensité lumineuse en fonction de I'angle de diffraction.

La théorie de Mie est ensuite utilisée pour en déduire la taille des particules. Cette théorie
permet la transformation du signal brut recu par les capteurs en une distribution
granulométrique de I’échantillon (en %vol) en assimilant les particules a des sphéres de

volume équivalent.

Le principal avantage de la théorie de Mie est qu’elle est applicable a une large gamme de
tailles de particules, y compris a des particules dont la taille est inférieure a la longueur
d’onde du laser. Son principal inconvénient est qu’elle assimile toutes les particules a des
sphéeres. Pour des particules de formes irréguliéres, il est donc impossible de savoir quelle
dimension est mesurée. Cependant, un tel biais est inévitable, quelle que soit la méthode de

mesure choisie, lorsque les particules sont de petite taille.
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Protocole expérimental

Seuls quelques grammes sont nécessaires pour réaliser I'analyse au granulomeétre laser. Afin
d’obtenir des échantillons représentatifs de I’ensemble du broyat, un échantillonneur a rifles

(voir Figure 113a) a été utilisé.

b)

e

- 8 - S S £ ) v’
Figure 113 : a) Echantillonneur a rifles et b) dépét de particules fines dans le bac de récupération du broyeur.

4

Pour chaque biomasse broyée, deux prélevements ont ainsi été réalisés. lls ont ensuite été
séchés (pour éviter leur agglomération) et analysés par granulométrie laser en voie seche :

I'agent dispersant est donc I'air.

Il faut noter que pour les biomasses les plus humides (30 et 40 % d’humidité), des quantités
importantes de particules fines (voir Figure 113b) ont été observées dans le pot de
récupération du broyat. Leur forte volatilité n’a pas permis de les collecter intégralement.

Néanmoins, ce biais ne devrait pas impacter sensiblement les résultats.
IV.4.2. Courbes granulométriques obtenues

Un exemple des résultats obtenus est proposé Figure 114 pour la biomasse brute séche, une

biomasse brute humide et trois biomasses torréfiées.
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Figure 114 : Influence de la perte de masse lors de la torréfaction sur la granulométrie du broyat.
a) Distribution granulométrique et b) distribution granulométrique cumulée.

La biomasse séche a une distribution granulométrique décalée vers les petites tailles par
rapport a la biomasse humide. Il en est de méme lorsque la perte de masse augmente : plus
la perte de masse est élevée, plus les particules sont fines. Ce décalage vers les particules

fines est accompagné d’un étalement des courbes granulométriques.

A partir des courbes cumulées présentées Figure 114b peuvent étre déduites plusieurs
données chiffrées permettant de rendre compte de la taille des particules. C'est le cas
notamment du diamétre médian ds, qui correspond au diametre en dessous duquel sont
situées 50 %vol des particules. A titre d’exemple, le dsy vaut 250, 219 et 183 um
respectivement pour les biomasses torréfiées ayant des pertes de masse de 7,4, 14,6 et

25,0 %.

218



Chapitre 5 : Les propriétés d’usage de la biomasse torréfiée

IV.4.3. Prise en compte de la granulométrie dans l'expression de

I'énergie de broyage
Expression de la surface créée

L’objectif du broyage est d’augmenter I'accessibilité de la matiere aux gaz du procédé de
conversion (0,, CO,, H,0) et de faciliter les transferts au sein des particules. Ceci se traduit
par une augmentation de la surface externe des particules. La méthode présentée ici se
propose de rapporter I'énergie consommeée par le broyeur a la surface externe de particules

créée lors de la fragmentation. Cette surface est définie Equation 109.

Scrése = Stot,broyat — Stot, plaquettes Equation 109

OU Stor, plaquettes € Stot, broyar SONT les surfaces des particules avant et apres broyage. Ces

surfaces doivent étre estimées.

La distribution granulométrique étant connue pour le broyat, la méthode suivante est
proposée : en assimilant toujours les particules a des spheres (hypothése entachée d’erreur
mais cohérente avec le mode d’établissement de la distribution granulométrique), il est
possible de calculer le nombre de particules de chaque diameétre équivalent composant un
échantillon de volume V donné. La surface de ces sphéres est calculée et utilisée pour
déterminer la surface totale S des particules composant le volume V. Il ne reste alors qu’a
utiliser la masse volumique des particules pour pouvoir calculer une surface totale

S des particules par unité de masse (en mz/kgmatiére seche). EN  pratique,

tot, broyat

I’Equation 110 est utilisée.

2iX Si/\/i

ppart

Stot, broyat = Equation 110

Ou x; est la fraction volumique de particules de diamétre d;. S; et V; sont respectivement la

surface et le volume de ces particules calculés suivant I’'Equation 111.

s, = an (U/,)’

5 Equation 111
V,=4/31 (di/z)

Pour déterminer la surface des particules brutes avant broyage Stot’plaquettes, il a été

décidé d’utiliser la méme méthode. Pour cela, il était nécessaire d’établir la distribution
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granulométrique des plaquettes. Celles-ci étant trop grandes pour étre analysables par
granulométrie laser, les dimensions présentées sur la Figure 38 du Chapitre 2 ont été
utilisées. Afin de déterminer une unique dimension pour chaque particule, comme c’est le
cas du granulomeétre laser, la moyenne des trois dimensions mesurées a été utilisée, comme
proposé par Robbe et Roger [199]. La taille des particules a également été mesurée sur 300
particules de bois torréfié ayant subis une perte de masse de 25,0 %. Les dimensions
obtenues sont légerement plus petites que celles du bois brut et ont été utilisées pour

calculer la surface des particules torréfiées avant broyage.

Les masses volumiques du bois brut et du bois torréfié (ML=25,0 %) secs ont également été
mesurées comme présenté lors du Chapitre 2 (sur 30 particules poncées, dépoussiérées,
pesées et mesurées). Les résultats sont identiques pour ces deux matériaux : 685 + 39 kg/m>

et 669 + 58 kg/m? pour le bois brut et le bois torréfié respectivement.

Toutes les données étant désormais disponibles, la surface créée (S

tot,broyat
Stot, plaquettes ) peut étre calculée et les résultats sont présentés Figure 115.
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Figure 115 : Influence de I’humidité et de la perte de masse lors de la torréfaction
sur la surface créée pendant I'étape de broyage.

L’évolution de la surface créée avec la perte de masse est cohérente : plus la biomasse est
torréfiée, plus les particules créées sont petites, ce qui s’explique par la fragilisation de Ila
structure. Cela méne donc a une importante création de surface. Il apparait également que
la surface créée est corrélée quasi-linéairement avec la perte de masse. Par contre, le

comportement observé en fonction de I'humidité de la biomasse brute est plus inattendu.
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En effet, il semble que plus 'humidité est élevée, plus la surface créée est importante. Deux

hypotheses peuvent expliquer ce constat :

e Comme expliqué précédemment, les biomasses les plus humides ont mené a une
production importante de particules fines lors du broyage, ce qui peut faire
augmenter la surface totale des particules du broyat.

e Lorsque I'humidité est élevée, un fort retrait intervient pendant le séchage qui
précede I'analyse granulométrique. Ainsi, des particules de méme taille passant la
grille de broyage a des humidités différentes auront des tailles variées lors de

I’analyse granulométrique.

Ces surfaces ont permis de calculer I'énergie de broyage en k)/m’.es. Cette grandeur
classique est basée sur le concept d’énergie de rupture du matériau. Les résultats sont

présentés Figure 116.
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Figure 116 : Evolution de I’énergie de broyage avec I’humidité de la biomasse brute
et la perte de masse de la biomasse torréfiée.

Ces résultats semblent montrer qu’au-dela d’une valeur de 20 %, I'humidité a peu
d’influence sur I'énergie de broyage. Par contre, I'énergie de broyage est 5 fois plus élevée
pour les plaquettes ayant une humidité de 12 % que pour les plaquettes seches. De méme,
la méthode proposée ici montre que I'énergie de broyage est divisée par 8 entre la biomasse
brute séche et la biomasse torréfiée (avec ML=25,0 %) alors que le rapport entre ces deux
valeurs n’était que de 4 lorsque la granulométrie n’était pas prise en compte. Enfin, la

biomasse torréfiée et broyée avec une grille de 1 mm présente une énergie de broyage
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similaire a la méme biomasse broyée avec la grille 0,5 mm (0,97 et 0,82 kJ/mzcréé
respectivement). Ceci tend a prouver que les résultats exprimés ici sont bien des propriétés

intrinseéques aux biomasses.
Utilisation de la théorie de Von Rittinger

Pour évaluer la méthode proposée précédemment, la théorie de Von Rittinger rapportée par
Temmerman et al. [200] a été également utilisée. Cette théorie, élaborée en 1867, part du
constat que I'énergie de broyage est proportionnelle a la surface générée lors de la
fragmentation. Ainsi, I’énergie E;_, nécessaire pour fragmenter des particules de diametre
x, en particules de diamétre x, serait définie par I'Equation 112.

1 1 p
E,_,=C (— - —) Equation 112
1-2 VR X, X, quati

Ou Cyy est une constante caractéristique du matériau. Pour appliquer cette expression a des
particules de tailles diverses, il est nécessaire de définir x; et x,. Temmerman et al., qui
étudient le broyage de plaquettes de bois et de granulés dans un broyeur a marteaux,
proposent d’utiliser le diametre médian ds, défini plus haut. Ici, I'énergie de broyage et les
tailles de particules sont connues, il est donc possible de déterminer la constante Cyr pour

chaque biomasse. La Figure 117 rassemble les résultats obtenus.
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Figure 117 : Evolution de la constante de Von Rittinger avec I’'humidité des plaquettes
brutes et la perte de masse des plaquettes torréfiées.

La réponse de la constante de Von Rittinger a I’humidité de la biomasse est moins bruitée

qgue l'allure observée précédemment. Cependant, le comportement global reste le méme.
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Ceci est en particulier vrai pour I'allure de la courbe d’évolution de la constante avec la perte
de masse lors de la torréfaction. Le rapport des constantes a 0 et 25,0 % de perte de masse
est aussi égal a 8. Il semble donc que ces deux méthodes menent a des résultats similaires.
Seules les expressions sont différentes : la méthode proposée dans ces travaux fait appel
explicitement a une différence de surfaces entre les plaquettes avant et aprés broyage alors
que dans l'expression de Von Rittinger, cette différence est ramenée a une différence de
diametres de particules. Ainsi, la méthode de Von Rittinger ne prend pas en compte

I’étendue de la dispersion granulométrique.
V. Conclusions

Le nombre important d’échantillons qui ont pu étre préparés, avec des degrés de
torréfaction maitrisés, a permis une étude fructueuse de I'évolution des différentes
propriétés. Dans un premier temps, la composition de la biomasse torréfiée a été corrélée
linéairement a la perte de masse et il a été montré que la torréfaction permet la production
d’'un matériau dont la composition se rapproche de celle du charbon. En particulier, la
diminution de la teneur en matiéres volatiles et 'augmentation de la teneur en carbone fixe
conduisent a une augmentation du pouvoir calorifique de la biomasse. Cette densification
énergétique est donc un atout de poids pour la valorisation de la biomasse dans les procédés
de production d’énergie comme la cocombustion. L’étude de la composition des fibres a mis
en évidence que les hémicelluloses sont bien les polymeres les plus dégradés lors de la
torréfaction. D’autres composants de la matrice ligno-cellulosique subissent également des
altérations qui modifient leurs propriétés. C'est notamment le cas de la cellulose dont une

partie est rendue acido-insoluble lors des traitements aux plus hautes températures.

Des essais de sorption dynamique de vapeur d’eau ont également été menés. lls ont montré
gue le bois présente une diminution de son caractére hygroscopique dés les faibles pertes
de masse. En effet, trois biomasses torréfiées ayant des pertes de masse de 1,7 a 25,0 % ont
montré des comportements identiques. A une humidité relative donnée, I"humidité
d’équilibre de la biomasse torréfiée est deux fois plus faible que celle de la biomasse brute.
La torréfaction permet également de diminuer I'amplitude du phénomeéne d’hystérésis.
Enfin, des modeles ont été appliqués avec succes pour représenter les courbes de sorption
des plaquettes brutes et torréfiées. Le modéle GAB, particulierement représentatif des

résultats expérimentaux, confirme que la diminution de I'affinité avec I’eau est due a un plus
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faible nombre de sites actifs disponibles. Ceci conduit a la diminution de I'humidité

d’équilibre a la saturation de la monocouche.

Pour finir, une installation permettant la mesure de I'énergie de broyage a été mise en place.
Deux protocoles expérimentaux ont été évalués et le protocole le plus performant a été
utilisé pour I'évaluation de la broyabilité des biomasses torréfiées et de la biomasse brute
conditionnée a différentes humidités. L'étude granulométrique des broyats a fourni les
données nécessaires a |I'expression des résultats en prenant simultanément en compte
I’énergie consommeée par un broyeur et la taille des particules produites. Dans un premier
temps, I’énergie consommée a été ramenée a la surface créée lors de la fragmentation puis
ces résultats ont été comparés a une constante utilisée dans une corrélation issue de la
littérature. Les deux expressions ménent a I'obtention de résultats similaires. En conclusion,
la torréfaction diminue fortement I'énergie nécessaire au broyage des plaquettes de bois. En
effet, le broyage de la biomasse brute consomme 8 fois plus d’énergie que le broyage d’une
biomasse torréfiée ayant subi une perte de masse de 25,0 %. L'humidité est également un
facteur extrémement influant : le broyage d’'une biomasse a 12 % d’humidité est 5 fois plus

consommateur d’énergie que celui d’une biomasse séche (0 % d’humidité).

L'énergie de broyage mesurée pour les plaquettes de bois a 12 % d’humidité est de
460 kJ/Kgmatiere seche- Par comparaison avec I'énergie dépensée pour la torréfaction, variant
entre 500 et 650 kJ/K@matiere seche SUIVant la perte de masse, la nécessité de I'étape de
torréfaction n’apparait pas évidente. Cependant, la rentabilité réelle de la torréfaction ne
pourrait étre évaluée qu’aprées estimation des gains dus a la densification énergétique et a la
diminution de I’hygroscopicité. En effet, ces modifications ont un impact important sur les
co(its de transport, les colits de manutention et les rendements des procédés de conversion
qu’il convient de prendre en compte pour analyser la filiere de valorisation dans son

ensemble.
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I. Conclusions

Ce travail avait pour objectif d’améliorer les connaissances sur la torréfaction de la biomasse
a I'échelle du procédé. En effet, I'état de I'art présenté au Chapitre 1 a montré que de
nombreuses études ont été menées en laboratoire sur des biomasses variées. Ces études
ont décrit dans le détail les principales réactions de torréfaction et leurs conséquences sur le
matériau obtenu. Il en est également ressorti que les parameétres ayant le plus d’influence
sur la dégradation du matériau sont la durée et la température de traitement. Cependant,
peu de travaux se sont attachés a transposer ces conclusions a I'échelle de réacteurs
continus. Les informations sur la conduite des procédés de torréfaction sont cependant
indispensables a I'heure ol de nombreuses compagnies investissent pour le passage a

I’échelle industrielle.

L’étude expérimentale, menée sur un four tournant pilote, a nécessité I'adaptation de
I'installation. Le pilote a d étre modifié pour permettre I'alimentation en plaquettes de
bois, mais également pour fonctionner en atmosphere inerte. Le pilote a ensuite été utilisé
pour mener une campagne expérimentale de torréfaction. Les essais se sont avérés
répétables et ont permis la production de plaquettes torréfiées dans différentes conditions.
Ces essais ont naturellement montré que lorsque la température et/ou le temps de séjour
augmentent, le rendement massique diminue. De fagon moins triviale, les essais montrent
gu’il en est de méme lorsque le taux de remplissage augmente. Pour les températures et les
taux de remplissage élevés, la température a l'intérieur du lit de plaquettes excede Ia
température du four. Ceci met en évidence I|'existence de réactions exothermiques aux
températures de la torréfaction. De plus, dans les conditions ou I'exothermicité a été
détectée, il a été montré qu’une entrée d’air, aussi courte soit-elle, provoque une montée
en température irréversible du solide. Cette information est importante et doit étre prise en

compte afin de limiter les risques d’emballement thermique.

Un modele a 1 dimension, en régime stationnaire, a été développé pour prédire I'évolution
de la température du lit de plaquettes ainsi que leur perte de masse le long du four. Ce
modele est composé de différents sous-modeles établis et validés séparément pour
représenter les différents phénomeénes intervenant dans le four tournant. Dans un premier
temps, le transport des plaquettes a fait I'objet d’une étude de distribution de temps de
séjour qui a montré que I'’écoulement est de type piston a faible dispersion axiale. Cette

étude a également démontré que I'écoulement des plaquettes torréfiées est identique a
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celui des plaquettes brutes. Des phénomenes de ségrégation ont été mis en évidence pour
les forts taux de remplissage. Un modéle issu de la littérature a finalement été adapté pour
représenter I’évolution de la hauteur de lit le long du cylindre. Les transferts thermiques ont
été modélisés en considérant les températures des plaquettes et de la phase gaz homogéenes
dans une section transversale du four. Le modéle prend en compte les transferts par
convection et rayonnement entre le solide, le gaz et la paroi du cylindre. Des essais de
chauffe de bois sec ont également permis la sélection d’un coefficient de transfert de
chaleur par contact paroi/solide. L’approche choisie pour modéliser le séchage des
plaquettes est empirique. Elle est basée sur le concept de la caractéristique de séchage qui a
été identifiée par mesure du profil de teneur en eau du bois le long du four. Différents essais
ont été nécessaires pour relier la vitesse de séchage aux parametres opératoires. Des
phénoménes de condensation, non pris en compte dans le modéle, ont été mis en évidence
a I'entrée du four lorsque le taux de remplissage est élevé ou lorsque le débit de gaz de
balayage est faible. Enfin, le modéle cinétique choisi pour estimer la perte de masse des
plaguettes est un modéle de pseudo-composants tiré de la littérature. Les constantes
cinétiques associées aux différentes réactions ont été déterminées par ajustement des
résultats du modeéle aux courbes de perte de masse obtenues lors d’une étude

thermogravimétrique.

Aprés assemblage des différents sous-modeles, les chaleurs de réactions ont fait I'objet
d’une tentative d’ajustement pour faire concorder les résultats du modele global aux
résultats expérimentaux. Cet ajustement n’a pas été concluant et les chaleurs de réactions
ont finalement été négligées. En effet, bien qu’elles aient été détectées, les exothermicités

sont probablement trop faibles pour pouvoir étre quantifiées précisément avec le modéle.

Les résultats du modele global sont les profils de température du lit de plaquettes, du gaz et
de la paroi du cylindre, ainsi que les profils d’humidité et de perte de masse du bois. Les
résultats ayant pu étre comparés aux résultats expérimentaux sont la température du lit (en
3 points le long du four) et le rendement massique final. La concordance est bonne lorsque
le débit d’alimentation en solide est faible. L’écart relatif entre les rendements
expérimentaux et calculés est alors inférieur a 5 % et I'écart entre la température maximale
mesurée et la température maximale prédite est inférieur a 12 °C. Dans le cas des essais a
fort débit d’alimentation, la montée en température de la charge est largement sous-
estimée, ce qui méne a une surestimation du rendement massique. La comparaison de la

puissance délivrée a la charge mesurée lors des essais a celle calculée par le modele montre
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gue la divergence observée provient d’'une mauvaise estimation des transferts de chaleur. Le
modele a finalement fait I'objet d’une analyse de sensibilité et a été utilisé pour évaluer
énergétiquement le procédé de torréfaction en four tournant. Il a notamment été montré
que I'étape de séchage représente une part importante de I'énergie consommée malgré la
faible humidité (inférieure a 12 %) de la biomasse utilisée. Cette étape n’est donc pas
négligeable car d’'une part elle influence la température atteinte par la charge, et donc le

rendement massique, et d’autre part elle conditionne fortement le co(t du traitement.

Pour finir, les plaquettes torréfiées a des degrés variables ont été analysées. Leur
composition et leur densité énergétique ont ainsi pu étre reliées directement a la perte de
masse subie pendant la torréfaction. Une mesure dynamique des isothermes de sorption de
plusieurs échantillons a également été réalisée. Cette étude a montré que la capacité
d’adsorption du matériau est divisée par 2 des les faibles pertes de masse (2,7 %), mais ne
dépend pas de la sévérité de la torréfaction. Par ajustement de modeles de sorption sur les
courbes expérimentales, il a été déterminé que la diminution de I’affinité du bois avec I'eau
provient de la diminution de la teneur en eau a la saturation de la monocouche. Cette
observation est considérée comme une conséquence du nombre restreint de groupements
hydroxyles de la biomasse torréfiée. Enfin, une méthode de détermination de la broyabilité
des plaquettes a été proposée. Cette méthode permet la prise en compte simultanée de
I’énergie consommée pendant le broyage et de la granulométrie du broyat. Pour cela,
I’énergie consommée par un broyeur a été ramenée a la surface de particules créée. Les
résultats obtenus (en k.]/mzcréé) sont caractéristiques du matériau : ils sont indépendants de
la granulométrie en sortie de broyeur. Il a ainsi été montré que le broyage de la biomasse
brute consomme 8 fois plus d’énergie que le broyage d’'une biomasse torréfiée ayant subi
une perte de masse de 25 %. Par ailleurs, il a également été montré que I'"humidité influence
fortement I'énergie de broyage. En effet, le broyage de plaquettes ayant une humidité de
12 % nécessite 5 fois plus d’énergie que le broyage des plaquettes seches.

Les informations apportées par ces travaux concernent donc autant la torréfaction dans son
ensemble, via la mise en évidence de réactions exothermiques et la caractérisation des bois
torréfiés, que la conduite du procédé de torréfaction en four tournant. La mise en évidence

des limites de cette étude a également permis d’identifier de nombreuses perspectives.
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II. Perspectives

Le modele développé ici nécessite des améliorations pour pouvoir étre utilisé a des fins de

dimensionnement :

e Une extrapolation du modéle, notamment a une installation de taille plus
importante, nécessite d’améliorer la prise en compte du séchage. Celui-ci a en effet été
modélisé empiriquement pour le four tournant pilote, dans des conditions particuliéres de
débit de gaz, de température et de taux de remplissage. Par la suite, le modele de séchage
devra étre basé sur un bilan de chaleur et de matiere permettant d’estimer la cinétique de
séchage dans une gamme plus large de parametres opératoires. Travailler dans des
conditions ou les phénomeénes de condensation sont absents permettrait également de
limiter la complexité des phénomenes intervenant dans le four. Pour finir, I'instrumentation
du pilote avec des hygrometres semble indispensable pour valider le modeéle de séchage.

e Les limites du modéle thermique ont été montrées, notamment lorsque le débit
d’alimentation est élevé. Les méthodes d’amélioration ont déja été évoquées et consistent
principalement en l'utilisation d’un solide inerte ayant des tailles de particules similaires aux
plaquettes de bois. Ceci permettrait d’identifier le coefficient de transfert paroi/solide a des
températures représentatives de la torréfaction. Cependant, une instrumentation plus
importante du pilote semble indispensable, notamment afin de mesurer plus précisément
les profils de température des différentes phases.

o Les chaleurs de réaction n‘ont pu étre identifiées lors de cette étude. De telles
informations pourraient pourtant s’avérer cruciales lors du passage a I'échelle industrielle.
Leur identification pourrait étre permise par le passage a un pilote de plus grande
dimension. Les phénomeénes liés aux dégagements de chaleur seraient ainsi décuplés et donc
plus aisément quantifiables. Des mesures de gradients de température dans le lit
apporteraient également des informations sur les causes de |'apparition des réactions
exothermiques. Enfin, la réalisation d’essais de torréfaction de bois sec serait un moyen
d’acquérir des données tout en limitant les incertitudes liées a la phase de séchage.

e L’'influence du débit de gaz de balayage n’ayant pas été étudiée ici, des essais a plus
fort débit seraient souhaitables. IIs permettraient, entre autre, de savoir si le contact des

matiéres volatiles avec le bois torréfié est a I'origine des réactions exothermiques.

230



Conclusion générale et perspectives

e Un aspect n'ayant pas été abordé dans cette étude est la composition des matieres
volatiles. L'instrumentation du pilote avec des analyseurs de gaz permettrait de relier la
composition des gaz produits aux parametres de fonctionnement. Ces gaz pourraient alors
étre pris en compte dans le bilan énergétique, ce qui faciliterait I'identification d’'un régime
de fonctionnement peu colteux énergétiquement voire autotherme.

e A terme, les lois d’évolution des propriétés du bois torréfié pourraient étre intégrées
au modele. Couplé a un optimiseur, le modéle ainsi obtenu permettrait de dimensionner des
installations de torréfaction en fonction du débit de biomasse torréfiée souhaité ainsi que

des propriétés attendues pour le produit.

La caractérisation du solide a été entreprise mais il est encore possible d’affiner les
résultats. C’est en particulier le cas des mesures de broyabilité pour lesquelles plusieurs

voies d’amélioration ont été dégagées :

e Dans un premier temps, la prise en compte de la forme des particules éviterait de
faire appel a I'hypothése des particules sphériques. Le calcul de la surface créée lors du
broyage serait ainsi plus précis. Pour cela, il est possible d’utiliser des équipements de
caractérisation des poudres mesurant simultanément la taille et la forme des particules.

e Les mesures ayant été réalisées uniguement sur un broyeur a couteauy, il faudrait
mener des tests similaires sur un broyeur a marteaux, plus représentatif de ceux utilisés

dans l'industrie.
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Annexes

I. Analyse par temps caractéristiques

L'objectif de cette analyse est d’évaluer la cohérence de ['utilisation de cinétiques
intrinseques dans le modele de torréfaction en four tournant. Ceci nécessite donc
d’identifier les phénomenes limitants du procédé. Les phénomeénes devant étre pris en
compte sont d’'une part les réactions de torréfaction et, d’autre part, les transferts
thermiques au sein des particules. La comparaison des temps caractéristiques de ces deux
phénomeénes permettra de conclure sur I’hypothése d’isothermicité des plaquettes de hétre

au cours de la transformation.
I.1. Définition des temps caractéristiques

Le temps caractéristique des réactions de torréfaction t;,,, (s) est calculé suivant

I’Equation A.1[18,201,202].

1

Leorr = Kk
torr

Equation A.1

Avec ko (s7) la constante cinétique des réactions. Plusieurs constantes ayant été

déterminées lors de I'élaboration du modele cinétique, il a été décidé d’utiliser ici la
6 -103.103 ) o

constante ky; = 2,76.10%xp — ) C'est en effet la constante la plus élevée. Elle

représente donc le cas le plus défavorable pour I'identification du régime chimique.

Le temps caractéristique de diffusion de la chaleur au sein des plaquettes de bois est calculé

suivant I’'Equation A.2.

2
ppartcp,s]-‘c

Equation A.2
7\part

tint =

OU ppart (kg.m™3) est la masse volumique des particules, Cp,s ().kg*.K?') leur capacité
thermique massique, L. (m) leur longueur caractéristique et A, leur conductivité

thermique (W.m™.K™).
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I.2. Calcul du nombre de pyrolyse dans le cas des plaquettes de

hétre utilisées

Le nombre de pyrolyse Py est un nombre adimensionnel défini comme le ratio entre le
temps caractéristique des réactions et le temps caractéristique de diffusion de la chaleur au

sein des particules. Il peut donc étre calculé suivant I'Equation A.3 :

Py = Lrorr _ }‘part

=3 Equation A.3
tint ktorrppartcp,sL% q

Les valeurs retenues pour les différents paramétres de I'Equation A.3 sont présentées dans

le Tableau A.1.

Tableau A.1: Parametres de I’étude de temps caractéristiques.

Apart 0,18 w.mK*!
Ppart 650 kg/m3
Cps 103,1 + 3,867.T, JkgtK*

La longueur caractéristique des particules est classiquement définie comme le rapport entre
leur volume et leur surface [18,201]. Celle-ci a donc été calculée pour environ 200 particules
donc les dimensions sont connues. La longueur caractéristique moyenne est alors de

5,54.10% m.

La Figure A.1 présente les valeurs du nombre de pyrolyse, Py, calculées pour différentes

températures de torréfaction.

1E+05

1E+04 \
1E+03 £ \

1E+02 —~—

1E+01 -

Py (-)

1E+00
200 225 250 275 300 325 350

Température de torréfaction (°C)

Figure A.1 : Evolution du nombre de pyrolyse avec la température de torréfaction.
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Ainsi, les petites dimensions des particules utilisées dans ces travaux menent a I'obtention
de nombres de pyrolyse élevés. En effet, Py vaut 2963 et 344 pour des températures de
traitement de 250 et 300 °C respectivement. Ceci signifie que le temps nécessaire aux
transferts de chaleur intraparticulaires est négligeable devant les temps de réaction. Il est
donc acceptable de considérer des particules homogénes en température et d’utiliser des

cinétiques intrinseques.

La Figure A.2 a pour objectif d’identifier I'influence de Ia taille des particules sur le nombre
de pyrolyse. Py a été calculé pour des températures de torréfaction de 250 et 300 °C et pour

des longueurs caractéristiques situées entre 0,1 et 10 mm.

1E+05

1E+04

1E+03

Py (-)

1E+02

1E+01

1E+00 _—
0,1 1 10

L, (mm)

Figure A.2 : Evolution du nombre de pyrolyse avec la taille caractéristique des particules.

Il apparait que Py devient faible (<10) lorsque la taille des particules atteint quelques
millimetres (3 mm dans le cas d’une torréfaction a 300 °C et 10 mm dans le cas d’'une
torréfaction a 250 °C). Ceci confirme bien que les dimensions des plaquettes utilisées dans
cette étude sont adaptées a I’hypothése de gradients de température négligeables au sein

des particules.
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II. Etablissement des équations constitutives du modéle

L'objectif de cette annexe est d’établir les bilans matiere et énergie de maniere classique
afin de justifier les formulations utilisées dans I'ensemble du manuscrit. Ici, seuls les
transferts de chaleur par contact paroi-solide et paroi-gaz sont considérés afin d’alléger

I’écriture.

ry
Mys === Jcpg

Jeps

Figure A.3 : Représentation schématique des flux de matiére et du flux de chaleur paroi-solide.

Les bilans sont réalisés sur la phase solide et la phase gaz considérées en régime permanent.
Soient :

e My, le débit de bois sec (kg.s™)

® 1My, le débit d’eau liquide contenue dans le solide (kg.s™)

e 1My, le débit de gaz sec (kg.s™)

® 1My, le débit de vapeur d’eau (kg.s™)

® jmw ladensité de flux de matieres volatiles dégagées (kg.s'l.m'z)

® Jjuap la densité de flux de vapeur d’eau dégagée (kg.st.m?)

® jcps ladensité de flux de chaleur échangée par contact paroi-solide (W.m?)

® jcpg ladensité de flux de chaleur échangée par convection paroi-gaz (W.m?)

*  Siinps la surface spécifique linéaire de contact paroi-solide en m?* de surface par m
linéaire de cylindre (m)

*  Sinpg la surface spécifique linéaire de contact paroi-gaz en m? de surface par m

linéaire de cylindre (m)
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*  Siinsg la surface spécifique linéaire d’échange solide-gaz en m? de surface par m

linéaire de cylindre (m)

II.1. Conservation de la masse

e Conservation de l'eau:

dmliq _

—drhy,,

dz _jvap- Slin,sg = dz

dry,g

—drig
dz

dz = _jmv' Slin,sg =
I1.2. Conservation de I'énergie

11.2.1. Bilan sur la phase solide

L’équation de conservation de I'énergie sur la phase solide s’écrit :

dz (rhbshbs (Ts) +m1ithiq (Ts))

_d(}\SdTS
T dz\'®

Apres dérivation du membre de gauche :

dhbs (Ts) dri‘1bs . dhliq (Ts) dri'1liq
Mps—— F hy, (T) 4z TMe—g,  t hyiq (T) T
_d (}\ S dT;
T dz\'®

D’apres le bilan de matiere :

dhy,s(Ty) ~ dhyg(Ty)
My ; > — Jmv- S]in,sghbs (Ty) + Myjq — 5 —Jvap- Slin,sghliq(Ts)
Z dz
=,
T dz\"®

Aprés réarrangement, 'Equation A.8 s’écrit :

255

Conservation des autres espéces (bois sec et matieres volatiles) :

s E) + jc,pSSlin,ps - jmvSlin,sghmv(Ts) - jvapslin,sghvap (Ts)

s E) + jc,psslin,ps - jmvSlin,sghmv(Ts) - jvapslin,sghvap (Ts)

s E) + jC,psSlin,ps - ijSlin,sghmv(Ts) - jVapSlin,sghvap (Ts)

Equation A.4

Equation A.5

Equation A.6

Equation A.7

Equation A.8
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dhbs (Ts) . dhliq (Ts)
Mps dz Myjg dz
d dT; ) . . .
= dz (}\sss E) + ]c,psSlin,ps - ]mvSlin,sg(hmv(Ts) - hbs(Ts)) Equation A.9

- jvapslin,sg (hvap (Ts) - 1llliq (Ts))

En considérant les capacités thermiques du bois sec et de I'eau liquide constantes, il est

possible d’écrire les termes enthalpiques sous la forme suivante :

dhys(Ts) dT c .
—0 = Cpbs % Equation A.10
dhy;q (Ts) dT. : .
% = Cpiiq d_zs Equation A.11

L’Equation A.9 fait également apparaitre un terme correspondant a la chaleur de réaction
produite (ou consommée) lors de la torréfaction AH,¢,. €t un terme correspondant a

I’enthalpie de vaporisation de I'eau a la température du solide Ly, (T5).

hiy (Ts) — hps(Ts) = AHpgqc Equation A.12

hvap(Ts) - hliq(Ts) = Lvap(Ts) Equation A.13
Donc I'équation de conservation devient :

] ) dT;
(mbscp,bs + mliqcpnliq) dz
Equation A.14

d dT, ) ) )
= E <)\SSS d_ZS) + ]c,psSlin,ps - ]mvSlin,sgAHréac - ]VapSlin,sgLvap (Ts)

En considérant que 11, = X1y, :

d dr,

. dT . : : (o
Mps (Cp.bs + ch.liq) d_ZS = E <7\sss E) + ]c,psslin,ps - ]mvslin,sgAHréac - ]vapslin,sgLvap (Ts) Equation A.15

Cette équation peut alors étre divisée par la section de passage du solide S :

d ( de) jc,psslin,ps _ jmvSlin,sgAHréac _ jvapslin,sgLvap(Ts) Equation A16

Vg(Cpps + XC )dTS =
Ps¥s\tpbs T Ahplia) g, = g\ T4z S, S, S,
En simplifiant I’écriture avec :

jC,psSlin,ps _ % E, . A7
Ss -Qs quation A.
jmvSlin,sgAHréac

S = 6, Equation A.18
S
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jvap Slin,sg I-'vap (Ts)
Ss

= pstLvap Equation A.19

Ainsi, sous sa forme finale (utilisée dans le manuscrit), I’équation de conservation de

I’énergie sur la phase solide s’écrit :

dT, d /. dTy\ @, o
Ps(Cpbs +XCpig) Vs —— d dz( e ) + o 0s — psRuwLyap Equation A.20

11.2.2. Bilan sur la phase gaz
L’équation de conservation de I'énergie sur la phase gaz s’écrit :

d /. .
az (mgshgs (Tg)+vaphvap (Tg))

d

dTg Equation A.21
- E(A S g dz ) + ]cpgslm pg T JmvSlin S8 hy (To) + ]vapslln sg vap(T )

En négligeant la conduction axiale et en dérivant le terme de gauche, il vient :

dhgs( 5 .
gs

vap( 5,

gs P
Equation A.22

= jc,pgslin,pg + jmvslin,sg mv(Ts) + jvapslin,sghvap (Ts)

D’apres le bilan matiére :

dhgs( e)

r‘hgs + jmvslin,sghgs (Tg) + rhvap + ]vapslm sg vap( )

dhyap (Ty)
dz

Equation A.23
= jc,pgslin,pg + jmvSlin,sghmv(Ts) + jvapslin,sghvap (Ts)

Cette expression peut alors étre réarrangée :

dhgs( g, . dhap(Ty)
gs vap dz

= jc,pgslin,pg + jmvslin,sg (hmv(Ts) - hgs (Tg)) Equation A.24

+ jvapslin,sg (hvap (Ts) - hvap (Tg))

Comme la phase gaz est majoritairement composée de matieres volatiles, il est supposé que
hgs = hyy,. Les termes enthalpiques peuvent alors étre réécrits suivant les Equations A.25 a

A.28 en considérant les capacités thermiques du gaz et de la vapeur d’eau constantes:

dhg(Ty) dT ’
“gs\'g) g ;
T Cp’g rr Equation A.25
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dhy,p (T, dT, A
% = Cpvap d_zg Equation A.26
hp (Ts) — hgs (Tg) = Cp,mv(Ts - Tg) Equation A.27
hvap (Ty) — hvap (Tg) = Cp,vap(Ts - Tg) Equation A.28

L’Equation A.24 prend donc la forme suivante :

(fhgsCp g + MyapC )—dTg
m m
gs-p.g vappyvap/-q, Equation A.29

= jc,pgslin,pg + jmvslin,sgcp,mv(Ts - Tg) + jvapslin,sgcp,vap (Ts - Tg)

Etant donné que m,q, = Y :
. dTg . . . z .
Mg (Cp.g + ch,vap) E = ]C,pgslin,pg + ]mvslin,sgcp,mv(Ts - Tg) + ]vapslin,sgcp,vap (Ts - Tg) Equation A.30

Cette équation peut alors étre divisée par la section de passage du gaz S :

_ jc,pgslin,pg + jmvslin,sgcp,mv(Ts - Tg) + jvapslin,sgcp,vap (Ts - Tg)

S S S Equation A.31

dT,
g
ngg(prg + chyvap) Az

g g g

L’écriture peut alors étre simplifiée en faisant apparaitre les termes du manuscrit :

jc,pgslin,pg _ q)g

S R Equation A.32

g g

jmvslin,sgcp,mv(Ts - Tg) _ (RV1 + RVZ)Cp,mv(Ts - Tg)

Equation A.33

Sg Sg
jvapslin,sgcp,vap (Ts - Tg) prssscp,vap (Ts - Tg) , .
S = S Equation A.34
g g

Ainsi, 'Equation a résoudre pour calculer le profil de température de la phase gaz est la

suivante :

dTg _ & + (RV1 + l:.{VZ)Cp,mv(Ts B Tg) + prssscp,vap (Ts B Tg)

-0 S S Equation A.35

pg(cp.g + ch.vap)Vg

g g g
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Modélisation de la torréfaction de plaquettes de bois en four tournant et validation
expérimentale a I’échelle d’un pilote continu de laboratoire

Résumé :

La torréfaction est un traitement thermique a basse température (250 a 300 °C) en
atmosphere inerte qui permet de modifier les propriétés de la biomasse. La biomasse
torréfiée est alors plus dense énergétiquement, plus hydrophobe et plus fragile. Dans cette
étude, un modeéle numérique de torréfaction en four tournant a une dimension a été
développé. Le transport des plaquettes de bois, les transferts thermiques, le séchage ainsi
que les cinétiques de torréfaction ont été modélisés séparément. Aprés confrontation aux
résultats expérimentaux, ces différents sous-modeles ont été assemblés dans un modéle
global. Le modele prédit alors I’évolution de la température et de la perte de masse des
plaquettes le long du four. Les résultats numériques montrent une adéquation satisfaisante
avec les valeurs obtenues lors d’expériences de torréfaction sur un four tournant pilote. Les
solides torréfiés ont été analysés et leurs propriétés ont été corrélées a la perte de masse. Il
a en particulier été démontré que I'énergie de broyage de la biomasse torréfiée était
fortement réduite.

Mots clés : Biomasse, Torréfaction, Caractéristique de séchage, Cinétique, Distribution des
temps de séjour, Broyabilité.

Modelling of wood chips torrefaction in a rotary kiln and experimental validation in a
continuous pilot-scale rotary kiln

Abstract :

Torrefaction is a thermal treatment at low temperature (250-300°C) used to improve
biomass properties. Torrefied biomass has a higher energy density, it is more hydrophobic
and more brittle. In this study, a one-dimensional numerical model of torrefaction in a rotary
kiln has been developed. The wood chips flow, the thermal transfers, the drying step and the
torrefaction kinetics have been modelled separately. These submodels have been
experimentally validated before being implemented together. The model can thus predict
the temperature and the mass loss of wood chips along the kiln. These results are in good
agreement with values obtained during torrefaction experiments in the pilot-scale rotary
kiln. In parallel, torrefied biomass has been analysed in terms of composition, heating value
and structural properties with emphasis on the decrease of grinding energy consumption.

Keywords : Biomass, Torrefaction, Drying characteristics, Kinetics, Residence time
distribution, Grindability.
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